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CAPITOLUL 1

Introducere

Motivatia acestei teze are la baza dezvoltarea sistemelor laser de mare energie sau cu
putere de varf mare, pentru a deschide calea cétre o intelegere mai bund a fizicii fun-
damentale, genezei universului, proprietatilor vidului cuantic, stiintei materialelor etc. In
urmarirea acestor aplicatii, un obiectiv major consta in cresterea puterii de varf a pulsuri-
lor actualelor sisteme laser dezvoltate in intreaga lume (de exemplu, ELI, LULI, Apollon,
SULF, XCELS...). Post-compresia actualelor pulsurilor de ordinul femtosecundelor (fs)
catre limita fundamentala a unui singur ciclu de oscilatie a fost propusa ca o scurtatura
pentru transformarea sistemelor laser de ordinul terawatt (TW) in sisteme laser de ordinul
petawatt (PW) [1].

Post-compresia reprezinta o metoda eficienta si rentabila de crestere a puterii maxime a
pulsului ca alternativa a utilizarii unei etape suplimentare de amplificare. Pentru a obtine
cele mai scurte durate ale pulsurilor este necesara trecerea la lungimi de unda mai scurte in
ultraviolet si raze X, insd provocarea reald consta in generarea acestor pulsuri la facilitatiile
laser moderne de astazi [2]. Realizarea acestei etape va deschide un domeniu complet nou
de fizica fundamentala si aplicatd prin generarea de pulsuri cu puteri de ordinul Exawatt,
cu durate extrem de scurte, de exemplu sub-attosecunde.

Cu toate cd au fost propuse multiple solutii pentru imbunétatirea puterii maxime a pul-
surilor, cum ar fi combinarea coerentd [3|, amplificarea in plasma [4, 5], post-compresia
sau post-compresia combinata cu amplificarea nonlineara |6, 7, 8, 9|, problema generéarii
de pulsuri laser cu durate de cateva cicluri de oscilatie la nivel de petawatt (PW) nu a fost
rezolvata pana in prezent.

Aceastd teza investigheazd o metoda de post-compresie care se bazeaza pe controlul atent
al auto-modulatiei fazei folosite aici pentru a creste latimea de banda a pulsului laser,
precum si controlul dispersiei de ordinul II (GDD) necesar pentru pulsurile cu latime de
banda largd. Metoda propusa (compresia cu film subtire |1]) reprezinta cea mai fiabild cale
de a obtine durate ale pulsurilor sub 10 fs pentru sistemele laser de mare putere existente,
atat pentru cele de ordinul petawatt (PW), cat si pentru cele de ordinul a 10 PW [10, 11].
Accentul acestui studiu va fi pus pe explorarea interactiei dintre pulsurile laser de mare
intensitate cu medii subtiri si transparente, cu scopul generarii de pulsuri ultra-scurte,
aproape de un singur ciclu de oscilatie. Este necesara o caracterizare completa a acestor
materiale pentru a le alege pe cele mai potrivite. In aceastd tezd, voi prezenta rezultatele
obtinute cu ajutorul tehnicii de post-compresie aplicate la patru facilitati laser de mare
putere diferite.
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Context

Aceasta teza a fost redactatd in limba englezi iar acest rezumat cuprinde doar cele mai
importante concluzii ale fiecirui capitol.

1.1 Sisteme laser de mare energie si de mare putere

Majoritatea sistemelor laser de mare energie se bazeaza pe medii de amplificare precum
Nd:Sticla, in primul rand datoritad capacititii lor de a stoca cantititi semnificative de
energie. Cu toate acestea, acesti amplificatori au anumite limite care trebuie luate in
considerare. Una dintre dezavantaje este dimensiunea lor relativ mare, ceea ce poate
genera provocari referitoare la structura sistemului si implementarea practica. In plus,
rata de repetitie redusa a laserelor de tip Nd:Sticla se datoreaza efectelor termice care
necesitd un timp semnificativ de racire intre doua pulsuri laser succesive.

De exemplu, la NIF, exista zile in care se efectueaza doar cateva pulsuri pe zi din cauza
timpului necesar pentru amplificare sau schimbarea tintei.

Mecanismul de pompaj pentru laserele Nd:Sticla implicd in mod obisnuit utilizarea
lampilor cu flash, care furnizeaza energia necesara pentru a excita mediul de amplificare si
a initia procesul de amplificare. Aceastd metodd de pompaj a fost larg utilizata in diverse
sisteme laser de mare energie.

Pe de altd parte, laserele PW bazate pe Ti:Safir vin cu avantaje precum dimensiuni
relativ mici, ratd mare de repetitie (0,1-10 Hz), largime de bandd care suportd 30 fs.
Pomparea se realizeaza cu ajutorul laserelor Nd:Sticla sau Nd:YAG dublate in frecventa
(2w / 532 nm).

Un aspect important este abordat in Figura 1.1, in care devine evident faptul ca, desi
puterea de varf a majoritatii laserelor se incadreaza in intervalul de la 1 TW la 1 PW,
puterea medie de varf a acestora raméane in mod tipic la scala Watt (W). Principalele
aplicatii ale acestor sisteme laser sunt legate de concepte de fuziune cu laser, generarea de
armonici inalte (HHG), accelerarea particulelor si aplicatii medicale.

Imbunitatiri precum controlul activ al fazei spectrale cu feedback, adoptarea unei geo-
metrii de comprimare dubla (Diocles), utilizarea retelelor de difractie mari (NIF), integra-
rea laserelor de pompaj de mare energie (de exemplu, Atlas 100 @ HERCULES, ELI-NP),
eliminarea telescoapelor bazate pe lentile (TEXAS PW), imbunéatatirea contrastului prin
tehnici cu unda polarizata incrucisatd (XPW) (asa cum se vede la Scarlet, ELI-NP), intro-
ducerea unei oglinzi de plasméa inainte de tintd (GEKKO XII) si folosirea a doud oglinzi
de plasma (CoReLS) au fost toate implementate la diferite facilitdti ca parte a initiativelor
de modernizare.

Tabelul prezinta citeva exemple de sisteme laser de mare putere bazate pe ampli-
ficatoare Nd:Sticla si Ti:Safir, evidentiind specificatiile lor legate de energie si puterea de
varf.

1.2 Largirea spectrala si post-compresia pulsurilor laser

Pentru a scurta durata pulsului, este necesard o largire semnificativd a spectrului,
controlul fazei spectrale pe intregul spectru si o metoda eficientd de re-compresie.

Primele pulsuri sub 10 fs au fost generate prin auto-modulatia fazei (SPM) (1 MW, 8
fs, 5 KHz) in fibre cu miez solid, urmate de compresia pulsurilor folosind oglinzi cu deriva
de frecventa rezultate [15].




1.2. Largirea spectrald si post-compresia pulsurilor laser

Amplificatoare pe bazd de Nd:Sticla
Categoria Sub-kJ Categoria kJ Categoria MJ
Gekko-XII, Japan 0.42 OMEGA EP, USA 9,60 NIF, USA (192 beams) 18
(2004) ' (2006) ' (2018) '
. i LMJ, France (176
Titan, USA (2006) | 0.30 | PETAL, France (2008) | 3.50 beams) (2017) 1.4
SG-II-U, SIOM, China ‘ VNIIED*, Russia (192
(2008) 0.15 LFEX, Japan (2012) 10.00 beams) 2.8
Z-Petawatt, USA Shenguang-IV* (48
(2008) 0.50 | NIF-ARC, USA (2015) | 13.60 beams) 0.2
Texas Petawatt, USA Vulcan 2020*, UK (6
(2010) 0.17 beams) 2.00
PHELIX, Germany L4*, Czech Republic
(2010) 0-40 (2019) 150
Orion AWE, UK . .
(2013) 0.50 SG-II, China (2018) 6.00
Amplificare pe baza de Ti:Safir
Categoria Sub-PW Categoria PW Categoria 10 PW
J-KAREN, Japan - ELI-NP, Romania .
(2003) 0.85 (2022) 1.00 ELI-NP, Romania (2022)
HERCE&ES’ USA 1 030 | BELLA, USA (2018) | 1.30 SULF*, China (2018)
SILEX-I, China (2005) | 0.27 XL-III, China (2018) 1.20 Apollon*, France (2019)
Astra—((iggg;h UK 0.50 | Apollon, France (2018) | 1.00 PEARLX*, Russia
* -
CETALY, Romania | 70 | yEGA, Spain (2018) | 1.00 > 10 PW
(2010)
- _p* .
Scarlet, USA (2018) | 040 | 7 KAR%\E) 12)’ Japan |y g6 ELI-NP, Romania 10.2
. % Shengguang, China "
Diocles*, USA (2012) | 0.70 (2013) 2.00 Vulcan 2020*, UK 20
LOA, France (2018) | 0.50 CoReLsS, 5. Korea 4.20 LLP*, China 15
(2021)
XingGuang-III, China ELI-BL, Czech Rep. %
(2018) 0.70 (2019) 1.00 EPOCH 25
J-KAREN-P*, Japan ELI-ALPS, Hungary
(2019) 0-30 (2018) 2.00
Vulcan PW*, UK
SACLA, Japan (2019) | 0.50 (2018) 1.00
Scapa, UK (2018) 0.35 ILE, Japan (2018) 2.00
. PEnELOPE, Germany
TIFR, India (2019) | 0.15 (2018) 1.00
* indica faptul ca facilitatea propune o modernizare la valoarea mentionatd sau
functioneazi la o putere mai micd. Anul reprezintd ultima actualizare extrasa din recenzii.
[12, 13, 14] si sursa: https://www.easymapmaker.com/map/ICUIL World Map v3

Tabela 1.1: Sistemele laser de mare putere bazate pe amplificatoare Nd:Sticld si Ti:Safir din
intreaga lume. Numerele de langa numele facilitatii reprezinta energia pulsului corespunzitor
(kJ/MJ) si puterea de varf in PW, respectiv.
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Figura 1.1: Puterea de varf vs. puterea medie a actualelor lasere de mare putere. Figura extrasa
din Ref. [13]

Largirea spectrala eficientd a fost obtinutd prin efectul SPM in fibre [16], in fibre cu
miez gol umplute cu gaze precum Kripton, Argon [17], cristale neliniare |18, 19], sticla [8,
20] si, cel mai recent, in materiale plastice [1, 21, 22, 23, 24].

Post-compresia s-a mai realizat utilizand oglinda deformabild (75, = 15 fs) [25], mo-
delarea pulsului (75, = 2.2 fs) [26]; s-a dovedit atat experimental, cat si teoretic ca pulsul
laser cu chirp negativ poate fi remodelat si auto-comprimat in sticld [27], si prin utilizarea
auto-comprimarii in SiOg (6 placi) si filtrare spatiald, s-au masurat 8.8 fs pornind de la
pulsuri initiale de 40 fs si 0.8 mJ [28].

1.3 Post-compresia pulsurilor laser de mare energie

Pentru regimul de mare energie (E > 500 mJ), problemele legate de ionizare, auto-
focalizare, distrugerea materialului si dimensiunea materialelor neliniare devin factori cri-
tici [1, 21, 23]. Scopul acestei teze este de a investiga fezabilitatea generarii unei latimi
spectrale largi prin auto-modulatia fazei in materiale solide folosind pulsuri laser de mare
energie.

Auto-modularea de fazia (SPM) este un proces neliniar care se bazeazd pe modificarea
indicelui de refractie in functie de intensitate atunci cdnd un fascicul laser intens se propaga
prin mediul respectiv (n(t,r) = ng + ng - I(t,r)). In esenta, variatia indicelui de refractie
cu intensitatea incidenta induce o modulatie de faza in timp pentru fiecare componenta de
frecventa in cadrul pulsului. Raspunsul mediului introduce o schimbare de faza in unda
incidenta, rezultand generarea de noi frecvente. Réspunsul neliniar (ng) variaza in functie
de compozitia chimica a diferitelor materiale, ceea ce duce la indici de refractie neliniari
(NRI) distincti, care influenteazd generarea SPM.

In plus fata de generarea de noi frecvente in cristalele nelineare, fibre si capilarele goale
umplute cu gaz, care si-au gasit aplicatii in sistemele laser de energie scazuta, cu profile de
fascicul Gaussian, materialele optice subtiri precum sticlele sau plasticele oferd o perspec-




1.4. Metoda de compresie: Thin film compression (TFC)

tivd noua pentru generarea de pulsuri ultra-scurte in sistemele laser de ordinul Joule-ului
cu profile de fascicul super-Gaussian sau flat-top |1, 21, 23]. Aceste tipuri de profile ale
fasciculului permit o distributie uniform& a energiei pe suprafata materialului, reducand
aparitia zonelor intense si a filamentatiei, fenomene adesea asociate cu profilele de tip Ga-
ussian. Tntelegerea proprietatilor materialelor optice si plastice, impreunad cu capacitatile
lor, reprezinta atat o provocare, cat si o oportunitate pentru atingerea regimului cu un
singur ciclu de oscilaie, asa cum este discutat mai detaliat in Capitolul 3.

1.4 Metoda de compresie: Thin film compression (TFC)

Datorita principalelor lor avantaje, cum ar fi costul redus, timpul scurt de fabricatie si
o gama larga de dimensiuni, impreuna cu caracteristicile optice similare celor ale sticlei (de
exemplu, FS sau N-BK7 in ceea ce priveste indicele de refractie, transmisia), materialele
plastice au fost introduse si propuse pentru prima datd in metoda de Comprimare cu Film
Subtire (TFC), ilustrata in Figura 1.2 [1].

Metoda TFC foloseste filme subtiri de plastic cu sute de microni grosime pentru auto-
modulatia fazei. Materialele plastice ar trebui sa aiba o calitate optica inaltd si ar trebui
plasate preferabil la un unghi Brewster pentru a minimiza pierderile prin reflexii. O se-
rie de oglinzi cu derivd de frecventd (CM) cu o valoare specifica de GDD (Group Delay
Dispersion) sunt utilizate pentru a comprima durata pulsului dupa largirea spectrului.
Oglinzile CM sunt fabricate din mai multe straturi dielectrice cu spatii de adancime va-
riabild, proiectate pentru a reflecta mai multe lungimi de unda. GDD-ul introdus de CM
are o magnitudine negativa, permitand astfel compensarea dispersiei pozitive introduse de
material. Compensarea perfectd a GDD conduce la un puls comprimat aproape de limita
Fourier.
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Figura 1.2: Metoda de post-compresie bazatd pe tehnica "Thin film Compression (TFC)" Figura
a fost extrasd si modificatd din ref. [1]

Post-compresia pulsurilor laser de mare energie s-a dovedit a fi limitatd de pragul de
distrugere al materialelor optice si al oglinzilor cu deriva de frecventa, iar calitatea acestor
materiale joacd un rol critic in calitatea frontului de unda si a focalizéarii. Masurarea atenta
a neliniaritatilor, in special a celor care duc la auto-modulatia fazei (SPM), la lungimea
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de unda centrald a pulsului laser (de exemplu, Acentrai = 800 nm), este esentiald. Imple-
mentarea cu succes a tehnicii, precum si dezvoltarea de dispozitive de diagnoza eficiente,
sunt extrem de necesare pentru obtinerea unui control precis asupra post compresiei pul-
surilor laser. In plus, optimizarea prin simuléri si explorarea diferitelor aplicatii sunt pasi
importanti in avansarea acestei tehnici la nivel global.

Aceasta tezd abordeazi cuprinzator aceste aspecte, acoperind cadre teoretice, studii de
simulare si rezultate experimentale. Accentul principal al acestei cercetari se concentreaza
asupra post-compresiei pulsurilor laser de mare energie pentru obtinerea de durate sub
10 fs, cu accent pe utilizarea atadt a materialelor din sticld, cat si a celor din plastic. Au
fost efectuate o serie de experimente pentru a intelege tehnica de post-compresie si de a o
optimiza.

1.5 Continutul tezei

Capitolul I explica nevoia de impulsuri laser ultrascurte si ultraintense, pornind de la
starea actuald a sistemelor laser de mare putere. Acest capitol include o trecere in revista
a metodelor de post-compresie care ar putea duce la o implementare realistd a unui sistem
laser de clasa Exawatt.

Capitolul IT este dedicat aspectelor teoretice ale acestei teze. Prima parte se concen-
treaza pe efectele neliniare, in special pe indicele de refractie neliniar (NRI) si automodu-
larea de fazd (SPM) care conduc la largirea spectrald a impulsurilor ultrascurte. Ultima
parte a acestui capitol discuta fenomenele de dispersie, diferitele ordine de dispersie, ma-
terialele dispersive relevante utilizate in mod obisnuit in sistemele laser de mare putere
(HPLS) i metodele de compensare a dispersiei. Aceste concepte formeaza fundamentul
tezei.

Pentru a aduce aceste concepte teoretice in experimente, au fost dezvoltate simulari
folosind biblioteca PyNLO intr-un mediu de programare ce utilizeaza limbajul Python.
Aceste simulari sunt concepute pentru a descrie generarea de impulsuri laser ultrascurte si
propagarea lor ulterioard prin medii neliniare.

Capitolul III descrie caracterizarea proprietatilor materialelor optice : dispersia,
transmisia, rugozitatea, compatibilitatea cu vidul, si ofera o analizd detaliata a indice-
lui de refractie neliniar si a pragului de distrugere indusd de laser. In plus, un sistem
de management al dispersiei (DMS) este proiectat pentru a comprima impulsurile largite
spectral nou simulate. Rezultatele au fost rezumate intr-un tabel care acopera proprietatile
a 10 materiale optice de tip sticla sau plastice.

Capitolul IV prezinta o descriere detaliatd a rezultatelor experimentale obtinute in
urma a patru campanii experimentale dedicate postcompresiei pulsurilor ultrascurte. Pre-
zintd utilizarea materialelor plastice si a sticlelor in experimente de post-compresie care
implicad impulsuri laser de inaltd energie, atingdnd cu succes niveluri de compresie variind
de la terawatt (TW) la putere de varf petawatt (PW). Capitolul abordeaza, de asemenea,
noile provocari legate de metrologia impulsurilor laser post-comprimate, cum ar fi cupla-
rile spatio-temporale, energia in focus, absorbtia neliniara in oglinzi cu deriva de frecventa
(CM) si corectia frontului de unda, oferind o perspectiva detaliatd asupra acestor aspecte.

Folosind parametrii cheie precum dispersia, indicele de refractie neliniar si pragul de
distrugere, se arati, de asemenea, ca propagarea impulsurilor laser ultra-scurte prin mate-
riale optice poate furniza impulsuri laser sub 6 fs.

Capitolul V incheie teza prin prezentarea principalelor concluzii trase in urma cerce-
tarii. Include diverse tabele rezumative, doud metode noi pentru a estima NRI, 3 metode
complementare pentru a efectua masuratori LIDT si predictia atingerii sub 6 fs la energie
de nivel 2 Joule.




1.5. Continutul tezei

Am ardtat pentru prima data rezultate experimentale pentru stabilitatea unor astfel de
impulsuri laser post-comprimate in timp ce ordinele mai mari de dispersie sunt compensate,
demonstrand astfel potentialul de a genera un factor de compresie temporala a pulsurilor
de 5 atunci cand sunt utilizati 2 J si 2 mm BK7.

Acest capitol discuta, de asemenea, perspective de viitor, inclusiv implementarea potentiald
a rezultatelor lucrarii pentru accelerarea electronilor, precum si simulari care implica surse
secundare de radiatie.
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CAPITOL 2

Capitolul II Dispersia si automodularea de faza

In capitolul anterior, am efectuat o analizi a stirii curente a celor mai semnificative lasere
din lume, evidentiind potentialul laserelor de tip Exawatt. Printre parametrii critici, lar-
girea spectrala si post-compresia se evidentiaza ca strategii eficiente pentru imbunatatirea
puterii maxime a sistemelor laser de mare putere existente.

Pentru a explora mai in detaliu largirea spectrala, in acest capitol, am prezentat un stu-
diu teoretic care include dispersia, auto-modulatia fazei (SPM), integrala B si indicele de
refractie neliniar (NRI). Acesti parametri sunt strans legati de materialele utilizate si de
calitatea pulsului laser de intrare.

Prin urmare, pe parcursul acestui capitol, am investigat teoria SPM, am analizat factorii
care contribuie la dispersie si am examinat diverse tehnici pentru cuantificarea efectelor
neliniare.
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High order spectral phase

¢(2) () ¢(3) (wq) ¢(4) () ¢(5) (wq)
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Figura 2.1: Semnul ordinelor de dispersie pentru s-stretcher, m-materiale, p-prisme,c-compresor,
CM- oglinzi cu deriva de frecventa

Teoria SPM a fost aplicata intr-un cod de programare care simuleaza propagarea prin
diferite materiale si efectele asupra partilor temporale si spectrale ale pulsurilor laser.

Aceste simuldri, inclusiv rezultatele pentru indicele de refractie neliniar no, au fost
folosite in Capitolul IV pentru a estima largirea spectrala obtinuta in experimente de la
facilitati precum ELI-NP (2 campanii experimentale), LASERIX si APOLLON.

Rezultatele acestui capitol, in ceea ce priveste dispersia, au fost folosite pentru a genera
un cod Python care poate extrage valorile ordinelor (pana la ordinul cinci) de dispersie si
faza spectrald pentru o listd de materiale (cuprinde 12 materiale predefinite utilizate in
sistemele mari CPA: Silicat topit (FS), BK7, MgF2, CaF2, SF11, SF57, TGG si Al203
(Ti: Safir), DKDP, TeOy cu cele doud orientari pe axa ordinara si axa extraordinara),
largitor de puls (stretcher) si compresoare bazate pe 2 retele de difractie , compresoare cu
prisme si oglinzi CM. Semnele de dispersie pentru fiecare dintre aceste componente optice
sunt prezentate in Figura

Pentru un puls laser, neliniaritatea de tip Kerr induce o modulare a fazei temporale
odata ce cu propagarea in interiorul materialului. Aceastd modulare a fazei genereazi o
deriva de frecventa (chirp), caracterizatd de parametrul ko.

Campul electric al unui puls care este supus SPM aratd un decalaj de fazd mai mare
in regiunile de intensitate mai mare decat in cele de intensitate mai mica.

Luand in considerare chirp-ul, forma spectrald suferd o transformare pronuntat. In
mod deosebit, spectrul central, este evidentiat sub forma unor varfuri si adancituri multiple
in cadrul oscilatiilor. Amplitudinea si frecventa modulatiilor sinusoidale sunt intrinsec
legate de magnitudinea maxima si locatia chirp-ului [1].

Dispersia, SPM, Integrala B (M) si indicele de refractie neliniar sunt atributele
de baza pentru subiectul acestei lucrari. I denota intensitatea iar L lungimea materialului.
Acestea sunt legate de materiale (i) si de parametrii laserului (ii).

(1) S-a ardtat ca indicele de refractie n, grosimea materialului (L), calitatea materialului,
dimensiunea esantionului (pentru lasere cu putere mare, de exemplu, 10 PW @ ELI-NP
are 55 cm [2]) si cand iradianta este suficient de mare, contributiile nelinearitatii ordinului
superior (nol, n4I?) la n, absorbtia liniara si neliniars, pierderile (de exemplu, reflectiile
Fresnel) afecteazd efectul general al SPM si al integralei B si trebuie s fie intelese si
investigate cu atentie inainte de experimente.

(ii) Dimensiunea petei laser, energia de intrare, durata pulsului (pe scurt, intensita-
tea), uniformitatea fasciculului, contrastul pulsului laser, raportul Strehl, duratele de puls
diferite de-a lungul fasciculele laser mari (>10 mm), Dazzler si oglinzile deformabile, joaca
un rol major in eficienta post-compresiei.
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2.1. Publicatii

Acest capitol acoperd o intelegere cuprinzitoare a efectelor nelineare legate de SPM
(de la teoria complexi la teoria simplificatd). Trei termeni cheie: Integrala B, ny (NRI) si
Coeficientul de Absorbtie Neliniar (NAC) g au fost investigate din punct de vedere teoretic.

Metoda Z-scan este cea mai utilizata tehnica folositd pentru a masura NRI si NAC.
Metoda Z-scan cuprinde doud configuratii distinctive: configuratia cu apertura inchisa
(CA), utilizata pentru extragerea NRI, in care se inregistreazd doar lumina care trece
printr-o apertura si configuratia de apertura deschisa (OA) unde se colecteaza toatd lumina,
de reguld folosind o lentila [3].

2.1 Publicatii

P.-G. Bleotu et al., "PRISM COMPRESSOR ENABLING PULSE DURATION
MEASUREMENTS AT ELI-NP EXPERIMENTAL AREAS"-in ELI-NP reports 2019

[4]. V.Aleksandrov, P.-G. Bleotu et al., "Upgrading design of a multi-TW femtose-
cond laser", Romanian Reports in Physics, 2020.

[5]. V.Aleksandrov, P.-G. Bleotu, D Ursescu, "Femtosecond Pulse Shortening Using
Cascaded Quadratic Nonlinearities for High Temporal Contrast", CLEO, 2019.
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CAPITOL 3

Capitolul IIT Materiale optice pentru post-compresie

A road map of expertise, challenges and
improvements

— Gabriel P. Bleotu

Acest capitol evidentiaza specificatiile in fabricarea lamelelor de sticla si plastic, subliniind
proprietatile materialelor esentiale necesare pentru largirea spectrala.

Caracterizarea completa a proprietatilor optice ale materialelor a fost efectuata in jurul lun-
gimii de unda centrale (Acentret = 800 nm), specificd pentru majoritatea laserelor Ti:safir,
inclusiv sistemele laser utilizate in capitolul urmator.

Acest capitol prezintd rezultate originale (mé#suratori si simulari) si contributii aduse in
domeniul caracterizarii materialelor. Cu toate dezvoltarile in curs in domeniul stiintei ma-
terialelor si al cercetdrilor privind post-compresia, exista o notabila absenta a rezultatelor
publicate care sa se potriveasca caracterizarii cuprinzatoare pe care am realizat-o in acest
capitol.

Totodatd, acest capitol cuprinde analiza a 10 materiale diferite. Rezultatele obtinute
in urma masurarilor de disperisie, rugozitate, front de und&, compatibilitate cu vidul,
transmisie sunt cuprinse intr-un tabel. Acest tabel mai curpinde rezultatele experimentale
obtinute pentru indicele de refractie neliniar prin 4 metode diferite (Z-scan, I-scan, Radius
Z-scan si LIDT-scan). Au fost dezvoltate 3 metode complementare de estimare a pragului
de distrugere indus laser (Metoda frecventelor spatiale (spatial frequencies), metoda
fasciculelor largi (Large beam) si metoda Sonda Langmuir -Curentul Tintei (LPTC))
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High Peak Power
>10% W/ecm?
Material for SPM | Post- compression ‘
1
| Temporal | | Spatial | | Efficiency I ‘ Chirped mirrors design |
1 1 1 1
| GDD | |Wavefront| | NRI & NAC | | GDD | | Bandwidth
| Thickness | | Size | | Vacuum/ air | I Size | | Wavefront
| Roughness | | LIDT |

Polarization | Anti-stress coating
Transmission | Nonlinear absorption*

Figura 3.1: Principalele proprietati ale materialelor optice si ale oglinzilor cu deriva de frecventa
investigate in acest capitol

|
|
| LIDT | | No of bounces |
|
|

3.1 DMateriale optice folosite pentru largirea spectrala

In prezent, exista o multime de materiale optice pe piatd care pot fi utilizate. Ca
prim pas, este necesard o caracterizare completd (a se vedea Figura 3.1) a proprietatilor
optice pentru a-l selecta pe cel mai potrivit dintre ele. In acest capitol, voi discuta munca
efectuatd pentru a méasura dispersia, rugozitatea, transmisia, compatibilitatea cu vidul,
indicele de refractie neliniar, coeficientul de absorbtie neliniar si frontul de unda transmis
al diferitelor materiale plastice si sticle.

Voi oferi o discutie detaliata a trei caracteristici cheie: neliniaritatile, pragul de distru-
gere indus laser (LIDT) si caracterizarea largirii spectrale. Aceste aspecte sunt parametri
cheie pentru selectarea materialelor in contextul proceselor SPM si post-compresie.

Fiecare element din Figura 3.1 joacd un rol important in realizarea unei cresteri eficiente
a puterii de varf. Acestea pot fi grupate in doué categori: alegerea materialului potrivit
pentru SPM si alegerea oglinzilor CM. Parametrii CM au fost stabiliti dupd mai multe
discutii cu producatori precum Ultrafast-Innovation, Optosigma, LaserOptik, Laser2000
si dupd experienta anterioard dobandita din experimente [1, 2, 3]. Semmul * aldturi de
absorbtia neliniard in CM reprezintd un parametru, recent observat in experimente si care
nu este inca inteles pe deplin in prezent.

3.2 Montajul experimental

Pentru a putea méasura cdt mai multe proprietati ale materialelor, am proiectat si
construit un montaj experimental care poate masura SPM, neliniaritatile si pragul de
distrugere.

Configuratia experimentald pe care am folosit-o este ilustratd in Figura 3.2. Aceasta
constd din trei sub-ansambluri principale (I, II si III). Primul se bazeaza pe o configuratie
Z-scan (deschisa si inchisd) sau I-scan (Scanare de intensitate)|4, 5| menitd s& méasoare si
s valideze semnul si magnitudinea NRI si NAC. In al doilea rand, un sistem de imagistica
cu distantd de lucru mare (LWDIS) este utilizat pentru a mésura si califica pragul de
distrugere indus de laser prin diferite metode de procesare a imaginii. In al treilea rand,
a fost utilizat un spectrometru cu fibra optica (FS) pentru a monitoriza largirea spectrala
in timpul iradierii.
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3.2. Montajul experimental
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Generator W POL
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Figura 3.2: Configuratia experimentald in aer: I) I si Z-scan pentru misurarea coeficientului
de absorbtie neliniard si a indicelui de refractie neliniar (NRI) [3], II) Sistem de imagistica
cu distantd de lucru mare (LWDIS) pentru mésuriatori LIDT si III) Spectrometru cu
fibra optica (FSp) pentru méasurdtori de largire spectrald (SPM). Configuratia are urméitoarele
elemente optice: BS - divizor de fascicule, EM - méasurator de energie, FS - spectrometru cu fibra
optici, FM - oglindd mobila, LASER - Ti: Safir, 1.1 si L2 - lentile de focalizare, M1, M4 - oglindd
de tnalta reflexie, M2 - oglinda reflectivid 99%, M3 - oglinda sfericd, ND - filtru de atenuare, POL
- polarizator, PD1, PD2 si PD3 - fotodiode, TP - lamela subtire de FS, TS - stagiu de translatie,
RS - stagiu de rotatie, WP - lama jumaitate de unda A/2
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Sistemul laser AVESTA Ti:safir a fost utilizat pentru a furniza pulsuri laser comprimate
(40 fs, 800 nm, 10 Hz, 1 mJ) catre experimentul propriu-zis. Energiea pulsului a fost redusa
prin utilizarea unui wedge cu o transmisie de 4%, combinatd cu o lamd A/2 (WP) si un
cub polarizator (POL). WP a fost montatd pe un stagiu de rotatie motorizat, permitand
schimbarea polarizarii cu pana la 90° pentru o rotatie de 45° a WP. Pentru experimentele
dedicate masurarii NRI si NAC, energia transmisa (36 pJ 4+ 1,5 nJ) a fost focalizata printr-
o lentild plano-convexa (L1) cu o distanta focala de 40 cm. Durata pulsului (40 fs &+ 3 fs)
a fost masurata folosind un autocorelator SHG si confirmatd cu SHG FROG |[6].

3.3 Discutii

Acest capitol oferd o intelegere detaliatd a principalelor proprietati ale materialelor
optice, si anume: dispersia, rugozitatea, transmiterea, compatibilitatea cu vidul, distor-
siunile frontului de unda, neliniaritatile (refractie si absorbtie), auto-modularea de faza si
pragul de distrugere indus de laser. Toti acesti parametri au fost masurati cu ajutorul dis-
pozitivelor dedicate precum (senzor front de unda, profilometru etc.). Pentru ultimii trei
parametri, am conceput o configuratie experimentald, complet automatizati, care poate
masura si furniza rezultate in timp real.

Am contribuit la dezvoltarea de noi tehnici de masurare a neliniaritatilor, cum ar fi
Radius Z-scan si apertura LIDT sau de méasurare a pragului de distrugere indus de laser
prin intermediul frecventelor spatiale, LIDT cu fascicul mare sau metoda LPTC (Langmuir
Probe-Target Current). Atat in cazul neliniaritatilor, cat si al pragului de distrugere,
tehnicile sunt inovative, oferind rezultate complementare din punct de vedere cantitativ si
calitativ.

O caracterizare completd a materialelor optice folosite pentru post-compresie a fost
efectuata pentru prima data. Rezultatele experimentale sunt rezumate in Tabelul

Studiile referitoare la efectele neliniare au fost rezumate si ilustrate in Figura
Variatia fazei nonlineare in functie de energia de intrare este ilustrata in Figura 3.3. Va-
loarea NRI este recuperatd din A® =~ nsl, deci faza este strict legatd de intensitatea
incidenta. Avand in vedere cd durata pulsului si fluctuatia dimensiunii pulsului de intrare
sunt sub 4%, am observat cd faza are o dependentd diferitd (inclinare) pentru fiecare ma-
terial pe méasura ce energia creste. Acest grafic m-a ajutat sa stiu unde sa opresc cresterea
energiei pentru a nu depési 1 rad. De asemenea, existau materiale mai neliniare, cum ar fi
Policarbonatul (PC), pentru care am méasurat intotdeauna o fazd mai mare.

O alta perspectiva pentru obtinerea NRI a fost din méasurarile de tip I-scan, unde am
rezumat interactia laserului cu materia in 3 regiuni (liniara, neliniara si de distrugere). In
plus fatd de curba de potrivire, o estimare aproximativa poate fi facutd prin impéartirea
pantei fiecdrei curbe la referinta (de exemplu FS, unde NRI a fost masurat in mai multe
surse [7]).

Se poate observa ci materialul perfect (fard dispersie, cu distorsiuni minime ale fron-
tului de und&, NRI ridicat si LIDT mare) nu existd, dar materialele subtiri noi, precum
Zeonor si OKP (100 pum), conduc la un raspuns mai bun decat BK7 sau F'S pentru procesul
SPM. Cu distorsiuni minime ale frontului de unda, NRI mare, dimensiuni mari si LIDT
mai mare in comparatie cu alte materiale plastice, aceste materiale subtiri pot fi folosite in
serie si separate in spatiu pentru a minimiza potentialul efect de auto-focalizare la scara
mica.

Materialele de sticlda pot fi utilizate dacd rugozitatea este imbunatatita (A/10) sau
distorsiunile frontului de undi sunt corectate cu ajutorul unui oglindi deformabile. In
ambele cazuri (plastic sau sticld), este recomandata o bucla cu oglinda deformabild pentru
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L BTN R e Ey— e —
Z-scan | I-scan Z-scan | Aperture
FS 36 97 5.94 0.08 (~A/7) | 0.18(~\/2) 3.56 3.15 3.75 3.23 5.16
BK7 45 | 96.1 | 6.46 | 0.09 (~A/6) | 0.18(~\/2) | 1.59 | 2.75 2.21 2.85 18.8
Zeonor 75 954 | 6.92 0.1 (~A/6) | 0.46(~\/2) 3.71 2.48 4.71 2.55 12.3
Zeonex 67 96.5 | 7.29 | 0.06 (~A/10) | 0.34(~\/2) 4.49 2.67 4.37 2.75 144
Topas 70 [ 96.2 | 6.52 | 0.07 (~\/9) | 0.33(~A/2) | 4.96 38 4.69 445 7.06
PC 136 95.6 | 6.23 0.09 (~A/6) | 0.42(~)\/2) 3.34 2.53 4.34 2.72 16.4
PMMA 58 96.4 | 5.64 | 0.09 (~A\/6) | 0.45(~\/2) 2.33 2.53 3.02 2.58 4.38
OKP* 71967 621 | 0.03 (~A/18) | 0.21(~\/3) - 5.37 2.81 471 2.02
Apel* 8 963 | 537 | 0.04 (~A\/13) | 0.22(~\/3) | 5.57 45 5.17 4.08 9.4
Zeonor* 7.5 | 96.8 | 4.74 | 0.01 (~\/45) | 0.09(~\/8) - 5.88 4.69 5.13 10.3

Tabela 3.1: Rezultatele preliminare pentru caracterizarea materialelor, in care T - Transmisia, R -
Rugozitatea si WF - Rddacina medie patrata (RMS) si Varf-la-Vale (P-V) a frontului de unda, ’-’ -
nu a fost mésurata. Materialele marcate cu * aveau o grosime de 0,1 mm, in timp ce celelalte aveau
1 mm. Valorile NRI au o deviatie standard de aproximativ 15% datorita variatiei parametrilor de

intrare ai laserului.

A® (rad)

3.0

Energy (1))

<]
<]

® O
® O

11111

]

FS

N-BK7
Zeonor
PMMA

PC
Topas
Zeonex
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Figura 3.3: Faza neliniara ca functie de energia de intrare pentru materialele optice alese
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Figura 3.4: Masuri#tori de tip I-scan. Datele brute reprezentate in cele 3 regiuni de interes (stanga)
si datele brute si fitarea pentru FS si Zeonor.

a imbunatati calitatea punctului focal. Importanta lor este prezentatd in masurétorile
experimentale din urméatorul capitol.

In cadrul acestei lucrari, am fost implicat in construirea a trei configuratii experimentale
(una in aer si doud sub vid) si am contribuit la dezvoltarea a patru metode pentru investi-
garea LIDT. Aceste metode includ unele originale, cum ar fi analiza frecventei spatiale, si
in colaborare cu alte echipe, am dezvoltat metodele Large Beam LIDT si Langmuir Probe -
Target Current. In plus, am introdus analiza cu profilometru, care poate furniza informatii
despre adancimea deteriorarii si lungimea filamentarii.

Problema contaminarii si carbonizarii oglinzilor sistemelor laser de mare putere este
esentiald. In cercetarea mea, m-am concentrat pe eliminarea carbonizirii si contamina-
rii induse de laser utilizand plasma pe bazd de oxigen si am demonstrat o crestere a
sensibilitatii metodelor de diferentiere prin efectuarea de masuratori de GDD (disprsie de
ordin II).

De asemenea, am efectuat masuratori si am comparat LIDT pentru doud oglinzi chir-
ped, ludnd in considerare cei mai importanti parametri. Oglinzile cu reflexie ridicatd au
prezentat cea mai mare valoare a LIDT.

3.4 Publicatii

Activitatea legatd de LIDT a fost publicatd in Ref. [8, 9], iar lucrarea legatd de Lang-
muir Probe-Target Current "Exploring fs-laser irradiation damage subthreshold behavior
of dielectric mirrors via electrical measurements" a fost trimisa spre publicatie la revista
High Power Laser Science and Engineering.

[9]. P.-G. Bleotu, S. Irimiciuc, A. Dumitru, D.G. Matei, R. Udrea, D. Craciun, I. Dan-
cus, V. Craciun, D. Ursescu, Target current and spatial modulations analysis for LIDT mea-
surements using fs laser irradiation, in: Laser-Induced Damage in Optical Materials 2023,
SPIE, Dublin/Livermore, United States, 2023: p. 81. https://doi.org/10.1117/12.2685157.

[3]. P.-G. Bleotu, A. Naziru, A.H. Okukura, S. Popa, D. Matei, A. Dumitru, C.
Alexe, V.P. lancu, A.-M. Talposi, V.C. Musat, I. Dancus, L.P. Caratas, B. Boisdeffre, T.
Samoskoi, J. Takahisa, J. Wheeler, G. Mourou, D. Ursescu, LIDT station development
with femtosecond pulses at ELI-NP, in: Laser-Induced Damage in Optical Materials 2022,
SPIE, 2022. https://doi.org/10.1117/12.2641616.
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CAPITOL 4

Capitolul IV Experimente de post-compresie

In acest capitol se discutd patru campanii experimentale distincte concentrate pe post-
compresia pulsurilor laser ultra-scurte. Aceste experimente au avut ca scop realizarea
post-compresiei pulsurilor laser cu durate initiale variind de la 350 fs la 27 fs si niveluri de
energie intre 0,3 J si 7 J. Post-compresia a fost realizata folosind metoda TFC.
Experimentele au fost efectuate la diferite facilitati din Franta, inclusiv ELFIE, LASERIX
si Apollon, precum si la facilitatea ELI-NP din Romaénia. In aceste experimente au fost
utilizate diferite materiale optice, cum ar fi FS, Bk7, SF5, Zeonor si OKP.

Parametrii cheie de iesire, examinati in aceste experimente, includ largirea spectrala, durata
pulsului, distorsiunile frontului de unda, pierderile de energie si cuplajele spatio-temporale.
Rezultatele si observatiile obtinute din aceste experimente sunt discutate in detaliu in acest
capitol.



Capitol 4. Capitolul IV Experimente de post-compresie

4.1 Experimentul de la facilitatea ELFIE

Amplitudinile spectrale obtinute in timpul campaniei experimentale folosind spectro-
metrul cu imagini sunt prezentate in Figura . Aceastd figurd ilustreazd comparatia
intre spectrul laserului original, inregistrat dupa amplificatorul final (albastru), si spec-
trele obtinute in diferite scenarii: fard material (Figura ), FS (Figura ), sau COP
(Zeonor) (Figura ).

In intreaga Figurd /.1, lungimea de undi centrald a sistemului laser rimane constants
la A = 1057.5 nm, iar spectrul de referintd mentine o latime la jumatate din indltimea
maxima (FWHM) a benzii de AM,.f = 5.4 £ 0.3 nm. Acesta latime de banda este
suficientd pentru a sustine o durata de puls data de limita Fourier de aproximativ 300 fs.

In Figura , in cazul in care nu exista interactie cu materialul, absenta largirii
indica faptul ca nu apare SPM in timpul transportului fasciculului si al masuratorii. Un
puls specific din acest caz, prezentat in Figura , dezvaluie o masurare de autocorelare
corespunzatoare unei durate a pulsului de 340 £ 10 fs.

Pentru cazul specific al sticlei F'S, evidentiat in Figura , energia masurata este usor
mai mare la £ ~ 4.8 J, in comparatie cu £ ~ 4.2 J pentru pulsul de referinta. In plus,
lungimea de unda centrald suferd o mica deplasare la AL = 1056.5 nm, iar latimea de
banda se extinde la Alpg = 13.3 nm. Aceasta largire a benzii poate sustine o durata de
puls mai scurta de 124 fs.

Pentru pulsul laser care interactioneazi cu filmul COP din Figura , energia pulsului
masoard mai putin, E = 3,9 J. Cand se examineaza spectrul asociat cu COP, lungimea
de unda centrala sufera o deplasare la A = 1055.0 nm, iar latimea benzii la juméatate din
indltime maximd (FWHM) se largeste la Alcop = 12.4 nm. Aceastd largire a benzii
spectrale poate sustine o durata de puls mai scurtd de 132 fs.

Din acest set de date, raportul masurat al cresterii spectrale pentru FS este notat ca
Ff S = 2.66. Acestd valoare poate fi comparati cu modelele prezentate in Ref. [1] pentru
largirea asteptatd, avand in vedere valorile parametrilor: Bjne ~ 1.78 si D ~ 0.00078.
Acesti parametri previad un factor simulat de FX’ S =2.6.

Figurile si prezintd masuratorile autocorelatorului (AC), mai intai fard ma-
terial si apoi dupa interactia cu materialul F'S si cu setul de oglinzi CM.

Prin presupunerea unui profil temporal al pulsului, de tip gaussian, potrivirea AC a
ardtat o duratd initiald a pulsului de referinta de 340 fs. Dupa introducerea FS si post-
compresie, aceasti durata se reduce la 200 fs, indicand un GDD corespunzitoar ~ 3000 fs?.
Componentele optice din transportul fasciculului, inclusiv lentilele telescopului, fereastra
camerei si divizoarele de fascicul, contribuie colectiv la o dispersie suplimentara de 1000
fs2.

Un aspect interesant este ilustrat in Figura , care evidentiazd relatia dintre largimea
spectrala FWHM si prezenta materialului F'S in comparatie cu absenta oricarui material.
Aceasta relatie este examinatd ca o functie a dispersiei introduse pulsului de intrare prin
ajustarea distantei dintre retelele de difractie in compresorul laserului. Atunci cand este
introdus F'S, pozitia optima a compresoarelor este atinsa atunci cand largirea latimii de
banda atinge valoarea maxima de 13,3 nm. Ulterior, pe méasura ce distanta dintre retele
este modificata in ambele directii, latimea benzii scade.

In cadrul acestui experiment, am invitat semnificatia calititii materialului, in special
in ceea ce priveste distorsiunile frontului de unda si calitatea punctului focal. Optimi-
zarea acestui proces se putea face prin utilizarea unei oglinzi deformabile. La momentul
experimentului, facilitatea ELFIE nu a avut aceasta capacitate. Cu toate acestea, largirea
spectrald s-a dovedit a fi o metoda viabild pentru optimizarea preliminard a compresoa-
relor cu retele de difractie. In plus, analiza frecventelor spatiale s-a dovedit valoroasa
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Figura 4.1: Largirea spectrald datoratd automodularii de faza este comparatd cu spectrul laserului
masurat inainte de interactia cu materialul in panourile (a)-(c) pentru diferite scenarii: fard mate-
rial (rosu), FS (verde) si COP (portocaliu). Panoul (a) reprezintd spectrul pulsului initial masurat
fard material, aritand schimbari minime in spectre. In panoul (b), un puls de 4,8 J interactioneazi
cu 5 mm de FS; in timp ce panoul (c¢) ilustreazd rezultatul unui puls de 3,9 J care trece prin 2
mm de COP. Miasuritorile AC, prezentate in panourile (d) si (e), furnizeaza rezultatele potrivirii
FWHM pentru cazurile fara material (0,50 £ 0,05 ps) si F'S (0,41 + 0,9 ps), corespunzand la durate
ale pulsului de 0,34 ps, respectiv 0,2 ps. Panoul (f) aratd largimea spectralda FWHM rezultata in
raport cu dispersia pulsului de intrare, definita de variatia distantei dintre retelele compresorului
(Az [mm]). In absenta materialului (rosu), lirgimea de bandd FWHM initiald ramane relativ
constanta la 5,1 nm, in ciuda modificarilor de distantare a retelelor de difractie ale laserului. Cu
FS, pozitia compresoarelor este optimizatd cand largimea de bandid (buline verzi) se aliniazd cu
latimea de banda a laserului masuratd (albastru). Figurile sunt extrase din Ref. [2]
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pentru aprofundarea mecanismelor precum, auto-modularea de fazi, auto-focalizarea la
scard mica, integrala B si pragul de distrugere indus laser.

4.2 Experimentul de la facilitatea Apollon

In acest experiment, pulsurile laser, care transporti o energie de 7 J si trec prin la-
mele de sticld subtiri cu ddiametru mare (30 cm diametru), sunt supuse largirii spectrului
pentru a obtine o latime de banda potrivitd pentru generarea de pulsuri de 15 fs. In plus,
experimentul aratd potentialul de a obtine pulsuri sub 10 fs folosind o energie initiala 14
J.

Pozitionarea post-compresorului in imediata apropiere a punctului de interactie ofera o
abordare eficienta din punct de vedere economic, pentru a produce cele mai scurte pulsuri
la energie mare. Aceastd strategie minimizeaza cerinta pentru optica de banda largd cu
prag de distrugere ridicat in apropierea tintei.

Unul dintre obiectivele principale ale sistemului laser Apollon este de a genera pulsuri
de ordinul a 10 PW cu o energie de 150 J si o durata de 15 fs la o rata de repetife de 1
puls pe minut. In acest experiment, linia de amplificare de 1 PW a fost folosita pentru a
furniza energia de 7 J, cu o durata de puls de 25 fs la o lungime de undé centrald de 800
nm.

Am fost implicat activ in toate aspectele acestui experiment, cuprinzand pregitirea,
implementarea, simularea, analiza datelor, masuratorile si publicarea (vezi Ref. [3]).

Luand in considerare grosimea lamelelor de sticld si unghiul acestora fata de fasciculul
de intrare, am putut estima o grosime efectiva de L; ~ 0,84 mm. Folosind aceste valori,
am estimat B-integral Bjp; ~ 1.4. Impreuni cu parametrul de dispersie, D ~ 0,085, putem
calcula Fy, din ecuatia 1.1: F,, din Ec. sa fie:

F,=1+0,51 Bipy ~ 1,7

Raportul dintre spectrul largit si spectrul pulsului de intrare poate fi reprezentat ca
F, = Awout/Awiy. Predictiile privind largirea spectrald asteptata au fost obtinute prin
simuldri prin fitarea unei relatii liniare la parametrul B¢, luand in considerare in acelasi
timp GDD al materialului subtire. Dispersia vitezei de grup (GDD) tinde sd diminueze
raspunsul neliniar, mai ales in conditiile in care durata pulsului este largita in timp datorita
dispersiei pozitive (ko >0), care este tipicd pentru majoritatea materialelor. Parametrul
D=1L;ky/ 7’3 tine cont de dispersia relativa si de durata initiald a pulsului. Astfel, largirea
spectrald este data de urmitoarea relatie extrasd din Ref. [1]:

F,=1+091 B (1 - 1.5@) . (4.1)

Urmatoarele rezultate au fost obtinute pe baza aspectelor teoretice aplicate in simulari,
folosind limbajul de programare python.

Figura ilustreaza spectrele pulsului pornind de la un puls de 14 J initial la o durata
de 22 fs (gri —) in comparatie cu spectrul largit spectral ulterior (albastru -) care accepta o
durata de puls de 9 fs. Dupa sistemul de gestionare a dispersiei (perechi de CM) care asigura
compensarea GDD de -70 fs?, faza spectrala este afisata in verde, punctat. Intensitatea
medie a pulsului de-a lungul profilului fasciculului este datd pentru pulsul de referinta (gri),
pulsul largit in timp care iese din filmele subtiri (punctat cu rosu) si pulsul comprimat
(albastru).

In aceasta simulare, demonstram potentialul post-compresiei de a obtine pulsuri laser
cu o duratd mai mica de 10 fs la energie mare. Acest experiment reprezintd unul din cele mai
importante rezultate de obtinere a unor astfel de pulsuri ultrascurte, dupa experimentul
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Figura 4.2: Profil spectral si temporal inainte si dupd postcompresie. Figura extrasi din Ref. [3].

prezentat in Ref. [4]. In acestd referinta, energia de intrare a fost de 17 J, iar durata
pulsului de intrare a fost de 74 fs, cu un diametru al fasciculului de 18 cm. Pentru a
obtine compresia pulsului pana la 11 fs la o putere de 1,5 PW, s-au utilizat 5 mm de FS.
Mai multe aspecte cheie ale acestei referinte sunt de remarcat, inclusiv utilizarea propagarii
libere pentru evitarea autofilamentarii, utilizarea a 3 perechi de CM-uri de 20 cm (Ultrafast
Innovations) si o valoare a parametrului B-integral de 19,2.

Latimea de banda spectrald medie masuratd dupé interactiunea cu filmele subtiri a fost
de 74 + 2 nm, corespunzitoare unei durate a pulsului de aproximativ 15 fs. Acest lucru
este in contrast cu pulsul de intrare original, care avea o durata optimizata a pulsului de
22 fs si o latime de banda de 41 £ 1 nm. Calcularea raportului dintre aceste latimi de
banda spectrale masurate produce F/¢**=1,8 £ 0,1.

Acordul dintre valoarea masuratd si estimarea pentru materialul BK7 (0,7 mm), interactionand
cu un puls de energie (6,4 J) si durata (22 fs) confirma ca pulsul final poate fi livrat la
o durata optimizata cédtre camera de interactie. De asemenea, valideaza ipoteza facuta
cu privire la valoarea de no pentru filmele de sticla, indicind ca estimarile caracteristicilor
pulsului atunci cand se utilizeaza intreaga energie in experimentele viitoare sunt rezonabile.

In timpul acestui experiment, am fiacut progrese semnificative in domeniul tehnicilor
de post-compresie. Am demonstrat capacitatea configuratiei de a post-comprima pulsuri
laser cu energie de 7 J si o duratd ultra-scurta de 22 fs.

Acest experiment a marcat mai multe progrese, inclusiv utilizarea fasciculului complet
si a energiei complete pe esantion, utilizarea unui nou tip de sticld (Schott AF32eco),
dimensiunea mare a sticlei (30 cm), o monturd pentru sticld care minimiza stresul indus si
dezvoltarea unui algoritm pentru estimarea largirii spectrale. In plus, am aritat potentialul
de a obtine pulsuri de 9 fs cu intreaga energie a pulsurilor laser ale facilitatii Apollon 1
PW.

4.3 Discutii

Acest capitol prezinta rezultatele obtinute din patru campanii experimentale in care a
fost folositd metoda de post-compresie.

De-a lungul acestui capitol, am detaliat implementarea metodei de compresie a filmului
subtire in patru facilitédti laser distincte. Patru configuratii experimentale au fost construite
si utilizate pentru a post-compresa pulsurile laser ultra-scurte, reducandu-le durata de la
350 fs la 22 fs, culminand cu pulsuri laser de iesire cu durate variind de la 200 fs pana
la 11 fs masurate. Cele mai recente rezultate indicd potentialul de a obtine pulsuri laser
apropiate de regimul cu un singur ciclu de oscilatie, plecand de la o duratéd a pulsului de
intrare de 26 fs si 2 J, demonstrand astfel o compresie de cinci ori mai mare. Studiul
acestui capitol include nivele de energie de intrare variind de la 150 mJ la 7 J, facand
aceastd cercetare relevanta pentru aplicatiile de post-compresie la energi mari.

Cei mai relevanti parametri si analize sunt rezumati in Tabelul 4.1. Celulele verzi
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Figura 4.3: Statisticd spectrald pentru referintid (rosu) si largirea iesirii (albastru). Figurd extrasi
din Ref. [3]

denota principalele imbunatatiri prezentate in lucrarile publicate si ultimul rezultat ex-
perimental la HPLS 100 TW al ELI-NP. Campaniile experimentale prezentate in aceasta
lucrare cuprind aspecte legate de analiza temporala, spectrald, spatiala si spatio-temporala.
Cele mai semnificative rezultate sunt legate de studiile temporale si spectrale facilitate de
utilizarea Dazzler si a spectrometrelor optice. In plus, profilul spatial (cAmp apropiat,
camp indepartat sau focalizare) a prezentat un potential de imbunétatire prin aplicarea
unei oglinzi deformabile. S-a demonstrat prin masuratori spatio-temporale cd materialele
selectate nu au introdus chirp spatial.

Simularile au indicat fezabilitatea generarii de pulsuri laser care se apropie de durata
unui singur ciclu de oscilatie (2.7 fs) la nivelul J folosind materialul BK7 de 2 mm grosime.
Realizarea pulsurilor de acest tip, poate necesita incorporarea a doua etape de compresie.
In plus, intensitatea in focus, in urma largirii spectrale, poate fi imbun&tatita prin: utiliza-
rea de oglinzi deformabile (fie cea existenta in laser, fie o oglinda deformabild suplimentara
dupa etapa initiala de post-compresie), materiale polizate pe ambele fete si pozitionate la
unghi Brewster.

4.4 Publicatii

In publication process : P.-G. Bleotu, A.M. Talposi, S. Popa, R. Ungureanu, D.
Matei, S. Roder, V. Bagnoud, I. Dancus, S. Amarande, J. Fuchs, J. Wheeler, G. Mourou,
D. Ursescu, "Four cycles, focused post-compressed 100 TW laser pulses", Optica.

[2]. P.-G. Bleotu, J. Wheeler, S.Yu. Mironov, V. Ginzburg, M. Masruri, A. Naziru,
R. Secareanu, D.Ursescu, F. Perez, J. DeSousa, D. Badarau, E. Veuillot, P. Audebert, E.
Khazanov, and G. Mourou, “Post-compression of high energy, sub-picosecond laser pulses”,
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Laser ELFIE LASERIX APOLLON ELI-NP 100 TW
A (nm) 1056 800 800 810
Energy (J) 5 0,16 7 1
T_in (fs) 350 45 22 26
T_out_m (fs) 200 23 15 11
T_out_FTL (fs) 124 - 9 10
T out_e (fs) - 9 9 <6
Fw_m 2,6 2,04 18 3,14
Fw_e 2,66 - 1,9 3,12
B-int 1,78 - 1,8 3->12
. . Dezvoltarea unui mecanism Post-compresie la scala de PW; Metrologia completa (spatiald, temporala,
influenta B-int asupra . . . . . . . . .
) de rotatie care permite materiale optice mari; spectrali, spatio-temporald, pierderi de energie)
frecventelor NF; . . i i
. . pand la 6 treceri; studiul FF; a pulsurilor laser post-compresate;
Analysis calitatea FF; . . . . . -\ .
. . .. materiale optice FS si COP; algoritm pentru influenta GDD si TOD
materiale optice FS si COP; ) . . . O . .
. ny estimat din largirea spectrald; estimarea largirii spectrale; SPM vs. B-int;
sub-ps post-compresie; . . . X . . o
Analiza largirii spectrale si a fluentei; | masurarea frontului de unda a materialelor 1-2 cicluri optice cu E=2 J;

Tabela 4.1: Compararea principalelor rezultate ale experimentelor de post-compresie. Acronimele
denotd m-misurate, e-estimate

High Power Laser Science and Engineering, 11, 2023. https://doi.org/10.1017/hpl.2023.10

[5]. Wheeler, J.; Bleotu, G.P.; Naziru, A.; Fabbri, R.; Masruri, M.; Secareanu, R.;
Farinella, D.M.; Cojocaru, G.; Ungureanu, R.; Baynard, E.; Demailly, J.; Pittman, M.;
Dabu, R.; Dancus, I.; Ursescu, D.; Ros, D.; Tajima, T.; Mourou, G. Compressing High
Energy Lasers through Optical Polymer Films. Photonics , 9, 715, 2022. https://doi.org/
10.3390/photonics9100715

[3]. Bleotu, P., Wheeler, J., Papadopoulos, D., Chabanis, M., Prudent, J., Frotin,
M.,..., Mourou, G., Spectral broadening for multi-Joule pulse compression in the APOL-
LON Long Focal Area facility. High Power Laser Science and Engineering, 10, E9, 2022,
doi:10.1017/hpl.2021.61

[6]. I. Dancus, P-G. Bleotu et. al. “10 PW Peak Power Laser at the Extreme Light
Infrastructure Nuclear Physics — status updates”, EOSAM, 2022.

[7]. D. Ursescu, D. Matei, M. Talposi, V. Iancu, V. Aleksandrov, P.G. Bleotu et al.,
"First HPLS Experiments at ELI-NP: Spectral Broadening in Thin Films", Frontier in
Optics, 2020;
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Concluzii

In aceasta lucrare, metoda Thin Film Compression (TFC) a fost dezvoltata, aplicata si
caracterizatd in patru campanii experimentale, demonstrandu-si eficienta pentru utilizarea
in facilitati care utilizeaza pulsuri laser ultra-scurte si de inalta energie.

Pentru a sprijini acest demers, a fost efectuat un studiu cuprinzator in Introducere,
concentrandu-se pe instalatiile laser existente, metodele lor de amplificare si duratele pul-
surilor. In plus, a fost explorati starea actuald a post-compresiei atat la nivele sciazute si
ridicate de energie. Aceastd lucrare prezinta o analizd a posibilitédtilor de a atinge puterea
de varf la nivel de Exawatt. Ciile promitatoare includ dezvoltarea de noi tehnologii de
retele de difractie, explorarea regimului A3, amplificarea si compresia pe bazi de plasma si
integrarea post-compresiei cu amplificarea in cristale neliniare (WNOPCPA).

Post-compresia isi are radacinile in doud principii fundamentale: managementul dis-
persiei si optica neliniard. Optica neliniard cuprinde neliniaritétile (ns) si auto-modularea
de fazd. Acesti parametri au fost explorati in profunzime pentru a obtine o perspectiva
asupra modului in care pulsurile laser pot fi modulate in mod controlat pentru a obtine
o largire spectrald eficientd. Forma temporald a pulsului este definita in continuare prin
sistemul de management al dispersiei, o componenta cheie pentru atingerea regimului cu
un singur ciclu de oscilatie.

Materialele optice utilizate pentru largirea spectralda au fost supuse unei caracterizari
complete. Caracterizarea s-a concentrat pe masuratorile efectuate la lungimea de unda
centrald (Acentrar = 800 nm), ceea ce este tipic pentru majoritatea laserelor Ti:safir, inclusiv
cele utilizate in acest studiu.

Caracterizarea liniara a inclus méasuratori legate de dispersie (GDD, Dispersia de ordin
al treilea - TOD si faza spectrald), transmisie, rugozitatea suprafetei, compatibilitatea cu
vidul si distorsiunile frontului de unda.

In plus, studiile de caracterizare neliniar# au fost efectuate folosind tehnici bine definite,
cum ar fi Z-scan sau I-scan, impreuna cu metode bazate pe standardele ISO. Am introdus
tehnici noi, cum ar fi Radius Z-scan si Image I-scan, concepute special pentru méasurarea si
caracterizarea indicelui de refractie neliniar al diferitelor materiale optice. Aceste materiale
au inclus sticle (F'S, BK7), cat si optiuni noi precum Zeonor, Zeonex OKP, film Apel, Topas,
PolyCarbonate si PMMA. Tehnicile noi de masurare a NRI au reprezentat o imbunétatire
fatd de tehnica traditionald de scanare Z-scan, oferind beneficii precum abatere standard
redusa, stabilitate imbunatatita si reproductibilitate.

Mai mult, configuratia experimentald prezentatd in Figura a permis masurarea
concomitentd a neliniaritatilor si a pragului de distrugere indus de laser (LIDT), oferind
un instrument versatil si eficient pentru caracterizarea materialelor optice.

Am adus contributii semnificative la dezvoltarea a trei configuratii complementare pen-
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tru estimarea LIDT, si anume: analiza frecventelor spatiale, analiza cu fasciculul mare
(mm) si analiza Langmuir Probe-Target Current (LPTC).

Conceptul original pe care l-am dezvoltat, in spatele analizei frecventelor spatiale, ofera
informatii despre orice defecte sau modificari ale profilului fasciculului in timpul iradierii
cu laser. Poate fi folosit pentru a interpreta influenta caracteristicilor fasciculului spatial
asupra SPM si a fost dezvoltat conform standardelor LIDT ISO.

A doua metoda implica utilizarea profilelor de fascicul laser de mare putere cu distributii
diferite de energie pe suprafetele lor. Aceasta caracteristicd unica a fost valorificatd con-
structiv pentru a iradia esantioane cu N shot-uri intr-un singur punct, crescand semnificativ
setul de date statistice. Fiecare pixel din profilul fasciculului a reprezentat un loc iradiat,
rezultand o expunere a peste 10° site-uri la teste LIDT N-on-1.

A treia metoda reprezinta o tehnica si mai eficienta din punct de vedere al sensibilitatii
si al numarului de pulsuri folosite. Prin implementarea acestei metode, a fost demonstrata
capacitatea de a estima pragul pentru un numaér infinit de pulsuri utilizand testul R-on-1
cu un singur puls laser. Astfel a fost demonstrata sensibilitatea si potentialul ridicat.

Neliniaritatile masurate si pragurile de distrugere au fost utilizate pentru a dezvolta
un software ce simuleaza largirea spectrald in diferite materiale. Prin urmare, rezultatele
largirii spectrale au fost analizate atat in domeniul temporal, cat si spectral, urmate de
simularea efectelor dupa oglinzile CM asupra pulsului laser post-comprimat de iesire.

Expertiza dobanditd atat din masuratori, cat si din simulari a fost valorificata in con-
struirea si utilizarea a patru configuratii experimentale. Aceste configuratii au fost conce-
pute pentru a realiza post-compresia pulsurilor laser ultra-scurte, reducénd durata acestora
de la 350 fs la 22 fs, producénd in cele din urméa pulsuri laser de pana la 11 fs.

Aceste rezultate evidentiaza potentialul de a atinge regimul cu un singur ciclu de
oscilatie. Acest rezultat a fost demonstrat pentru duratele pulsurilor de intrare de 26
fs si 2 J energie, unde am aratat o compresie cu factor 5. Foarte important, acest studiu
acopera o gama largd de nivele de energie, de la 150 mJ pana la 7 J, subliniind relevanta
acestei cercetari in domeniul energiilor inalte.

In aceastd lucrare, prezint cea mai cuprinzitoare abordare metrologica pentru materiale
optice si pulsuri laser post-compresate de inalta energie. Impactul cumulativ al materialelor
cu calitate opticé, scurtarea duratelor pulsurilor, utilizarea oglinzii deformabile pentru
imbunatatirea punctului focal si cei doi factori cheie - Raportul Strehl temporal (TSR) si
Raportul Strehl spatial (SSR) - contribuie la valoarea intensitatii in focus.

S-a demonstrat ci cea mai scurtd duratd a pulsului cu un TSR apropiat de unitate
a necesitat atdt compensarea GDD, cat si TOD. Aceste rezultate deschid calea pentru
integrarea acestei tehnici in viitoarele experimente de interactie laser-materie, in special
cele care se bazeaza pe intensitati ce depasesc 102 W/cm?.

In concluzie, eforturile mele stiintifice de-a lungul acestor ani au cuprins diverse dome-
nii, inclusiv ingineria laserului, dezvoltarea de configuratii experimentale, caracterizarea
pulsurilor laser, interactia laser-materie si detectia particulelor accelerate cu laser.

Lucrarea prezentata detine un potential substantial de aplicare in diverse alte facilitati,
demonstrand capacitatea de a creste puterea de varf prin reducerea duratei de puls. Aceasta
concluzie este intaritd de demonstrarea metodei in patru campanii experimentale.
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