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Introduction

L’avènement des lasers délivrant des impulsions ultra brèves a permis aux cher-
cheurs de disposer d’un outil formidable afin d’étudier les dynamiques ultrarapides
lors des interactions laser-matière. Les impulsions laser de quelques dizaines de
femtosecondes, aujourd’hui disponibles dans nombre de laboratoires, ont rendu
possible l’étude résolue en temps du mouvement des noyaux au cours de réactions
chimiques. Cependant, l’homme cherche à repousser les limites de la connais-
sance : il veut pouvoir voir plus petit, plus profond, plus rapide. Le domaine
infrarouge a cependant atteint ses limites : les impulsions les plus courtes géné-
rées actuellement ne comportent quasiment qu’un seul cycle optique (Brabec and
Krausz, 2000), et la résolution spatiale est limitée par la longueur d’onde utilisée.
La découverte du phénomène de la génération d’harmoniques d’ordre élevé à la
fin des années 1980 a permis d’aller au delà de ces limitations (McPherson et al.,
1987; Ferray et al., 1988).

La génération d’harmoniques se produit lors de la focalisation d’une impulsion
laser ultrabrève jusqu’à des éclairements de l’ordre de 1014 W/cm2 dans un jet de
gaz. Il en résulte l’émission d’un rayonnement dans le domaine UVX dans la di-
rection de propagation du laser incident. Ce rayonnement présente une structure
spectrale périodique constituée des harmoniques impaires de la fréquence fonda-
mentale, et ce jusqu’à des ordres très élevés (Seres et al. (2005) ont démontré la
génération de photons d’énergie de l’ordre du keV en partant d’un laser infra-
rouge de 750 nm). Le spectre ainsi obtenu présente une structure caractéristique
que l’on peut schématiquement diviser en trois zones : pour les ordres les plus
faibles, on observe une décroissance rapide avec l’ordre harmonique, expliquée
par la théorie des perturbations en optique non linéaire. Cette zone est suivie
d’un plateau dont l’étendue est plus ou moins importante selon le gaz utilisé et
l’éclairement du laser de génération : l’amplitude des ordres harmoniques suc-
cessifs y est quasi constante. Enfin, le plateau est prolongé d’une zone appelée
coupure, dans laquelle l’amplitude des harmoniques chute très rapidement (Fig.
1). La génération d’harmoniques est un phénomène cohérent. De ce fait, les pro-
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Fig. 1: Spectre d’harmoniques.

priétés du laser incident sont transmises au rayonnement ultraviolet, ce qui en fait
une source exceptionnelle.Un nombre important de travaux depuis le début des
années 1990 cherchent à optimiser différentes caractéristiques de ce rayonnement.
Nous en retenons ici deux : l’augmentation du nombre de photons et la généra-
tion d’impulsions attosecondes. La première voie d’étude a consisté à essayer de
maximiser l’efficacité de la génération. Pour ce faire, de nombreux milieux ont été
testés (génération dans un jet, dans un capillaire, dans une fibre . . .). De même, les
possibilités offertes par les différents gaz rares furent évaluées, ainsi que par cer-
tains gaz moléculaires (Lynga et al., 1996). Cependant, ces derniers se sont révélés
moins efficaces que les gaz rares, et furent de ce fait moins étudiés. La solution la
plus efficace reste néanmoins l’utilisation d’une lentille de grande longueur focale,
qui permet l’obtention d’un large volume de génération et l’utilisation d’une forte
énergie laser (Hergott et al., 2002; Takahashi et al., 2003). Grâce à ces nombreux
travaux d’optimisation, les applications mettant en jeu le rayonnement harmo-
nique se multiplient. En physique des solides et des surfaces : par exemple, des
études de photoluminescence sur des cristaux diélectriques (CaWO4 et CdWO4)
ont mis en évidence un "quenching" de la luminescence lors de l’irradiation à haut
flux par le rayonnement harmonique (DeGrazia, 2007). En imagerie, où Morlens
et al. (2006) ont démontré une résolution spatiale de 800 nm par des techniques
d’holographie. Il est désormais possible d’observer des effets non linéaires dans les
gaz lors de l’interaction avec le rayonnement harmonique (Sekikawa et al., 2004;
Benis et al., 2006).
La seconde voie d’étude est l’optimisation des impulsions attosecondes. Différentes
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approches sont là aussi possibles. On peut soit contrôler la dérive de fréquence
attoseconde par des effets macroscopiques (Mairesse et al., 2004), soit agir di-
rectement sur le faisceau harmonique (Lopez-Martens et al., 2005). Lorsque l’on
dispose d’impulsions infrarouge ultrabrèves (de un ou deux cycles optiques), maî-
triser le champ laser lui même permet de contrôler le nombre d’impulsions atto-
secondes générées. Ce rayonnement ultrabref peut être alors utilisé pour sonder
des processus électroniques ultrarapides, tels que l’effet Auger (Drescher et al.,
2002) ou l’effet tunnel (Uiberacker et al., 2007).

Dans une première partie de ce travail de thèse, nous étudierons l’optimisation du
rayonnement harmonique. Dans le chapitre 1 nous rappellerons l’importance des
effets macroscopiques (accord de phase, absorption . . .) dans la construction du
champ harmonique à partir du rayonnement du dipôle. Nous verrons quels sont de
ce fait les différents paramètres sur lesquels se joue l’optimisation de l’efficacité
de génération dans le cas de l’utilisation de grande longueur focale. D’autres
géométries ont été testées dans ce même but, telle que l’utilisation d’un miroir
déformable couplé à un algorithme génétique. Nous étudierons dans la seconde
partie de ce chapitre les moyens numériques que nous avons mis en oeuvre afin
de développer et de tester une solution alternative, moins onéreuse qu’un miroir
déformable et plus simple à mettre en oeuvre. Nous avons utilisé un dispositif de
lames de phase concentriques afin de manipuler la phase spatiale du faisceau et
créer ainsi un profil carré élargi autour du point de focalisation.

Le chapitre 2 résume les résultats obtenus par cette technique de mise en forme.
Dans un premier temps, nous nous intéresserons à la manipulation de plusieurs
faisceaux lasers par trois jeux de lames de phase différents. Puis nous étudierons
la génération d’harmoniques d’ordre élevé par un faisceau mis en forme. Nous
verrons comment les différents paramètres (déphasage, éclairement, position du
jet) influent sur le signal harmonique. Enfin, dans une dernière partie, nous com-
parerons les deux géométries, à la fois expérimentalement et numériquement. Le
chapitre 3 est une conclusion de cette première partie.

Dans une seconde partie, nous étudierons les propriétés de la génération d’har-
moniques d’ordres élevés dans les molécules. Les études relatées ici constituent la
principale raison de ce travail de thèse.

Dans le chapitre 4, nous aborderons la théorie de la génération d’harmoniques
d’ordre élevé à l’échelle microscopique. Puis nous verrons comment la mesure de
la phase spectrale de ce rayonnement permet de remonter à la dynamique des
paquet d’ondes électroniques lors de la génération dans les atomes. Ces électrons
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possèdent une longueur d’onde de l’ordre de l’Angström, et leur déplacement est
de l’ordre de la centaine d’attosecondes. De ce fait, ils constituent une sonde
potentielle des mécanismes intramoléculaires. Le rayonnement harmonique peut
être considéré comme le résultat de l’interférence entre le paquet d’onde élec-
tronique accéléré dans le champ laser et l’orbitale atomique ou moléculaire. Par
conséquent, les propriétés de cette orbitale sont encodées dans le rayonnement.
Le caractériser permet de les retrouver. Itatani et al. (2004) ont montré que l’ana-
lyse du rayonnement émis par des molécules d’azote suivant un ensemble d’orien-
tations permettait, à la manière des techniques de tomographies médicales, de
reconstruire leur orbitale moléculaire frontière. Cependant cette reconstruction
reposait sur une caractérisation incomplète des harmoniques. Les auteurs n’ont
pu mesurer que le spectre du rayonnement en amplitude. La phase spectrale,
bien qu’indispensable pour la procédure de tomographie, est beaucoup plus diffi-
cilement accessible dans l’UV que dans l’infrarouge ou le visible, domaines dans
lesquels différentes techniques de mesure sont couramment utilisées.

Le chapitre 5 expose la mise en place expérimentale de la mesure de la phase
spectrale dans les molécules. Le rayonnement harmonique généré dans les mo-
lécules (nous avons principalement étudié N2 et CO2) dépend des molécules (et
plus particulièrement de leur symétrie), mais aussi de leur orientation par rapport
à la polarisation du champ laser. Dans une première partie du chapitre 5 nous
évoquerons la technique d’alignement moléculaire que nous avons utilisée. Nous
avons ensuite mesuré l’amplitude mais aussi la phase spectrale des harmoniques.
La seconde partie du chapitre décrit l’ensemble du dispositif expérimental utilisé,
ainsi que les techniques de mesures. Nous rappellerons enfin le principe des me-
sures de phase par la méthode RABITT (Reconstruction of Attosecond Burst by
Interference of Two-photon Transitions).

Au cours du chapitre 6, nous étudierons les dépendances du rayonnement har-
monique en fonction du type de molécule. Nous avons observé la présence d’un
minimum spectral lié à un phénomène d’interférences quantiques lors de la re-
collision du paquet d’ondes électroniques avec la molécule. Nous avons de plus
mis en évidence, à la position de ces interférences, un saut de la phase spectrale.
Nous étudierons les variations de ce saut de phase en fonction de l’orientation des
molécules dans le champ laser et de l’éclairement. Nous verrons enfin quelles sont
les conséquences de ces interférences quantiques sur la synchronisation temporelle
de l’émission et sur les trains d’impulsions attosecondes.

Pour finir, le chapitre 7 résume les résultats obtenus concernant la génération
d’harmoniques dans les molécules. Puis nous reviendrons sur les techniques d’ima-
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gerie moléculaire afin d’évoquer les avantages et les limitations de l’utilisation du
rayonnement harmonique dans cette optique. Nous terminerons en évoquant les
développements à venir au sein du groupe "attophysique" du SPAM sur la mesure
des phases spectrales dans les molécules.
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Chapitre 1

Optimisation de la Génération
d’Harmoniques

Au cours des dernières années, un certain nombre d’applications utilisant les har-
moniques d’ordre élevé comme source de rayonnement UVX ont été développées.
Leur cohérence et leur courte durée en font une source unique, qui possède ainsi
de nombreux avantages par rapport aux autres sources de rayonnement UVX
existantes (voir tableau 1.1). De plus, le rayonnement harmonique est naturelle-
ment synchronisé avec le faisceau laser de génération. Cela rend donc possible les
expériences de type pompe-sonde, devenues incontournables pour les études de
dynamiques.

Un certain nombre d’applications ont déjà démontré l’intérêt de la génération
d’harmoniques comme source de rayonnement. Cependant, un grand nombre de

Laser à Électrons
Libres

Laser X
Génération

d’Harmoniques
Durée 10 fs 2-100 ps 0.1-20 fs
Énergie par impulsion 40-100 µJ µJ à mJ nJ à µJ
Polarisation oui non oui
Cohérence spatiale oui non oui
Cohérence temporelle non oui oui
Taux de répétition dizaines de Hertz de 0.1 à 1 Hz kHz

Tab. 1.1: Comparaison des différentes sources XUV. Voir Elleaume et al. (1990)
pour le laser à électrons libres et Daido (2002) pour le laser X.
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CHAPITRE 1. OPTIMISATION DE LA GÉNÉRATION D’HARMONIQUES

nouvelles applications seraient rendues possibles si le nombre de photons générés
était augmenté. Aussi l’optimisation de l’efficacité de génération est-elle devenue
un enjeu majeur.

Pour cela, deux approches sont possibles : on peut essayer d’optimiser la réponse
microscopique ou jouer sur le comportement collectif du milieu. Dans le premier
cas de figure, il est possible de chercher à optimiser l’éclairement de génération,
la longueur d’onde de génération ou la durée de l’impulsion laser, ainsi que de
jouer sur la nature du gaz utilisé.
• Le nombre de photons générés augmente avec l’éclairement jusqu’à l’éclaire-

ment de saturation (environ 1 1014 W/cm2 pour l’harmonique 25 générée dans
l’argon) (Wahlstrom et al., 1993).

• Toutes les mesures présentées dans cette thèse ont été effectuées avec un laser
centré à 800 nm. Augmenter la longueur d’onde de génération permet d’at-
teindre des ordres plus élevés. Par contre, les longueurs d’onde plus courtes
sont plus efficaces aux ordres faibles (Shan and Chang, 2001; Tate et al., 2007).
D’autres schémas utilisant un mélange de fréquences (ω+3ω (Watanabe et al.,
1994) ou ω + 2ω (Eichmann et al., 1995)) ont permis d’obtenir des efficacités
supérieures d’un ordre de grandeur.

• Des durées d’impulsion plus courtes permettent elles aussi la génération d’ordres
plus élevés (Christov et al., 1996). En effet, lorsque l’impulsion s’allonge (pour
un éclairement constant) le gaz est entièrement ionisé bien avant le maximum
temporel de l’impulsion, saturant la génération d’harmoniques.

• En ce qui concerne la nature du gaz utilisé, plus le potentiel d’ionisation du
gaz rare est élevé, plus la position de la coupure est décalée vers les ordres
élevés. Cependant, plus le gaz est léger, plus l’efficacité de génération est faible
(L’Huillier and Balcou, 1993). Quant à la génération d’harmoniques dans les
molécules, nous verrons qu’elle est moins efficace (Lynga et al. (1996) et cha-
pitre 6).

Néanmoins, le champ harmonique à la sortie du milieu résulte de la superposition
cohérente des champs rayonnés par l’ensemble des dipôles atomiques. Il est donc
nécessaire, dans le but d’optimiser la génération d’harmoniques, de s’assurer que
ces champs interfèrent constructivement. Pour ce faire, la polarisation non linéaire
et le champ harmonique doivent se propager avec la même vitesse de phase dans
le milieu. C’est le problème de l’accord de phase.
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1.1. RÉPONSE COLLECTIVE ET ACCORD DE PHASE

1.1 Réponse collective et accord de phase

Dans le cadre de la génération d’harmoniques d’ordre élevé, le problème de l’ac-
cord de phase est loin d’être trivial. Nous ne rappellerons ici que les principaux
résultats, illustrés de quelques mesures expérimentales effectuées au début de cette
thèse, lors d’une campagne d’optimisation du rayonnement harmonique précédent
une campagne expérimentale sur le laser LUCA.

1.1.1 Accord de phase

1.1.1.1 Équation de propagation

Afin de bien comprendre comment s’effectue l’accord de phase lors de la généra-
tion d’harmoniques d’ordre élevé, nous allons présenter un rappel du formalisme
utilisé pour caractériser la propagation du champ harmonique à travers un mi-
lieu dispersif. Pour une étude plus détaillée, voir L’Huillier et al. (1992); Hergott
(2001).

L’équation générale de propagation d’un champ électromagnétique ~E (~r, t) dans
un milieu diélectrique isotrope neutre caractérisé par une polarisation électrique
~P(~r, t) peut s’écrire comme :

∆ ~E (~r, t)− ∂2 ~E (~r, t)

∂t2
=
∂2 ~P(~r, t)

∂t2
(1.1)

Si l’éclairement devient trop important, la dispersion due aux électrons libres
dans le milieu devient importante, et introduit une défocalisation du faisceau,
modifiant ainsi les conditions d’accord de phase. Pour prendre en compte cet
effet, on décompose les vecteurs d’ondes en deux parties :

~kq = ~k0
q + δ~kq (1.2)

où δ~kq introduit ces corrections. Dans l’approximation paraxiale et de l’enveloppe
lentement variable, si l’on décompose le champ comme étant la superposition du
champ fondamental et de ses harmoniques impaires, on obtient :

∆⊥ ~E1 + 2~k0
1
∂ ~E1
∂z

+ 2(~k0
1 · δ~k1) ~E1 = 0

∆⊥ ~Eq + 2ık0
q

∂ ~Eq
∂z

+ 2(~k0
q · δ~kq) ~Eq = −(qω)2 ~Pq exp

(
−ı

∫ z

−∞ ∆k0
q(z

′)dz′
) (1.3)
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où ~Eq et ~Pq sont les fonctions enveloppes et ∆⊥ le laplacien transverse (c’est à
dire concernant uniquement les coordonnées x et y, z étant selon la direction de
propogation du faisceau).

Ce sont ces équations de propagation qui seront résolues numériquement pour
le calcul de la propagation des harmoniques par le code brièvement décrit au
paragraphe 1.2.2.2 et que nous utiliserons afin de simuler l’effet de la mise en
forme spatiale du faisceau infrarouge sur le signal harmonique au chapitre 2.2.
Pour que le transfert d’énergie du champ fondamental au champ harmonique
généré soit optimal, il faut réaliser la condition, appelée condition d’accord de
phase, suivante :

∆~kq = ~kq − q~k1 = 0 (1.4)

1.1.1.2 Conditions d’accord de phase

Chercher à optimiser le rayonnement harmonique ne se limite pas à optimiser la
réponse du dipôle. Pour que le transfert d’énergie soit optimal, il est indispensable
de satisfaire la condition d’accord de phase, c’est à dire que la polarisation non
linéaire et le champ harmonique se propagent dans le milieu avec la même vitesse
de phase. Cela étant, les champs harmoniques rayonnés par chacun des dipôles
interfèrent constructivement, construisant ainsi un champ macroscopique en sor-
tie du milieu. Nous allons au cours de ce paragraphe discuter de ces conditions
d’accord de phase dans le cas d’un faisceau infrarouge gaussien, discussion basée
sur les résultats présentées dans Balcou et al. (1997); Hergott (2001).

Nous considérons un faisceau gaussien de paramètre confocal b, E1 = |E1|eıϕ1 . La
phase ϕ1 du fondamental fait ici intervenir l’influence des atomes et des électrons
libres, introduisant une dispersion dans le milieu, ainsi que la variation géomé-
trique associée à la focalisation du faisceau (c’est à dire, sur l’axe de propagation,
la phase de Gouy). Le vecteur ~k1 associé à cette onde peut donc s’écrire :

~k1(~r, z, t) = ∇ϕ1 = k0
1 ẑ + ~kgéo(~r, z, t) (1.5)

ẑ étant le vecteur unitaire suivant l’axe de propagation et avec ~r⊥ẑ. La phase de la
polarisation est reliée à la phase de l’onde fondamentale, mais aussi à l’éclairement
du laser, car la phase du dipôle dépend linéairement de cet éclairement, suivant
la relation :

ϕat ∝ −αp,qI(~r, z, t) (1.6)

où p et q désignent respectivement la trajectoire qui contribue principalement à
l’émission et l’ordre harmonique (Lewenstein et al., 1995). Son vecteur d’onde
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Fig. 1.1: Distribution spatiale dans la région du foyer du vecteur d’onde du laser
~k1 (a) et du vecteur d’onde associé à la phase atomique ~K (b). Le laser se propage
de la gauche vers la droite. Pour les z > 0, le laser est focalisé avant le centre du
milieu de génération. D’après Balcou et al. (1997).

s’écrit alors, en posant ~K = −αp,q∇I :

~kNL(~r, z, t) = q~k1 + ~K (1.7)

La condition d’accord de phase stipulant que les ondes harmoniques et de po-
larisation se propagent avec la même vitesse de phase, cela implique la relation
suivante :

~kq = qk0
1 ẑ + q~kgéo + ~K (1.8)

Les distributions spatiales des vecteurs d’onde ~k1, dépendant de la focalisation, et
~K, dépendant de la distribution d’éclairement, vont ainsi déterminer les régions
où l’accord de phase sera réalisé. La figure 1.1 représente les variations spatiales
de ces deux paramètres (en (a), ~k1, en (b) ~K).

Examinons les conséquences de la formule (1.8). A cause de la distribution spatiale
complexe du vecteur ~K, différents cas de figure se présentent selon la position dans
le volume focal, schématisés figure 1.2.
◦ (a) En r = 0 et z = 0 : le vecteur ~K est nul. La phase de Gouy n’est alors

pas compensée, et l’accord de phase n’est pas réalisé (kq − qk1 ≈ 2q
b
, b étant le

paramètre confocal).
◦ (b) En r = 0 et z > 0 : le vecteur ~K permet de compenser le désaccord de phase

introduit par la variation de la phase géométrique. L’accord de phase a lieu sur
l’axe, ce qui entraîne une émission harmonique centrée en sortie de milieu et en
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Fig. 1.2: Représentation géométrique de l’accord de phase en terme de vecteurs
d’onde en fonction des différentes régions du volume focal. (a) r = 0 et z = 0, (b)
r = 0 et z > 0, (c) r = 0 et z < 0, (d) r 6= 0 et z < 0.

champ lointain. La trajectoire électronique courte est alors favorisée (Salières
et al., 2001; Merdji et al., 2006).

◦ (c) En r = 0 et z < 0 : le vecteur ~K pointe dans la même direction que ~kgéo et
ne permet donc plus de le compenser. Dès lors l’accord de phase ne peut plus
être réalisé.

◦ (d) En r 6= 0 et z < 0 : il est possible de satisfaire la condition d’accord de
phase hors axe. Dans ces conditions, le champ harmonique en sortie de milieu
présente une structure annulaire. La trajectoire électronique longue est alors
favorisée.

Pour optimiser la génération d’harmoniques, il faut donc chercher à maximiser
le dipôle atomique, et à satisfaire les conditions d’accord de phase en jouant sur
la position relative du foyer. Il existe cependant de nombreux autres paramètres
susceptibles de permettre une augmentation de l’efficacité de génération, tels que
la longueur du milieu ou la densité d’atomes. Nous allons dans le paragraphe
suivant étudier ces paramètres, en illustrant nos propos de quelques résultats
expérimentaux.

1.1.2 Optimisation du signal harmonique

De nombreux schémas de génération d’harmoniques intenses utilisent des cellules
remplies de gaz comme milieu de génération. L’avantage d’un tel dispositif est
qu’il permet d’obtenir un profil de densité atomique relativement homogène (mal-
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gré les pertes aux deux extrémités), et qu’il est versatile. Il est en effet aisé de
varier la longueur d’une cellule (soit en utilisant différentes cellules, soit en dispo-
sant d’une cellule de taille variable, comme celle présentée Fig. 1.7). De ce fait, il
est possible de passer d’un milieu court et dense à un milieu long et peu dense, et
ainsi chercher des conditions optimales de génération sur un plus grand nombre
de paramètres.

1.1.2.1 Longueurs caractéristiques

Dans le cas où l’accord de phase n’est pas parfaitement réalisé, la quantité ∆kq
définie par l’équation (1.4) n’est pas nul. On définit alors la longueur de cohé-
rence Lcoh comme étant la longueur pour laquelle le champ harmonique et la
polarisation non linéaire se déphasent de π. C’est donc la longueur sur laquelle
le signal harmonique se construit efficacement. La longueur d’interaction Lmed
ne doit alors pas excéder la longueur de cohérence. Améliorer l’accord de phase
permet d’augmenter la longueur de cohérence, et donc d’augmenter la longueur
du milieu.
Augmenter le nombre d’émetteurs dans la zone d’interaction, et donc augmenter
la pression du milieu, peut sembler constituer un moyen simple d’augmenter le
nombre de photons harmoniques. Il faut cependant garder en mémoire que la
dispersion due aux atomes joue un rôle crucial dans l’accord de phase. Varier la
pression modifie donc la longueur de cohérence Lcoh. De plus, le milieu généra-
teur est aussi un milieu absorbant pour le signal harmonique, ce qui peut limiter
la longueur d’interaction. On définit ainsi une longueur dite d’absorption, Labs,
comme la distance sur laquelle le champ est atténué d’un facteur e.

Maximiser la génération d’harmoniques va donc revenir à chercher les valeurs
optimales pour les trois longueurs Lmed, Lcoh et Labs. Des critères théoriques
ont été définis par Constant et al. (1999). Plus exactement, on peut définir les
longueurs précédentes comme :

Lcoh =
π

∆kq

Labs =
1

µqN(r, z, t)

(1.9)

avec ∆kq = kq − (qk0
1 + qkgéo +K), µq la section efficace de photoabsorption du

milieu atomique à la fréquence qω et N la densité du gaz. Alors Constant et al.
(1999) ont montré qu’on peut écrire le nombre de photons générés à la fréquence
qω comme étant proportionnel à :
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Fig. 1.3: Nombre de photons harmoniques générés en fonction de la longueur du
milieu Lmed, pour différentes longueurs de cohérence Lcoh. Tiré de Constant et al.
(1999).

Nq ∝
4L2

abs

1 + 4π2(L2
abs/L2

coh)

[
1 + exp

(
−Lmed

Labs

)
− 2 cos

(
πLmed
Lcoh

)
exp

(
− Lmed

2Labs

)]
(1.10)

La figure 1.3 représente l’évolution du nombre de photons générés par rapport
à la longueur du milieu pour différentes longueurs de cohérence. A partir d’une
certaine longueur de milieu (plus de quelques longueurs d’absorption), les harmo-
niques émises au début du milieu sont réabsorbées. Il est donc inutile de chercher
à avoir un milieu de génération trop importante. Il est cependant nécessaire de
chercher à maximiser la longueur de cohérence. Si l’on veut que le signal soit au
moins égal à la moitié du signal maximum théorique, on définit les conditions
suivantes :

Lmed > 3Labs (1.11a)

Lcoh > 5Labs (1.11b)

Pour conclure, si l’on veut optimiser l’efficacité de la génération, il faut maximiser
la réponse du dipôle (et donc travailler à un éclairement proche de l’éclairement
de saturation), optimiser l’accord de phase (et donc augmenter la longueur de
cohérence) et choisir les paramètres (tels que la longueur du milieu ou sa densité)
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Fig. 1.4: Mesure du signal harmonique (H11 à H15) généré dans dans un jet d’argon
en fonction de l’éclairement de génération.

pour que l’émission soit limitée par l’absorption. Nous allons dans la suite illustrer
cette conclusion par quelques exemples.

1.1.2.2 Optimisation expérimentale

Si l’éclairement de génération est augmenté, le signal harmonique augmente lui
aussi jusqu’à une certaine valeur de l’éclairement. Cette valeur de saturation
dépend du gaz utilisé, et vaut, dans le cas de l’argon, environ 1014 W/cm2 comme
le présente la figure 1.4. Y est reporté le signal harmonique mesuré (après un filtre
d’aluminium, il s’agit donc du signal intégré des ordres 11 à 15) en fonction de
l’éclairement du laser de génération. La figure 1.5 représente l’effet de la densité du
milieu sur la génération d’harmoniques. La mesure de la pression effective au sein
de la cellule est assez difficile à réaliser, et n’est généralement pas implémentée sur
nos expériences. La pression représentée en abscisse sur la courbe est la pression
en amont de la cellule, mais elle est proportionnelle à la pression à l’intérieur. Les
deux courbes figure 1.5(a) présentent le signal des harmoniques 11 à 15 générées
dans le xénon pour deux longueurs de cellules. Il existe dans chacun des cas
une pression optimale au-delà de laquelle le signal harmonique chute, pression
dépendant de la longueur du milieu. De plus, cette pression optimale dépend du
gaz utilisé. Enfin, les mesures indiquent aussi une dépendance de cette pression
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Fig. 1.5: Mesure du signal harmonique (H11 à H15) généré (a) dans le xénon
en fonction de la pression, pour un éclairement de 2 1014 W/cm2 et deux cellules
de longueurs différentes (carrés noirs : cellule de 4 cm, triangles rouges : cellule
de 12 cm) et (b) dans le xénon dans une cellule de 4 cm, pour deux éclairements
différents (carrés noirs : 2.8 1014 W/cm2 et cercles bleus : 5.8 1014 W/cm2).

optimale en fonction de l’éclairement de génération (figure (b)).

L’importance de ces conditions d’accord de phase est visible sur la figure 1.6
où est représenté le signal harmonique en fonction de la position relative du jet
et du foyer. Cette courbe présente deux maxima de part et d’autre du foyer,
correspondant aux zones (b) et (d) précédentes (en réalité, l’éclairement au foyer
lors de la mesure atteignant 1.2 1015 W/cm2 il faut aussi prendre en compte les
effets de défocalisation dus aux électrons libres qui compliquent la distribution
d’éclairement laser, et donc du vecteur ~K).

1.1.2.3 Utilisation de grandes longueurs focales

Tous ces degrés de liberté font de l’optimisation de la génération d’harmoniques un
travail complexe, qu’il est nécessaire de réitérer à chaque nouvelle installation ou
à chaque modification du montage expérimental. Néanmoins, l’équipe de Saclay
a désormais acquis une solide expérience sur ce point, et peut délivrer pour les
utilisateurs une énergie harmonique conséquente. Ainsi Hergott et al. (2002) ont
pu démontrer la génération de deux microJoules sur l’ordre 15 (i.e. 53 nm) dans
le xénon en utilisant une focale de 5 m et 25 mJ d’énergie laser. L’efficacité de
génération est alors de 8 10−5. Le laser LUCA permet cependant de délivrer
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Fig. 1.6: Variation du signal de l’harmonique 13 générée dans l’argon en fonction
de la position relative du foyer par rapport au jet. Pour z < 0, le foyer du laser est
après le jet.

des énergies de 100 mJ. Il est nécessaire de prendre quelques précautions si l’on
souhaite utiliser de telles énergies. En effet, l’éclairement de saturation est de
l’ordre de 1014 à 1015 W/cm2 selon le gaz utilisé (voir par exemple la figure
1.4 dans l’argon). Afin de coupler plus d’énergie avec le milieu sans augmenter
l’éclairement, il est nécessaire d’augmenter le volume focal en conséquence. Pour
multiplier l’énergie par 4, il faut donc augmenter le volume focal par 4, et le rayon
du faisceau par 2. Une solution consiste en augmenter la longueur focale (ici d’un
facteur 2).

Nous avons développé un nouveau dispositif expérimental afin de générer les har-
moniques à partir de telles énergies laser. Elle est prévue pour être utilisée avec
des lentilles de 4 mètres ou plus en fonction de l’énergie laser. La figure 1.7 pré-
sente le schéma de ce montage. Le laser provient de la gauche de l’image. Le milieu
de génération est constitué d’une cellule de longueur réglable de 1 à 15 cm (elle
est représentée sur la photographie figure 1.7 et est placée au sein de la première
enceinte, la suivante contenant un spectromètre UVX de haute résolution permet-
tant la sélection d’un ordre harmonique donné). Ce dispositif a été testé à présent
pour différentes conditions de génération : selon l’énergie laser que l’on souhaite
utiliser, la longueur focale est plus ou moins grande. La figure 1.8(a) représente
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Fig. 1.7: Schéma du nouveau dispositif pour la génération d’harmoniques à haute
énergie. La flèche rouge indique le sens de propagation du faisceau infrarouge. En
insert, une photographie de la cellule de génération.

l’évolution de l’énergie harmonique générée pour différents gaz en fonction de la
longueur de la focale. L’énergie laser utilisée avec la focale de 4 m est de 20 mJ,
contre 38 mJ pour la longueur focale maximale. Dans ces conditions, nous avons
pu générer près d’un microJoule à 32 nm (ces valeurs sont des valeurs estimées
à la source, les transmissions des différentes optiques et des filtres sont prises en
compte). Entre ces deux extrêmes, le signal harmonique augmente d’un facteur
1.9 pour l’ordre 21 et d’un facteur 1.5 pour l’ordre 25 (Fig. 1.8(b)). Cependant,
l’augmentation du volume focal est de 3.5. L’augmentation du signal est donc
inférieure à celle attendue d’après l’effet de volume. Le facteur limitant est ici
l’énergie du laser, comme l’indique la courbe rouge de la figure 1.8(b). Il est en
effet indispensable de diaphragmer le faisceau, ce qui limite l’énergie disponible
à 38 mJ. Des mesures complémentaires à plus hautes énergies seront nécessaires
afin de vérifier cet effet. Il est nécessaire de caractériser le plus complètement
possible une telle source. Le nombre de photons n’est en soit pas un paramètre
suffisant. Pour ce faire, nous avons à l’aide d’une caméra XUV mesuré le profil
du faisceau harmonique en champ lointain (Fig. 1.9). La tache mesurée présente
un profil gaussien. La divergence de l’harmonique 25 présentée ici est très faible :
0.4 mrad environ (des simulations confirment cette faible valeur de la divergence,
certainement due à des effets de propagations dans la cellule). Nous avons de plus
cherché à évaluer le degré de cohérence spatiale du faisceau harmonique. Pour ce
faire, nous avons inséré un ensemble de fentes d’Young à un mètre du point de
focalisation du miroir torique, et avons mesuré la figure d’interférences à 1,6 m
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Fig. 1.8: (a) Evolution de l’énergie harmonique générée pour différents ordres har-
moniques et différents gaz (triangles : H25 générée dans l’argon, étoiles : H21 générée
dans le krypton, losanges : H19 générée dans le xénon) en fonction de la longueur
focale utilisée. (b) Evolution du signal harmonique en fonction de l’augmentation
du volume de génération (voir texte).

Fig. 1.9: Profil spatial de l’harmonique 25 mesuré en champ lointain. La longueur
focale est de 7.5 m, et l’énergie laser de 38 mJ.
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avec la caméra XUV. La distance entre les fentes était variable, afin d’étudier
la cohérence spatiale du faisceau sur toute sa largeur. On définit le facteur de
visibilité des franges comme :

V =
Imax − Imin
Imax + Imin

(1.12)

Alors le degré de cohérence spatiale mutuelle γ12 s’écrit :

|γ12| =
2
√
I1I2

I1 + I2
V (1.13)

La figure 1.10 indique le résultat de ces mesures pour 2 longueurs focales diffé-
rentes. Les figures d’interférences obtenues présentent un contraste élevé, même
lorsque les fentes sont éloignées de 500 µm, ce qui correspond à la demi-hauteur
du profil. Le degré de cohérence mesuré est relativement indépendant de la lon-
gueur focale utilisée (et donc de l’énergie laser) et reste supérieur à 0.4 sur la
moitié du profil harmonique. Enfin, le front d’onde du rayonnement harmonique
a été mesuré grâce à un analyseur de Shack-Hartmann. Ces mesures montrent
que le front d’onde harmonique présente peu d’aberrations d’ordres élevés. De
plus, il est relativement indépendant du front d’onde du laser de génération. L’in-
troduction délibérée d’aberrations sur le laser infrarouge n’a pas de conséquence
visible sur le front d’onde harmonique.

Nous avons donc réalisé une source UV accordable, qui permet non seulement
d’obtenir un flux de photons importants (environ 1011 photons à 32 nm), mais
possède de plus d’excellentes qualités spatiales. Cela est d’autant plus remar-
quable que le volume de génération est important et l’énergie laser utilisée est
grande, ce qui entraîne des effet d’ionisation et de propagation importants. Si
de plus l’on utilise non plus uniquement l’harmonique 25 mais un train d’impul-
sions attosecondes comprenant les ordres 19 à 27 par exemple, l’énergie UV totale
est de l’ordre de quelques microJoules, et l’énergie par impulsion attoseconde de
quelques centaines de nanoJoules. Il est prévu d’installer une parabole hors-axe
en remplacement du miroir torique pour la focalisation des harmoniques. Par ce
biais, nous envisageons l’obtention d’une tache focale de 10 µm environ. De ce
fait, l’éclairement UV obtenu serait de quelques 1013 W/cm2 pour un ordre har-
monique donné. Il est alors possible d’étudier des phénomènes non linéaires, tels
que la double photoionisation des gaz rares (Papadogiannis et al., 2003; Miyamoto
et al., 2004; Nabekawa et al., 2005; Benis et al., 2006). De même, l’éclairement
crête d’une impulsion attoseconde est de l’ordre de 1015 W/cm2.

L’utilisation d’une lentille de grande longueur focale permet donc d’obtenir des
nombres de photons très importants, et a été retenue par différents laboratoires
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Fig. 1.10: Mesure du degré de cohérence spatiale du faisceau harmonique. Les
fentes d’Young sont placées à 1 mètre du point focal du miroir torique, la caméra à
1.6 m. La distance entre les fentes est réglable.
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(Hergott et al., 2002; Takahashi et al., 2002). En combinant l’utilisation d’une
grande longueur focale avec un contrôle de la phase spatiale du laser grâce à
un miroir déformable, Takahashi et al. (2004) ont pu démontrer la génération
de 25 nJ à 13.5 nm. Le contrôle de la phase du faisceau infrarouge est donc un
élément clé afin d’augmenter l’efficacité de génération (afin de minimiser toute
source d’aberration, ils ont placé l’ensemble du système optique sous vide dès le
compresseur, et ont remplacé la lentille par un miroir sphérique). Cependant, afin
d’utiliser une énergie laser plus importante, il est nécessaire d’augmenter la lon-
gueur focale, ce qui pose un problème de place. Nous avons cherché à contourner
ce problème en manipulant la phase spatiale du faisceau laser d’une autre façon.

1.2 Étude théorique de la génération d’harmoniques
par un faisceau mis en forme spatialement

1.2.1 Mise en forme spatiale

1.2.1.1 Motivations

• Augmentation du nombre de photons harmoniques
Pour augmenter le nombre de photons générés, une des voies les plus simples, à
efficacité constante, est d’augmenter l’énergie infrarouge initiale. Cependant, il
est nécessaire de garder l’éclairement laser inférieur à l’éclairement de saturation.
Dans le cas contraire, nous avons vu que l’ionisation du milieu devient trop im-
portante, entraînant une dégradation de l’accord de phase et la diminution de
l’efficacité de génération. Une solution que nous avons présentée précédemment
consiste en l’utilisation d’une lentille de longueur focale plus importante. La taille
du faisceau au foyer augmente, ainsi que la longueur de la zone où l’éclairement
est suffisant pour la génération d’harmoniques. Il est alors possible d’augmenter
la taille, à la fois transversalement et longitudinalement, du milieu générateur.
Cependant, la figure 1.11 montre les limites de cette technique. Elle représente
en effet la longueur focale nécessaire afin que l’éclairement au foyer soit de 1
1014 W/cm2 en fonction de l’énergie incidente. Pour une énergie supérieure à 100
mJ (qui est l’énergie maximale disponible sur le laser LUCA), il faut utiliser des
lentilles de focales supérieures à 20 mètres. Nous avons vu précédemment que
l’optimum d’efficacité n’est pas atteint lorsque le laser est focalisé au foyer (Fig.
1.6). De ce fait, si l’on place le milieu gazeux à une distance égale à la longueur de
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Fig. 1.11: Longueur focale de la lentille en fonction de l’énergie incidente nécessaire
pour conserver un éclairement de 1 1014 W/cm2. Ligne continue : le point focal est
situé dans le milieu. Ligne pointillée : le milieu se trouve à la distance de Rayleigh
par rapport au foyer.

Rayleigh du foyer, une longueur focale de 15 mètres suffit. Néanmoins, cela reste
une contrainte importante qui impose de prévoir des dispositifs expérimentaux
très longs, incompatibles avec la taille de la plupart des salles expérimentales.

Pour palier ce problème, d’autres solutions ont été envisagées et mises en oeuvre
par différents laboratoires. Certains ont essayé directement d’améliorer l’accord
de phase en générant les harmoniques avec un faisceau présentant deux foyers
distincts le long de l’axe de propagation (Roos et al., 1999). Le faisceau infra-
rouge était alors mis en forme grâce à l’utilisation d’une lentille biréfringente.
D’autres groupes ont utilisé un modulateur à cristaux liquides bidimensionnel
afin de manipuler la phase spatiale du faisceau (Pfeifer et al., 2005). Enfin, les
techniques les plus courantes combinent l’implantation d’un miroir déformable et
d’un algorithme génétique, lequel va commander les déformations du miroir dans
le but d’optimiser un paramètre donné (Yoshitomi et al., 2004; Villoresi et al.,
2004; Boyko et al., 2005b). Dans le cas de ce dernier type de corrections, on aper-
çoit que le miroir déformable agit de façon différente selon les cas de figure. Si
l’on cherche à optimiser les harmoniques de la coupure, alors l’algorithme essaiera
de maximiser l’éclairement dans la zone de génération. Par contre, si l’on veut
maximiser les harmoniques du plateau, il joue sur l’accord de phase et déforme

33



CHAPITRE 1. OPTIMISATION DE LA GÉNÉRATION D’HARMONIQUES

le front d’onde de telle sorte que la région focale soit plus importante (imposant
ainsi un éclairement proche de l’éclairement de saturation).

Nous avons cherché, par une solution plus simple techniquement (et moins oné-
reuse) à obtenir de même un faisceau large au foyer en utilisant une lentille de
longueur focale raisonnable. Plus précisément, nous avons cherché à créer un fais-
ceau dont le profil radial en intensité est carré (ou supergaussien). Cette géométrie
comporte plusieurs avantages. Tout d’abord, le volume de génération est agrandi
ce qui permet ainsi de coupler plus d’énergie avec le milieu. De plus, cela de-
vrait permettre d’améliorer l’accord de phase. En effet, un éclairement homogène
dans le milieu permet de rendre le terme ~K de l’équation (1.8) égal à zéro. Dans
ces conditions, si l’évolution de la phase du champ infrarouge est peu perturbée,
l’accord de phase est possible sur l’axe dans une large zone.

• Point de vue temporel
L’un des intérêts des harmoniques d’ordre élevé tient en leur structure tempo-
relle. En effet, l’émission harmonique par une impulsion infrarouge comportant
plusieurs cycles optiques se présente sous la forme de trains d’impulsions attose-
condes (Paul et al., 2001). Cependant, Mairesse et al. (2003) ont montré que cette
émission comportait une dérive de fréquence : l’émission des différents ordres har-
moniques n’est pas synchronisée (voir le chapitre 4). Cette dérive de fréquence
(que l’on appelle le chirp attoseconde) est liée à l’éclairement de génération : plus
l’éclairement augmente (dans la limite où l’ionisation du milieu reste faible), plus
la dérive de fréquence est faible. Lorsque l’on utilise un faisceau gaussien, la dérive
de fréquence des impulsions attosecondes varie donc spatialement. Dans le cas du
profil carré, l’éclairement ne varie pas radialement, et la dérive de fréquence est
identique sur toute la largeur du faisceau. Il reste le problème de la variation
temporelle de la phase, mais si l’impulsion de génération est suffisamment courte,
cette variation sera réduite. Cet effet est très important : si la dérive de fréquence
des impulsions varie radialement, il est nécessaire de prendre en compte les effets
de volume lors de l’interprétation des mesures. C’est par exemple le cas des me-
sures de phase réalisées aux chapitres 5 et 6 : la phase que nous mesurons est une
phase moyenne. Cependant, les valeurs de dérive de fréquence que nous mesurons
correspondent à celle que l’on obtiendrait si la génération avait lieu uniquement
à l’éclairement maximal de l’impulsion.

L’un des défis de la science attophysique tient en la production d’impulsions atto-
secondes isolées intenses. La première solution présentée permettant de produire
des impulsions uniques et non plus des trains d’impulsions attosecondes a été la
sélection des ordres harmoniques de la coupure (Kienberger et al., 2004). Cepen-
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dant ces impulsions sont très peu intenses et leur durée minimale est limitée par
la largeur spectrale sélectionnée de la coupure. Plus récemment, Sansone et al.
(2006) ont démontré la génération d’impulsions uniques de 130 as grâce à la
technique de porte de polarisation (Corkum et al., 1994; Sola et al., 2006). Elle
est basée sur la dépendance de la génération d’harmoniques avec l’ellipticité du
champ laser incident (Antoine et al., 1996b). L’ellipticité du champ laser est mo-
dulée en fonction du temps, et n’est linéaire que pendant un court laps de temps.
De ce fait, l’émission harmonique, qui chute très rapidement avec l’ellipticité (Bu-
dil et al., 1993), est confinée à un cycle optique. Cette technique permet d’obtenir
des impulsions bien plus intenses que la précédente, et ce sur une bande spec-
trale plus grande. D’autres techniques ont été proposées, utilisant par exemple
un mélange entre le champ laser et sa seconde harmonique légèrement décalée en
fréquence afin de briser la symétrie (Merdji et al., 2007) du processus.
La génération d’harmoniques par un faisceau carré est une possibilité supplémen-
taire. Cette technique propose de créer une porte temporelle liée à un accord de
phase transitoire en tirant partie de l’ionisation. Un faisceau carré d’éclairement
crête très supérieur à l’éclairement de saturation est créé dans le milieu. Si l’éclai-
rement augmente suffisamment rapidement, seuls les premiers cycles optiques
pourront générer des harmoniques, après quoi le milieu sera ionisé. Cette ionisa-
tion se fait de manière homogène, empêchant la génération d’harmoniques dans
tout le gaz. Si l’impulsion infrarouge initiale est brève, la génération n’aura lieu
qu’une seule fois, ce qui entraîne l’émission d’une impulsion attoseconde unique.
Des calculs réalisés par Vasily Strelkov, du General Physics Institute de Mos-
cou, en collaboration avec le Centre Lasers Intenses et Applications de Bordeaux
confirment ces prédictions.

1.2.1.2 Principe de la mise en forme spatiale

Pour réaliser un profil carré dans la région focale, nous avons cherché à manipuler
la phase spatiale du faisceau avant sa focalisation. Le moyen le plus rudimentaire
utilisé est la marche (ou le plot en deux dimensions) de phase. En introduisant
un déphasage radial donné sur une partie seulement du faisceau, il est possible de
modifier le profil au foyer. On peut alors circulariser un faisceau elliptique (Fro-
mager and Aït-Ameur, 2001) ou créer un faisceau annulaire (l’énergie sur l’axe
est nulle) (Chaloupka et al., 1997; Chaloupka and Meyerhofer, 1999). L’inconvé-
nient de ces techniques est qu’elles font appel à des objets figés. Les marches ou
plots de phase utilisés (Fig. 1.12) introduisent en effet un déphasage donné, prévu
lors de la phase de conception. Après fabrication, il est impossible de moduler le
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Fig. 1.12: (a) Plot de phase, représentation en 3D et en 2D. (b) Marches de phase
(la flèche indique la direction de propagation du laser)

Fig. 1.13: Géométrie des lames de phase

déphasage, ce qui en limite les applications.

Boyko et al. (2005a) ont montré qu’il était possible de créer un profil annulaire
au foyer en utilisant un miroir déformable. De ce fait, la valeur du déphasage
introduit n’est plus figée mais peut être réglée selon les paramètres expérimentaux.
Cependant, nous voulons éviter le recours au miroir déformable. Nous avons donc
opté pour une version modulable du plot de phase présenté figure 1.12(a). En
utilisant deux lames concentriques, l’une annulaire et l’autre circulaire et d’un
rayon plus petit, il est possible de modifier continûment le déphasage entre les
parties interne et externe du faisceau en tournant l’une des lames autour de l’axe
vertical (figure 1.13). Au cours des paragraphes suivants, nous verrons comment
nous avons pu, numériquement et expérimentalement, vérifier la faisabilité de la
mise en forme du faisceau laser par cette technique, et comment nous avons pu
la mettre en oeuvre pour la génération d’harmoniques d’ordres élevés.
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1.2.2 Descriptions des codes de simulations numériques

Les simulations numériques de la génération d’harmoniques par un faisceau laser
mis en forme spatialement ont été réalisées en deux temps. Tout d’abord, nous
nous sommes uniquement intéressés à la partie infrarouge, dans le double but de
vérifier la possibilité de générer un profil de faisceau carré au foyer d’une len-
tille par un dispositif aussi simple qu’une marche de phase, puis de déterminer
les caractéristiques des lames de phase que nous utiliserions expérimentalement.
Le programme de simulation a été écrit sous Labview. Ce langage, bien que peu
adapté à la programmation complexe, présente l’avantage de faciliter la visualisa-
tion des résultats, ce qui en fait un outil commode pour l’étude que nous voulions
réaliser.

Une fois le choix des lames de phase arrêté, nous avons, en parallèle des mesures
expérimentales, effectué des simulations de la génération d’harmoniques par un
tel faisceau infrarouge.

1.2.2.1 Simulation de la mise en forme spatiale

Le calcul de l’effet du déphasage de la partie interne du faisceau infrarouge par
rapport à la partie externe est un calcul de diffraction. Nous nous plaçons dans
le cadre de l’approximation paraxiale. Le principe de Huygens Fresnel pour une
onde sphérique nous permet de calculer la valeur du champ U en un point P
proche du plan focal (Born and Wolf, 1989) :

U(P ) = − ıe
−ıkf

λf

∫∫
W

A
eıks

s
dS (1.14)

Comme nous ne considérons que de faibles angles (ici, f = 2m et a ≈ 1cm), nous
pouvons faire les approximations supplémentaires suivantes : s − f = −q ·R et
dS = f 2dΩ avec dΩ l’angle solide sous lequel on voi dS du point O. Nous pouvons
enfin remplacer s par f au dénominateur de l’intégrant. Dans ce cas, l’équation
(1.14) devient

U(P ) = − ı

λf

∫∫
Ω

Aeıkq·RdΩ (1.15)

Soient (x ; y ; z) les coordonnées de P et (ξ ; η ; z) les coordonnées de Q (voir
figure 1.14) : {

ξ = aρ sin θ

η = aρ cos θ
;

{
x = ar sinψ

y = ar cosψ
(1.16)
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Fig. 1.14: Notations pour le calcul de la diffraction d’une onde sphérique par un
trou circulaire.

Nous pouvons utiliser les grandeurs sans dimension u et v suivantes :

u = 2π
λ

( a
f
)2z , v = 2π

λ
a
f
r (1.17)

Évaluons le terme dans l’exponentielle. Comme le point source Q appartient à la
surface d’onde, on trouve que :

kq ·R = vρ cos(θ − ψ)− (
f

a
)2u+ 1/2uρ2 (1.18)

De ce fait, l’équation (1.15) devient :

U(P ) = − ıa2

λf 2
eı(

f
a
)2u

∫ 1

0

∫ 2π

0

Ae−ı(vρ cos(θ−ψ)−1/2uρ2)ρdρdθ (1.19)

dont la forme est identique à celle de la fonction de Bessel d’ordre 0 JO définie
par :

J0(x) =
1

2π

∫ 2π

0

eıx cosαdα (1.20)

Pour conclure, nous pouvons exprimer le champ obtenu en tout point P proche
du foyer par la diffraction par une ouverture circulaire comme étant égale à la
somme de ses parties réelle C et imaginaire S.

U(P ) = − ı2πa
2

λf 2
eı(

f
a
)2u(C(u, v)− ıS(u, v)) (1.21a)

avec {
C(u, v) =

∫ 1

0
AJ0(vρ) cos(1/2uρ2)ρdρ

S(u, v) =
∫ 1

0
AJ0(vρ) sin(1/2uρ2)ρdρ

(1.21b)

Dans le cadre de nos simulations, nous voulions être aussi proches que possible
des propriétés du laser utilisé pour les expériences. La quantité A devient donc
dépendante du rayon ρ de la façon suivante :

A(ρ) = A0 e
−( ρ

w0
)2n

(1.22)
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où n est un entier égal à 1 dans le cas d’un faisceau gaussien. Ce n’est pas le cas
du faisceau que nous avons utilisé lors des mesures, le laser LUCA présentant en
effet un profil spatial supergaussien d’ordre 4. De plus, afin de réaliser la mise en
forme, nous allons déphaser la partie extérieure du faisceau par rapport à la partie
centrale. Nous introduisons la fonction créneau Φ(ρ), qui représente le masque de
phase que nous appliquons :

Φ(ρ) =

{
0 si ρ ≤ r1
φ1 si r1 < ρ ≤ r2

(1.23)

où r1 et r2 sont respectivement le rayon de la lame de phase interne et le rayon
extérieur de la lame de phase annulaire (Fig. 1.13).Nous considérons enfin que
les deux lames de phase et la lentille sont confondues (expérimentalement, nous
avons placé les lames proches l’une de l’autre dans un faisceau laser collimaté,
qui traversait la lentille par la suite).
Plus précisément, φ1 dépend du matériau utilisé pour la fabrication des lames,
de leur épaisseur et de l’inclinaison de la lame interne. On peut alors définir le
déphasage Φ1 comme :

φ1 =
2πe

λ

{
n
[ 1

cos θ2

− 1
]

+
[
(tan θ1 − tan θ2) sin θ1 − (

1

cos θ1

− 1)
]}

(1.24)

où θ1 et θ2 sont définis figure 1.13 et n est l’indice de réfraction du milieu (de la
silice fondue dans notre cas).

La formule générale (1.21a) devient alors :

U(P ) = − ı2A0πa
2

λf 2
eı(

f
a
)2u(C1(u, v)− ıS1(u, v)) (1.25a){

C1(u, v) =
∫ 1

0
J0(vρ) cos(1/2uρ2 + Φ(ρ))e

−( aρ
w0

)2n

ρdρ

S1(u, v) =
∫ 1

0
J0(vρ) sin(1/2uρ2 + Φ(ρ))e

−( aρ
w0

)2n

ρdρ
(1.25b)

1.2.2.2 Simulation de la génération d’harmoniques

Nous avons vu au paragraphe 1.1.1 que les effets macroscopiques d’accord de
phase sont primordiaux pour la compréhension de la génération d’harmoniques.
Aussi si l’on veut calculer le rayonnement émis par un faisceau infrarouge mis
en forme spatialement, il est nécessaire d’aller au delà du simple calcul du dipôle
harmonique en prenant en compte les effets de propagations.

La simulation de la génération d’harmoniques s’effectue en deux temps, grâce
à l’utilisation consécutive de deux codes de calculs. Tout d’abord, un premier
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code est utilisé pour le calcul du module et de la phase du dipôle harmonique en
fonction du gaz de génération et de l’éclairement laser dans le régime du champ
fort, basse fréquence. Ce calcul est basé sur l’expression du dipôle obtenu grâce
au modèle de Lewenstein et présenté au paragraphe 4.1.2.1. Il consiste en une
recherche des extrema de l’action quasi-classique définie par l’équation (4.3).

Une fois les valeurs du dipôle déterminées pour un ensemble d’éclairement, il faut
résoudre les équations de propagation du champ dans un milieu non linéaire avec
comme terme source la polarisation non linéaire pour chaque ordre harmonique.
La résolution numérique utilise une méthode aux éléments finis. Les propagations
des champs fondamental et harmonique sont calculées simultanément, en tenant
compte des effets d’ionisation, lesquels peuvent par exemple entraîner la défocali-
sation du champ laser par les électrons libres. Pour ce faire, l’indice de réfraction
du milieu comprend les contributions des atomes neutres, des électrons libres et
des ions. De plus, afin de prendre en compte l’effet de la manipulation de la phase
spatiale du champ fondamental, nous le définissons en champ lointain, puis nous
le propageons jusqu’à l’entrée du milieu de génération par une transformée de
Hankel (la propagation dans le milieu s’effectuant par résolution des équations
de propagation).

Le champ harmonique en sortie de milieu est calculé en amplitude Eq(r, t) et en
phase φ(r, t). Nous avons donc accès aux profils temporel et spatial du champ.
Le nombre de photons harmoniques Nq est calculé en intégrant le champ à la fois
temporellement et spatialement à la sortie du milieu :

Nq =
ε0πc

~qω

∫∫
| Eq(r, t) |2 rdrdt (1.26)

Le spectre de puissance de l’harmonique q considérée est calculé en sommant les
contributions spatiales :

Iq(ω) ∝
∫∞

0
| Eq(ω, r) |2 2πrdr

∝
∫∞

0
|
∫∞

0
Eq(r, t)e

ıωtdt |2 2πrdr
(1.27)

Enfin, nous pouvons déterminer le profil spatial en champ lointain du champ
harmonique à partir du profil d’émission en sortie de milieu par une transformée
de Hankel, simulant ainsi la propagation libre du rayonnement harmonique :

Eq(r
′, z′) = −ıkq

∫
Eq(r, z)

z′ − z
J0

( kqrr
′

z′ − z

)
exp

[ ıkq(r2 + r′2)

2(z′ − z)

]
rdr (1.28)

Les simulations numériques nous permettront de mieux cerner le rôle de l’accord
de phase lors de la génération d’harmoniques par un faisceau laser mis en forme
spatialement.
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1.2.3 Simulations

1.2.3.1 Génération d’un profil carré

Un premier cas simplifié permet de comprendre le principe de la mise en forme
spatiale du faisceau par manipulation de sa phase. Supposons que l’on déphase
de π radians le champ infrarouge dans une couronne définie de telle sorte que
l’énergie contenue dans cette couronne soit égale à celle contenue dans la partie
centrale du faisceau. Au foyer de la lentille, les champs électriques de ces deux
parties se superposent. Comme nous avons introduit un déphasage de π entre
elles, elles vont interférer destructivement, créant une zone autour du foyer où
l’amplitude du champ sera nulle. La figure 1.15 représente l’évolution de l’inten-
sité infrarouge dans la zone focale, en (a) dans un plan contenant la direction z de
propagation du laser et en (b) dans un plan perpendiculaire en z = 0. L’intensité
présente bien un profil annulaire dans ces deux plans.
Selon le rapport des énergies contenues dans chaque zone et le déphasage imposé,
il sera alors possible de moduler ces interférences, et donc de modifier les proprié-
tés du champ laser autour du foyer. La figure 1.16 présente un exemple illustrant
le principe du déphasage. Pour ces différents calculs, nous avons utilisé les mêmes
paramètres que pour la figure 1.15 puis nous avons fait varier le déphasage entre
0 radians et π radians. Nous représentons ensuite le profil d’intensité pour l’abs-
cisse z = 0 (au foyer) en fonction de ce déphasage. On passe ainsi continûment
d’un profil gaussien à un profil annulaire, uniquement par le biais de cette simple
manipulation. Nous pouvons de plus remarquer que pour un déphasage de 3π/4

radians le profil est presque carré et plus large que le profil gaussien.

Dans un premier temps, nous avons simplement cherché à obtenir un profil carré
le plus large possible. La figure 1.17 présente une configuration possible. En (a)
est représentée l’évolution de l’intensité infrarouge dans le plan (x ;z) (suivant
les conventions de la figure 1.15). L’échelle de couleurs est saturée afin de faire
ressortir l’intensité du champ à la position du profil carré, à environ 2 cm après
le foyer (position symbolisée par une ligne pointillée blanche). Le champ obtenu
à la même position par un faisceau non mis en forme présente la même largeur,
mais présente une sous intensité sur l’axe (Fig. 1.17(b)). Nous avons non seule-
ment créé un profil carré, mais aussi élargi le profil d’un facteur significatif de
5.7 environ (Fig. 1.17(c)). De plus, la phase radiale varie lentement au niveau du
profil carré. La forme du profil évolue lentement sur 1 mm de part et d’autre de
la position optimale, permettant l’utilisation d’un milieu gazeux de quelques mil-
limètres pour la génération d’harmoniques. L’éclairement maximal pour le profil
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Fig. 1.15: Création d’un profil annulaire au foyer. (a) : Intensité infrarouge dans
le plan (x ;z). (b) : Intensité infrarouge dans le plan transverse (x ;y) en z=0 (ligne
blanche).
Le laser se propage selon l’axe (Oz), de la gauche vers la droite. Le diamètre de la
lame interne est de 18 mm, celui de la lame externe de 24.5 mm et le déphasage
introduit est de π radians.

Fig. 1.16: Evolution du profil transverse du faisceau au foyer (z=0) en fonction du
déphasage introduit.
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Fig. 1.17: (a) Intensité infrarouge dans le plan (x ;z). La ligne pointillée blanche
indique la position du profil carré. (b) Comparaison des profils d’intensité dans le
cas du faisceau mis en forme (ligne continue bleue) et sans mise en forme (tirets
rouge) à la même abscisse. (c) Comparaison des profils d’intensité normalisés dans
les cas du faisceau mis en forme à la même position (ligne continue bleue) et sans
mise en forme au foyer. Les phases sont représentées par les lignes claires.
Le laser se propage selon l’axe (Oz), de la gauche vers la droite. Le diamètre de la
lame interne est de 25 mm, celui de la lame externe de 50 mm, le déphasage introduit
est de 5.89 radians et la lentille de 2 m de focale.

carré est environ 50 fois plus faible que ne l’est l’éclairement au foyer d’un faisceau
non mis en forme pour la même énergie initiale. Afin de ne pas endommager les
optiques que nous utilisions pour l’expérience, nous ne pouvions pas utiliser plus
de 15 mJ par impulsion laser. De ce fait, l’éclairement maximal que nous aurions
pu atteindre dans cette configuration aurait été de 5 1013 W/cm2 environ, ce qui
est insuffisant pour l’étude que nous envisagions.

Pour cette raison nous avons opté pour la solution présentée figure 1.18, dérivée de
l’étude de l’effet du déphasage présentée figure 1.15. Pour un déphasage de 0.8π

radians, la propagation du champ infrarouge est profondément modifiée (Fig.
1.18(c)). Une coupe radiale de la distribution d’intensité au foyer (z=0) montre
que le faisceau présente bien un profil carré. Le rayon de la tache focale est élargi
d’un facteur 2.5 par rapport au cas gaussien. Le profil reste là aussi carré sur une
distance d’environ 1 mm de part et d’autre du foyer. Le front d’onde est perturbé
par rapport au cas gaussien, mais le déphasage introduit reste faible. De plus, le
calcul montre que la variation de la phase sur l’axe de propagation est plus faible
dans le cas du faisceau carré autour de la position du foyer (0.04 radians sur une
distance de 1 mm centrée sur le foyer, ce qui correspond à la longueur du milieu
que nous utiliserons par la suite). Par contre, la figure 1.18(d) montre le principal
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Fig. 1.18: Comparaison de la propagation d’un faisceau mis en forme (c) ou non
(a). (a) et (c) : Intensité infrarouge dans le plan (x ;z). (b) et (d) : Profil radial
d’intensité (ligne continue) et phase (tirets) en z=0.
Le laser se propage selon l’axe (Oz), de la gauche vers la droite. Le diamètre de la
lame interne est de 18 mm, celui de la lame externe de 24.5 mm et le déphasage
introduit est de 0.8π radians.

inconvénient de cette méthode : l’énergie contenue dans les ailes représente plus
de 40% de l’énergie totale. De part cette perte d’énergie, associée à l’élargissement
du faisceau, l’éclairement au foyer diminue d’un ordre de grandeur entre les deux
configurations. Dans les conditions de la figure 1.18, pour une énergie totale de
15 mJ, l’éclairement au foyer passe ainsi de 1.1 1015 W/cm2 à 1 1014 W/cm2,
valeur proche de l’éclairement de saturation dans l’argon. Utiliser une telle lame
de phase devient donc envisageable pour démontrer la faisabilité de la technique.

Nous avons donc décidé d’étudier l’effet de la mise en forme du faisceau infrarouge
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Fig. 1.19: Comparaison des profils laser au foyer (a) sans mise en forme et (b) avec
mise en forme. Le diamètre de la lame interne est de 18 mm, celui de la lame externe
de 24.5 mm et le déphasage introduit est de 0.8π radians. En insert, évolution de
l’éclairement dans le jet de gaz pour le faisceau mis en forme.

sur la génération d’harmoniques à partir des lames de phase définies figure 1.18,
ainsi que de deux autres jeux de lames, l’un de taille supérieure et l’autre de taille
inférieure.

1.2.3.2 Génération d’harmoniques

Le code de génération et propagation des harmoniques que nous avons utilisé nous
permet aussi de propager le champ infrarouge fondamental en tenant compte des
effets de défocalisation dans le milieu. Nous avons ainsi pu vérifier les résultats
précédents et observer les conséquences des effets de propagation sur le profil carré
et sa phase. La longueur du milieu a été fixée à 1 mm. La figure 1.19 présente les
profils du faisceau laser obtenus au foyer pour un faisceau non mis en forme (figure
(a)) et pour un déphasage de 0.8π radians (figure (b)). En insert est représentée
l’évolution de l’éclairement infrarouge dans le milieu de génération dans le cas
d’un faisceau mis en forme. Le foyer, et donc le profil carré de la figure (b), se
trouve à z=0. Les lames de phase utilisées pour cette simulation sont les mêmes
que celles de la figure 1.18. Les légères différences entre les profils obtenus par les
deux méthodes sont dues à des effets de propagation. Néanmoins, l’élargissement
obtenu est le même dans les deux cas.

La figure 1.20 présente l’évolution du signal harmonique en fonction de la pression
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Fig. 1.20: Evolution du signal harmonique (H19) générée dans l’argon par un profil
carré en fonction de la pression, pour deux longueurs de milieu (carré : jet de 1 mm,
triangle : jet de 0.5 mm).

pour deux longueurs de milieu différentes. Le profil infrarouge utilisé est le profil
carré présenté figure 1.19(b). Comme dans le cas du faisceau gaussien, il existe
une pression optimale. Pour tous les calculs, nous nous sommes placés dans ces
conditions de saturation : la longueur du milieu est de 1 mm et la pression de
120 Torr. Nous avons vu précédemment que la phase spatiale du profil carré était
relativement constante radialement et suivant l’axe de propagation. Elle varie
très lentement dans tout le milieu que nous considérons pour les calculs. Afin
d’étudier l’effet de la mise en forme du faisceau sur l’accord de phase, nous avons
calculé la valeur de l’intensité harmonique dans tout le milieu au moment du
maximum de l’impulsion laser (Fig. 1.21). Dans le cas du faisceau gaussien, la
génération s’effectue majoritairement hors axe. Lors de l’utilisation d’un faisceau
carré, la distribution du champ harmonique dans le milieu présente des structures
beaucoup plus complexes. Le champ se construit majoritairement sur la fin du
milieu (il est à noter que le profil est carré sur toute la longueur du milieu, bien
que l’éclairement soit légèrement supérieur sur la fin). Dans ce cas aussi il existe
une composante hors axe du champ, mais la composante sur l’axe de propagation
est légèrement supérieure. Bien que la phase du champ laser évolue peu dans le
milieu, il semble donc que l’accord de phase soit complexe.

L’effet du déphasage est clairement visible sur la figure 1.22. Le signal harmonique
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Fig. 1.21: Intensité harmonique dans le milieu au maximum de l’impulsion générée
par (a) un faisceau gaussien et (b) un faisceau mis en forme. Il s’agit de l’harmonique
19 générée dans l’argon, pour un éclairement crête de 2.2 1014 W/cm2. La lame de
phase utilisée est celle de la figure 1.19.

Fig. 1.22: Evolution du signal harmonique (H19) généré dans l’argon en fonction
de l’angle θ1 entre les lames de phase.

est modulé en fonction de l’angle entre les lames. Le signal est multiplié par un
facteur 10 pour certaines valeurs du déphasage, et donc pour certains profils.
Nous reviendrons sur ces résultats au cours du chapitre suivant.
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Chapitre 2

Génération d’harmoniques d’ordres
élevés par un faisceau laser mis en
forme spatialement

Les différentes simulations de mise en forme d’un faisceau laser infrarouge, cou-
plées aux estimations effectuées en utilisant une simple loi d’échelle, nous ont
amenés à déterminer et à faire réaliser trois jeux de lames de phases de tailles
différentes. Dans un premier temps, avant de tester l’efficacité du dispositif sur
la génération d’harmoniques, nous avons testé le principe de la mise en forme
par manipulation de la phase spatiale sur des systèmes lasers "modèles", à sa-
voir un laser Hélium-Néon, qui a la particularité de présenter un front d’onde de
très bonne qualité, mais qui émet un rayonnement centré à 633 nm, ainsi qu’une
diode laser fibrée émettant à 800 nm, dans la même gamme de longueurs d’onde
que le laser que nous avons utilisé par la suite. Le principe prouvé, et la maî-
trise du dispositif acquise, nous avons étudié la génération d’harmonique par un
faisceau carré ainsi généré, dans deux gaz différents (le xénon et l’argon), pour
les différents jeux de lames ainsi que pour différentes longueurs focales. Ces dif-
férentes mesures furent l’objet d’une collaboration entre le SPAM, le CELIA (le
Centre d’Étude des Lasers Intenses et Applications) de Bordeaux et le LOA (le
Laboratoire d’Optique Appliquée) de Palaiseau.
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2.1 Mise en forme du faisceau laser

2.1.1 Dispositif expérimental

Le premier jeu de lame utilisé est un ensemble composé de deux lames de si-
lice fondue de 5 millimètres d’épaisseur. Le diamètre de la lame interne est de 9
millimètres, celui de l’anneau externe de 50 millimètres. Les deux jeux de lames
supplémentaires ont une épaisseur de 4 millimètres pour des diamètres respec-
tifs de 18 et 24 mm pour les lames internes et 50 millimètres pour les diamètres
externes des anneaux. Ces trois ensembles seront par la suite appelés respecti-
vement petites lames, lames intermédiaires et grandes lames. Les deux lames de
chaque ensemble proviennent d’un même disque de silice, dans lequel un disque
central a été découpé au diamètre prévu pour la petite lame. Du fait de l’épais-
seur de l’appareil de découpe les diamètres externe de la petite lame et interne de
l’anneau ne sont donc pas rigoureusement identiques. Nous avons ensuite inséré
chacun des anneaux dans une monture de 2 pouces de diamètre très massive, afin
de minimiser l’influence des vibrations de la table optique causées par le dispositif
de pompage de l’expérience. Les lames internes furent placées dans des supports
de métal présentés sur le détail à droite figure 2.1. La présence de l’anneau mé-
tallique entraîne un phénomène de diffraction que nous avons jugé acceptable (et
les résultats expérimentaux indiquent que son effet est négligeable sur la mise en
forme du faisceau). Les différents mouvements de rotation des lames sont manuels,
seule la rotation autour de l’axe vertical de la petite lame était pilotée grâce à un
vérin motorisé, dont le déplacement était de 0.06 µm par pas. Chacune des mon-
tures était placée sur un ensemble de deux translations manuelles, permettant
les déplacements dans le plan perpendiculaire à l’axe de propagation. L’ensemble
était placé sur un banc massif, dans le but de garantir l’alignement avec l’axe
optique, comme on peut le voir sur la photographie du montage expérimental de
la figure 2.1.

La phase la plus critique est la phase d’alignement du dispositif sur l’axe du
faisceau. Pour ce faire, nous commencions par aligner le faisceau laser sur le
dispositif de génération et de détection d’harmoniques, sans les lames. Puis nous
insérions la lame externe dans le faisceau. Les deux translations de sa monture
nous permettaient alors de la centrer sur le faisceau laser, puis un trou au centre
d’une pastille insérée sur le trajet du faisceau nous permettait de rendre l’anneau
perpendiculaire au faisceau incident par autocollimation. Enfin, nous insérions la
lame centrale, en avant de la lame externe, sur le banc optique. De même, les
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Fig. 2.1: Montage expérimental des lames de phase. La rotation verticale de la
lame interne est commandée par un vérin motorisé. Dans ce schéma particulier, le
laser vient de la droite de l’image. Sur la droite, détail du montage des deux lames.

deux translations nous permettaient de la centrer sur le faisceau, puis un réglage
par autocollimation était nécessaire pour la rendre parallèle à la seconde lame.

Nous avons utilisé trois sources lasers différentes, deux pour tester le principe de
la manipulation de la phase spatiale, une pour la génération d’harmonique. Le
premier laser utilisé était un laser de référence, un laser continu Hélium-Néon. Il
a l’inconvénient de générer un rayonnement à 633 nm, longueur d’onde différente
de la longueur d’onde du laser femtoseconde que nous utiliserons par la suite,
mais il présente un front d’onde gaussien quasi parfait. Son diamètre initial étant
trop faible par rapport à nos lames de phase (environ un millimètre), nous avons
dû utiliser un dispositif afocal afin de l’amener à environ vingt millimètre.
Le deuxième laser était lui aussi un laser test. Il s’agit d’une diode laser fibrée
monomode, émettant à 800 nm. Pour cette source l’emploi d’un dispositif afocal
s’est révélé nécessaire.
Enfin, le laser générant les harmoniques était le serveur LUCA (pour Laser Ul-
tracourt Accordable) du SPAM. Ce laser Titane-Saphir, basé sur la technologie
CPA (Chirped Pulse Amplification (Strickland and Mourou, 1985)), délivre des
impulsions centrées à 800nm, dont la durée est de 50 fs et d’énergie allant jusqu’à
80mJ. Il peut être divisé en trois faisceaux différents, permettant à trois dispositifs
expérimentaux de fonctionner en parallèle. Notre voie dispose d’un compresseur
indépendant des autres.

Tout au long de l’expérience, mais plus particulièrement lors de cette première
phase, nous avons voulu visualiser la mise en forme du faisceau infrarouge di-
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rectement. Pour ce faire, après les lames de phase, nous avons placé une lentille
de focalisation sur un banc de translation motorisée. Après cette dernière, nous
avons prélevé une faible partie du faisceau (grâce à une lame réfléchissant environ
1/1000 du faisceau) que nous avons repliée parallèlement au faisceau principal.
Une caméra dotée d’un objectif de microscope, pouvant se déplacer sur l’axe op-
tique autour de la position du foyer, permettait alors d’étudier le profil spatial
du faisceau (voir figure 2.8).

2.1.2 Étude de la mise en forme spatiale du faisceau laser

2.1.2.1 Effet des lames de phase

Dans un premier temps, nous nous sommes concentrés sur l’étude de l’effet des
lames de phase sur le laser Hélium-Néon. Nous avons utilisé les lames les plus
petites. Le diamètre de la lame interne est de 9 mm, alors que le diamètre externe
du faisceau est réglable grâce à un diaphragme placé en amont du dispositif. La
figure 2.2 présente un ensemble de coupes transverses du faisceau laser au foyer
en fonction du déphasage. En (a), on aperçoit la tache focale obtenue lorsque les
deux lames sont parallèles (Φ = 0). Une coupe de cette image indique clairement
que le profil est gaussien. Lorsque le diamètre extérieur est fixé à 12 mm, on peut
observer un profil soit en anneau, avec un minimum d’intensité au centre (Φ =

π)(b), ou un profil carré, plus large que le profil gaussien initial (Φ = 0.8π)(c).
En comparant les profils radiaux (d) et (f), on peut voir que la manipulation
de la phase spatiale a effectivement permis de changer le profil gaussien initial
en un profil carré (ou supergaussien d’ordre 3). La tache focale a été élargie
d’un facteur 2.3, proche du facteur prévu par les simulations. On voit de plus
les premiers anneaux secondaires, lesquels contiennent une partie importante de
l’énergie initiale.

Nous avons ensuite testé le dispositif avec le laser infrarouge du serveur LUCA
que nous allions utiliser pour la génération d’harmoniques. Comme on peut le voir
sur la figure 2.3, la mise en forme par manipulation de la phase spatiale grâce aux
lames de phase est dans ce cas aussi très efficace. L’élargissement du faisceau au
foyer est d’un facteur 2.1, légèrement inférieur à ce qui avait été obtenu à partir du
faisceau d’Hélium-Néon, ce qui peut être lié à la phase du champ laser infrarouge.
La comparaison avec le calcul montre que les profils obtenus sont toujours plus
étroits que les profils théoriques, ce que l’on peut attribuer à une connaissance
imparfaite des paramètres du laser infrarouge (dont le M2 a certainement été sur
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Fig. 2.2: Effet des petites lames de phase sur le faisceau du laser He-Ne. En (a),
(b) et (c) les distributions spatiales au foyer (z=0) du champ laser dans trois confi-
gurations (déphasage Φ = 0, π radians et 0.8π radians). En (d), (e) et (f) les coupes
de chacun des profils.

Fig. 2.3: Effet des petites lames de phase sur le faisceau du laser LUCA. En
(a), (b) et (c) les distributions spatiales au foyer (z=0) du champ laser dans trois
configurations (déphasage Φ = 0, π radians et 0.8π radians). En (d), (e) et (f) les
coupes de chacun des profils (ligne continue). La ligne pointillée grise correspond au
profil d’intensité calculé, la ligne pointillée claire à la phase calculée.

estimé).
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Fig. 2.4: Effet des lames de phase de taille intermédiaire sur le faisceau d’une diode
laser. En (a), (b) et (c) les distributions spatiales au foyer (z=0) du champ laser dans
trois configurations (déphasage Φ = 0, π radians et 0.8π radians). En (d), (e) et (f)
les coupes de chacun des profils.

2.1.2.2 Effet de la taille des lames

Les simulations que nous avons effectuées supposaient un front d’onde du laser
sur les lames de phase plan. Cependant, la qualité du front d’onde d’un faisceau
se dégrade sur les bords. Nous avons par conséquent testé aussi l’effet des lames
de tailles supérieures sur nos différents lasers.

L’utilisation des lames intermédiaires impose une ouverture du diaphragme ex-
térieur supérieure à 20 mm. Il nous a donc fallu utiliser un ensemble afocal afin
d’augmenter le diamètre des faisceaux lasers de référence. Ce système, délicat à
régler, est cependant une source d’aberrations. C’est pourquoi nous avons rem-
placé le laser Hélium-Néon par une diode laser émettant à 800 nm dont le faisceau
de sortie était plus large. Nous avons comparé les résultats ainsi obtenus avec ceux
du laser LUCA et de la petite lame de phase. Les figures 2.4 et 2.5 représentent les
profils des faisceaux mesurés au foyer dans le cas d’un faisceau non mis en forme
(Φ = 0, (a) et (d)), annulaire (Φ = π, (b) et (e)) et carré (Φ = 0.8π, (c) et (f)). Le
diamètre de la lame interne est de 18 mm (lame intermédiaire) et le diamètre du
diaphragme est de 24.5 mm. Dans le cas de la diode laser, l’efficacité de la mise
en forme est toujours importante. L’anneau et le profil carré sont parfaitement
définis. L’élargissement du faisceau est alors d’un facteur 2.

Dans le cas du laser LUCA par contre, la structure annulaire est moins bien
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Fig. 2.5: Effet des lames de phase de taille intermédiaire sur le faisceau du laser
LUCA. En (a), (b) et (c) les distributions spatiales au foyer (z=0) du champ laser
dans trois configurations (déphasage Φ = 0, π radians et 0.8π radians). En (d), (e)
et (f) les coupes de chacun des profils. La ligne pointillée grise correspond au profil
d’intensité calculé, la ligne pointillée claire à la phase calculée.

définie, et l’élargissement du profil entre les cas gaussien et carré n’est plus que
d’un facteur 1.5 environ, ce qui est lié à la qualité du front d’onde du laser. La
différence avec le calcul est plus importante que dans le cas des petites lames.
Nous avons de plus essayé de mettre en forme le faisceau en utilisant le dernier
jeu de lames. Dans ce cas, le diamètre interne de 24 mm impose une ouverture
du diaphragme de 31mm, pour un faisceau de 38 mm de diamètre. Il nous a alors
été impossible d’observer les anneaux ou un profil carré suffisamment bien défini.
Nous avons alors essayé de corriger le front d’onde à l’aide d’un miroir déformable.
Couplé à une mesure du front d’onde du laser infrarouge par un dispositif de
Shack-Hartmann, un logiciel permet de calculer les tensions à appliquer aux 19
actuateurs du miroir afin de rendre la phase spatiale plate au niveau des lames.
Cependant, cela ne nous a pas permis d’améliorer la mise en forme. Au contraire,
même avec les lames intermédiaires nous n’avons pas réussi à obtenir de profil
annulaire (Fig. 2.6). Il s’est avéré que notre miroir ne permettait que de corriger
les aberrations qu’il introduisait lui-même dans le faisceau. Cela est sans doute
lié au nombre limité d’actuateurs. Néanmoins, cela démontre l’importance de la
qualité du front d’onde sur les lames de phase.

La figure 2.7 compare l’évolution de l’intensité infrarouge le long de l’axe de pro-
pagation dans le cas du faisceau mis en forme (a) et gaussien (b). La manipulation
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Fig. 2.6: Effet des lames de phase de taille intermédiaire sur le faisceau LUCA. Un
miroir déformable est placé avant les lames de phase. En (a) et (b), le déphasage
introduit par les lames est nul. En (c), Φ = π radians. En (a), le miroir déformable
n’est pas activé. En (b) et (c), la correction du front d’onde est activée.

Fig. 2.7: Mesure du profil infrarouge autour du foyer dans le cas des faisceaux mis
en forme (a) et gaussien (b). Le laser se propage de la gauche vers la droite suivant
l’axe Oz.

de la phase spatiale avant focalisation a permis d’élargir le faisceau au foyer et
de l’élargir, comme le prévoyaient les simulations de la figure 1.18.
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Fig. 2.8: Dispositif expérimental pour l’étude de la génération d’harmoniques par
un faisceau mis en forme.

2.2 Étude de la génération d’harmoniques par un
faisceau carré

2.2.1 Dispositif expérimental

Afin d’étudier la génération d’harmoniques par le faisceau carré ainsi obtenu,
nous avons placé le dispositif de lames de phase présenté précédemment sur le
dispositif expérimental présenté figure 2.8. Le faisceau, après passage au travers
des lames de phase, est focalisé par une lentille de 2m dans un jet de gaz rare
court (du xénon ou de l’argon). Le milieu doit être peu étendu le long de l’axe
de propagation (1 mm environ) car les simulations montrent que le profil n’est
carré que sur approximativement cette longueur. Le rayonnement harmonique
généré sur l’axe est focalisé à nouveau grâce à un miroir torique large bande
d’un mètre de longueur focale à l’entrée d’un spectromètre. Un réseau permet de
sélectionner la longueur d’onde à étudier. La détection se fait en champ lointain
grâce à un photomultiplicateur. Il est aussi possible d’imager le profil spatial des
harmoniques en champ lointain en remplaçant ce détecteur par des galettes de
microcanaux. Une caméra visible permet alors d’imager un écran à phosphore
situé à l’arrière des galettes. Un ensemble constitué d’une lame demi-onde et
de deux polariseurs nous permet de contrôler l’énergie des impulsions laser. De
plus, nous avons conservé le dispositif de contrôle de la tache focale décrit au
paragraphe 2.1.1.
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Fig. 2.9: Effet du déphasage introduit par les lames de phase sur l’harmonique 13.
(a) Mise en forme par les petites lames de phase (H13 générée dans le xénon à 2.4
mJ). (b) Mise en forme par les lames intermédiaires (carrés noirs : H13 générée dans
l’argon, E=2mJ ; cercles rouges : H13 générée dans l’argon, E=6.5 mJ). Le foyer est
placé au centre du jet de génération (z=0). Les zones hachurées claires correspondent
à un profil du faisceau infrarouge gaussien, les zones foncées à un profil carré.

2.2.2 Résultats expérimentaux

2.2.2.1 Influence du déphasage

Nous avons mesuré l’évolution du signal harmonique en fonction du déphasage
introduit par les lames. La figure 2.9 présente les résultats obtenus pour une mise
en phase avec les petites lames (a) et les lames intermédiaires (b). Dans les deux
cas, il s’agit de l’harmonique 13 générée dans le xénon (a) ou l’argon (b). La
modulation du signal avec le déphasage est clairement visible dans les deux cas
de figure, mais ses conséquences sont différentes. Dans le cas des petites lames,
comme pour la génération à faible énergie avec les lames plus grandes, le signal
est très faible lorsque le profil est carré (zones foncées) et maximal pour un profil
gaussien (zones claires). Par contre, à plus haute énergie, l’inverse se produit :
le signal devient maximal lorsque le profil est carré (Fig. (b), carrés noirs). Ce
comportement est bien reproduit par les simulations présentées figure 2.10. Lors
de la génération de l’harmonique 19 dans l’argon, si le foyer est placé au niveau
du jet, aux faibles énergies le signal est maximal lorsque le faisceau est gaussien,
minimal lorsque le profil est carré (courbe a), alors que l’inverse se produit à plus
forte énergie (courbe b).
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Fig. 2.10: Simulation de l’effet du déphasage introduit par les lames de phase sur
l’harmonique 19. (a) Mise en forme par les petites lames de phase (H19 générée dans
l’argon, E faible). (b) Mise en forme par les lames intermédiaires (H19 générée dans
l’argon, E grande). Le foyer est placé au centre du jet de génération (z=0). Les zones
hachurées claires correspondent à un profil du faisceau infrarouge gaussien, les zones
foncées à un profil carré.

Ces deux comportements opposés en fonction de l’énergie des impulsions sont
liés à l’éclairement dans les deux configurations. Dans le cas du faisceau gaussien
(l’angle entre les lames est nul), le signal est maximal au foyer (cercles rouges).
L’éclairement maximal sur l’axe y est alors de 1 1014 W/cm2, proche de l’éclai-
rement de saturation du xénon. Par contre, dans le cas du faisceau mis en forme
(ici avec les petites lames, réglées de telle sorte que le profil au foyer soit carré),
l’éclairement au foyer n’est plus que de 1 1013 W/cm2.

Nous pouvons donc conclure que si la génération d’harmoniques s’effectue au
foyer de la lentille, lorsque l’énergie du laser est faible, un faisceau gaussien est
préférable. Par contre, si l’énergie du laser est suffisante, le profil carré obtenu
par manipulation de la phase spatiale est plus favorable. Il nous reste cependant
à étudier l’influence de la focalisation sur le signal harmonique.

2.2.2.2 Influence de la position du jet

Afin de comprendre l’effet de l’accord de phase, nous étudions maintenant l’in-
fluence de la position du jet. Dans le cas d’un faisceau gaussien l’efficacité maxi-
male n’est pas nécessairement atteinte lorsque le foyer est situé dans le milieu
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Fig. 2.11: Évolution du signal harmonique en fonction de la position relative du
foyer dans le jet pour une énergie laser faible. Carrés bleus : faisceau mis en forme
par les petites lames de phase. Ronds rouges : faisceau gaussien. (a) Courbes expé-
rimentales. H13 générée dans le xénon, Elaser=2.4 mJ. (b) Simulations. H19 générée
dans l’argon, Elaser=2 mJ.

(figure 1.6). Par conséquent, il est nécessaire d’effectuer en parallèle à ces me-
sures une étude de l’influence de la position du foyer par rapport au jet.

Pour une énergie laser faible, l’optimum est atteint, dans le cas de la génération
par un faisceau gaussien, lorsque l’on focalise le faisceau dans le milieu de généra-
tion. Par contre, l’éclairement du faisceau carré est trop faible, et il faut écarter
le foyer du milieu (de 5 cm environ) afin de retrouver un profil gaussien et un
éclairement suffisant (Fig. 2.11(a)). La figure 2.11(b) présente le résultat de simu-
lations effectuées pour des conditions similaires, et qui reproduisent effectivement
ce comportement.

L’utilisation des petites lames de phase impose de fermer le faisceau à un dia-
mètre de 12 mm. L’énergie maximale par impulsion est alors de 2 mJ, trop faible
pour générer efficacement des harmoniques. Par conséquent, nous avons concentré
notre étude sur la manipulation de la phase spatiale par les lames intermédiaires.
Nous avons écarté l’utilisation d’un télescope afin de ne pas détériorer la qualité
du front d’onde.

La figure 2.12(a) représente l’évolution du signal harmonique en fonction de la
position du foyer par rapport au milieu de génération pour une énergie laser de 11
mJ. Si la position du foyer est fixée au niveau du jet (ligne grise), le faisceau mis en
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Fig. 2.12: Évolution du signal harmonique en fonction de la position relative du
foyer dans le jet. Cercles rouges : faisceau mis en forme. La ligne pointillée indique la
position pour laquelle le foyer se situe au niveau du jet. (a) Courbes expérimentales.
H13 générée dans l’argon, Elaser=11 mJ. (b) Simulations. H19 générée dans l’argon,
Elaser=8 mJ.

forme est plus efficace que le faisceau gaussien, pour lequel l’éclairement au foyer
est trop important (3 1015 W/cm2). Déplacer la lentille par rapport au jet permet,
dans le cas du faisceau gaussien, d’augmenter le signal mesuré. En effet, plus on
s’écarte du foyer, plus la largeur du faisceau augmente, et donc l’éclairement
diminue. Lorsque l’éclairement devient égal à l’éclairement de saturation du gaz,
l’efficacité de génération est maximale (à condition que cette position ne soit pas
trop éloignée du foyer. On considère généralement que le jet de gaz doit être placé
dans la zone de Rayleigh du faisceau). Dans le cas présenté Fig. 2.12(a), le signal
mesuré à la position optimale du faisceau gaussien (lorsque le foyer se situe 2
cm après le jet) est égal au signal généré par le faisceau carré. Les simulations
numériques permettent de reproduire qualitativement ces résultats (Fig. 2.12(b)).

Pour l’ensemble des mesures que nous avons effectuées, nous avons pu trouver
une position de la lentille pour laquelle le signal obtenu par le faisceau gaussien
était égal au signal obtenu par le profil carré. Afin de savoir si une configuration
est plus efficace que l’autre, il nous faut encore comprendre quelle est l’influence
de l’éclairement sur l’efficacité de la génération.
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2.2.2.3 Influence de l’éclairement

Tout comme dans le cas d’un faisceau gaussien pour lequel l’optimum de géné-
ration se situe à la position pour laquelle l’éclairement dans le milieu est égal à
l’éclairement de saturation, la position optimale pour le faisceau mis en forme
dépend de l’éclairement. Si l’éclairement au foyer -c’est à dire à la position du
profil carré- est trop faible ou trop important, le signal émis sera maximal pour
un autre profil. Sur la figure 2.13(a) la position du profil carré est indiquée par un
trait continu gris. Lorsque l’énergie est de 3 mJ (courbe pleine) ou 16 mJ (tirets
courts), le profil optimal n’est pas le profil carré. Afin d’utiliser plus de 16 mJ, il
faut définir un nouveau couple de lames afin de générer un profil carré plus large
que celui-ci. Dans le cas contraire, on observe une saturation, puis une diminu-
tion, du signal, semblable ce que l’on obtient lorsque l’éclairement augmente et
que l’on génère avec un faisceau gaussien. La figure 2.13(b) représente l’évolution
du signal mesuré de l’harmonique 13 générée par un profil carré en fonction de
l’éclairement. Le comportement décrit précédemment y est clairement visible :
le signal augmente avec l’éclairement tant que celui-ci reste inférieur à environ
2.5 1014 W/cm2, puis on observe une saturation. Bien que l’ordre harmonique pris
en compte pour les calculs soit différent (il s’agit de l’ordre 19), les simulations,
représentées par la courbe rouge sur la figure, reproduisent ce comportement.

2.2.2.4 Étude de la divergence du faisceau harmonique

Le nombre de photons n’est pas la seule caractéristique intéressante du rayon-
nement harmonique. Afin de pouvoir l’utiliser, il est nécessaire de pouvoir le
transporter de la source jusqu’à l’expérience, puis de pouvoir le focaliser. Une
première condition est de ce fait la qualité du profil harmonique en champ loin-
tain. Salières et al. (2001) ont montré que la divergence des harmoniques générées
par un faisceau gaussien dépendait de la focalisation. Lorsque le foyer du laser se
trouve avant le jet, le faisceau UV est généré sur l’axe et sa divergence est plus
faible que celle du laser infrarouge. Par contre, dans le cas d’une focalisation dans
ou après le jet, l’accord de phase est réalisé hors axe et le faisceau UV devient
annulaire. Nous avons remplacé le photomultiplicateur par des galettes de micro-
canaux afin d’observer le profil des harmoniques en champ lointain et d’évaluer
la divergence du faisceau émis par un profil annulaire.

Nous avons effectué une première série de mesures pour une énergie laser de 3
mJ. Dans ces conditions, nous avons vu que l’éclairement du profil carré était
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Fig. 2.13: (a) Évolution du signal de l’harmonique 13 générée dans l’argon par un
faisceau mis en forme en fonction de la position de la lentille par rapport au jet pour
différentes énergies. La ligne grise indique la position du profil carré. (b) Évolution
du nombre de photons harmoniques générés par un faisceau mis en forme (profil
carré) en fonction de l’éclairement. Les carrés pleins correspondent aux résultats
expérimentaux, les carrés blancs aux simulations (H19).

inférieur à l’éclairement de saturation, mais que dans le cas du faisceau gaussien
la position optimale était déjà légèrement écartée du foyer. La figure 2.14 compare
les divergences mesurées expérimentalement dans trois cas. La courbe rouge en
pointillés représente la divergence de l’harmonique 19 générée dans l’argon par un
faisceau gaussien focalisé dans le jet de gaz. On aperçoit, autour du pic central dû
à la trajectoire courte, un épaulement provenant de la trajectoire longue. Nous
avons vu précédemment que le nombre maximum de photons était généré lorsque
la focalisation avait lieu un peu avant le jet. La courbe noire en traits-points
a été réalisée dans ces mêmes conditions et est issue de l’image (b), mesurée
directement derrière les galettes. Enfin, l’harmonique 19 générée par un faisceau
mis en forme est visible sur la courbe bleue continue, provenant de l’image (c).
L’asymétrie des taches est due à un désalignement du miroir torique. De plus,
l’axe horizontal représente la convolution entre l’effet de divergence du faisceau
et l’effet de dispersion du réseau. C’est pourquoi nous utiliserons la dimension
verticale pour les mesures de divergences. On peut remarquer que le faisceau
harmonique est alors moins divergent que dans les cas précédents. Dans le cas
du faisceau mis en forme, la divergence du faisceau harmonique est de 2.7 mrad,
contre 3.7 et 3.8 pour le faisceau gaussien focalisé dans le jet et focalisé hors du jet.
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Fig. 2.14: Mesure de la divergence de l’harmonique 19 générée dans l’argon par
un faisceau de 3 mJ (a). Les images représentent les profils spatiaux mesurés par
les galettes de microcanaux dans les cas (b) d’un faisceau gaussien focalisé hors du
jet (courbe noire en traits-points) et (c) d’un faisceau carré au foyer (courbe bleue
continue).
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La qualité du faisceau harmonique généré par un profil carré est donc meilleure
que lors de l’utilisation d’un faisceau gaussien car la génération a lieu au foyer du
faisceau. Nous avons vu que lorsque l’énergie du laser augmente il était nécessaire
d’éloigner le point de focalisation du milieu de génération (sous peine de dépasser
l’éclairement de saturation). Dans ce cas, il est légitime de penser que la qualité
spatiale du faisceau harmonique se dégrade de plus en plus au fur et à mesure que
l’énergie augmente, si la génération est effectuée avec un faisceau gaussien. Dans
le cas du faisceau mis en forme, comme la génération a toujours lieu au foyer, tant
que l’éclairement laser reste inférieur à la valeur critique la qualité du faisceau
harmonique ne doit pas varier. La vérification expérimentale de cette hypothèse
s’est cependant soldée par un échec, causé par un endommagement du miroir
torique couplé à une instabilité des images mesurées. En effet, nous avons utilisé
une énergie laser trop importante, ce qui a marqué le miroir. La diffraction du
rayonnement harmonique par ce défaut entraîne une déformation importante du
profil harmonique en champ lointain. De plus, les fluctuations de l’image étaient
trop rapides pour que l’on puisse les exploiter.

Nous avons alors effectué des simulations afin de comparer les divergences obte-
nues dans les différents cas de figure. Lorsque l’on fixe l’éclairement de génération
à la valeur de saturation, le faisceau harmonique généré par un faisceau carré
présente un pic central moins divergent que dans le cas d’une génération par
un faisceau gaussien focalisé dans le milieu gazeux, mais possède une partie an-
nulaire légèrement plus importante. Puis nous avons décalé la position du foyer
par rapport au jet, jusqu’à obtenir le nombre de photons maximal (dans le cas
du faisceau gaussien). Dans ce cas, le profil harmonique en champ lointain est
fortement divergent.

Cependant, comme nous avons pour cette simulation utilisé une lentille de 2
mètres de longueur focale, il a fallu diminuer l’énergie du faisceau. Pour conserver
une énergie constante, il faut focaliser le faisceau après le jet de gaz. Dans ce cas
cependant, nos calculs retrouvent un faisceau annulaire fortement divergent.

Ces calculs confirment donc notre hypothèse : lorsque l’on veut utiliser des éner-
gies importantes, le faisceau harmonique est moins divergent lorsque l’on utilise
un faisceau mis en forme, focalisé dans le jet de gaz, que lorsque l’on focalise un
faisceau gaussien hors du milieu gazeux.
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2.2.3 Effet de volume ou augmentation de l’efficacité de
génération ?

2.2.3.1 Simulations

Afin de mettre en évidence un éventuel effet de l’accord de phase sur la génération
d’harmoniques par un faisceau carré, il est nécessaire de comparer les résultats
obtenus dans des conditions les plus semblables possibles au niveau du jet de
génération. Pour cela, nous allons étudier le signal harmonique mesuré en fonction
du profil du faisceau pour des éclairements égaux. Ce type de comparaison est
bien plus facile à réaliser à partir des simulations, pour lesquelles le paramètre
immédiatement ajustable est l’éclairement et non pas l’énergie laser.

Nous nous sommes placés à un éclairement de 2.7 1014 W/cm2 dans le milieu de
génération, et avons fait varier l’angle entre les deux lames de phase (et donc le
déphasage introduit entre les parties interne et externe du faisceau) de façon à
passer d’un profil gaussien à un profil carré. On observe alors une augmentation
du nombre de photons générés d’un facteur 8.5, alors que dans le même temps
le rayon du profil s’est élargi d’un facteur 2. L’augmentation du signal est donc
supérieure à l’augmentation du volume de génération. Les effets d’accord de phase
semblent donc intervenir dans le phénomène.

Nous avons vu d’après les résultats expérimentaux qu’il était possible d’augmenter
le signal en jouant sur la position du foyer par rapport au jet de gaz. Nous
avons donc éloigné la lentille du jet, tout en conservant l’éclairement dans le jet
constant. Cela revient donc à élargir le rayon du faisceau. Nous avons ainsi placé
le foyer du faisceau 2 cm environ avant le milieu de génération, de façon à obtenir
une largeur à 1/e2 de 110 µm (Fig. 2.15(b), pointillés courts verts). Le nombre
de photons générés dans ces conditions est légèrement supérieur à celui obtenu
précédemment, mais toujours bien inférieur au cas du profil carré (3.3 107 au lieu
de 2.6 108, Fig. 2.15(a)). En effet, bien que l’éclairement crête et la largeur des
profils soient identiques dans les deux cas, l’énergie contenue dans le profil carré
est toujours supérieure à celle contenue dans le profil dû au faisceau gaussien.
De ce fait, nous avons placé le foyer à 3 cm du jet. Le profil du faisceau est
encore plus élargi, et a la même largeur à mi hauteur que le profil carré. Dans
ce cas, l’énergie contenue dans chacune des taches focales est sensiblement la
même. Cependant, le nombre de photons générés est toujours trois fois moindre
dans le cas du faisceau gaussien (7.8 107) que dans celui du faisceau carré. Nous
avons ensuite placé le foyer après le milieu de génération. Les profils du faisceau
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Fig. 2.15: Étude de la génération de l’harmonique 19 dans l’argon pour un éclai-
rement donné (2.7 1014 W/cm2) en fonction de la position de la focalisation. (a)
Nombre de photons en fonction de la position relative foyer-jet (une valeur négative
correspond à une focalisation après le jet). Carré pleins : faisceau gaussien. Carré
blanc : profil carré. (b) Profils utilisés pour le calcul. (c) Divergences des faisceaux
harmoniques générés.

laser sont les mêmes que ceux obtenus aux positions symétriques. Cependant, le
nombre de photons générés est légèrement supérieur (bien que toujours largement
inférieur au cas du profil carré). Cela montre l’importance de l’accord de phase.
Nous avons de plus calculé la divergence des différents faisceaux harmoniques
(Fig. 2.15(c)). Lorsque le faisceau est focalisé 3 cm après le jet, le rayonnement est
clairement annulaire. Dans le cas de la génération par un profil carré, la structure
annulaire est beaucoup moins importante. De plus, la divergence du faisceau est
alors inférieure à celle obtenue pour la focalisation optimale du faisceau gaussien.
En revanche, lorsque le faisceau laser est focalisé avant le jet, sa divergence est
plus faible.
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Les simulations montrent donc que l’utilisation d’un faisceau dont le profil est
élargi par ces lames de phase permet d’augmenter le nombre de photons générés
de façon plus importante que ne le laisserait penser la simple augmentation du
volume de génération. Les effets macroscopiques d’accord de phase au cours de
la propagation des harmoniques dans le milieu gazeux tiennent donc un rôle très
important.

2.2.3.2 Expérience

Afin de vérifier la conclusion obtenue à partir des simulations expérimentalement,
nous avons effectué des mesures du signal harmonique en fonction de la position
de la focalisation pour différentes énergies laser dans le cas d’un faisceau gaus-
sien. Pour chacune de ces énergies, nous avons déterminé la valeur maximale du
signal harmonique que nous mesurions (Fig. 2.16(c)). Dans le cas du faisceau
mis en forme, nous avons mesuré ce même signal généré par le profil carré pour
chaque énergie. Puis nous avons imagé le faisceau infrarouge en différents plans
à proximité du foyer. Cela nous a permis de déterminer l’éclairement (b) ainsi
que la largeur du faisceau (a) pour lesquels le signal harmonique était maximal,
et ce pour toutes les énergies considérées. La largeur du profil carré reste quant
à elle constante qu’elle que soit l’énergie. La figure 2.16 résume ces mesures (les
carrés rouges se rapportant au cas du faisceau gaussien et les cercles bleus au
profil carré).

Les courbes (b) indiquent ainsi que l’éclairement atteint par le profil carré et une
énergie de 9 mJ est de 3 1014 W/cm2. Lorsque l’énergie est de 3 mJ et que le
faisceau est gaussien, le maximum de signal est obtenu au même éclairement,
alors que le faisceau est focalisé quasiment dans le jet. Le signal (courbes (c))
est multiplié par un facteur 2.4 entre le cas gaussien et le cas du profil carré,
rapport sensiblement égal au rapport des volumes génération. Nous pouvons donc
conclure, à partir de cet exemple, à un simple effet de volume : à éclairement
donné, l’augmentation du signal entre les deux configurations est simplement due
à l’augmentation de la section du faisceau. Tant que l’éclairement reste faible
dans le jet de génération, les mesures confirment cette conclusion.

Cependant, il faut remarquer que les mesures des taches infrarouges ont été réa-
lisées dans l’air et une énergie laser très faible. Comme nous l’avons déjà fait
remarquer, lorsque l’éclairement laser augmente dans le jet, l’ionisation peut de-
venir très importante. Dans ce cas, la dispersion due aux électrons libres perturbe
la propagation du faisceau. Nous pouvons donc penser que les points des courbes
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(b) et (a) du faisceau gaussien donnés pour les énergies élevées sont faux. Par
conséquent, il nous a été impossible de conclure expérimentalement sur cette
question pour des énergies importantes. De plus, la courbe (c) pour le profil carré
montre une saturation du signal à partir de 11 mJ. Cela signifie que l’éclairement
de saturation est atteint pour cette énergie, ce qui n’est pas le cas du faisceau
gaussien. En effet, il suffit dans ce cas d’éloigner le jet de gaz du foyer pour élargir
le profil et diminuer l’éclairement, ce qui est impossible dans le cas du profil carré
avec ce jeu de lames, sauf à utiliser une lentille de longueur focale supérieure.

2.2.3.3 Génération à haute énergie

Grâce aux simulations, nous pouvons essayer de prévoir comment utiliser cette
technique avec une énergie laser plus importante. Si l’éclairement dans le jet est
fixé à 3 1014 W/cm2, alors une énergie de 50 mJ impose une largeur de faisceau
de 450 µm. Dans le cas d’un faisceau gaussien que l’on focalise dans le jet de
gaz, cela impose l’utilisation d’une lentille de 22 m de longueur focale (Une autre
possibilité consisterait à utiliser un afocal pour diminuer le diamètre du faisceau
avant la lentille. Cependant nous avons vu que la qualité du front d’onde est moins
bonne à la périphérie du faisceau. Par conséquent le profil au foyer est dégradé,
rendant la génération d’harmoniques moins efficace). L’utilisation des grandes
lames définies précédemment permettrait a priori de diviser cette longueur par 2.

Nous avons calculé le nombre de photons générés dans de telles conditions. Nous
avons comparé le cas d’un profil carré de 450µm de demi-largeur, obtenu grâce
aux grandes lames de phase et à une lentille de 11 mètres de longueur focale, et
celui d’un faisceau sans mise en forme, focalisé dans le milieu grâce à une lentille
de 22 mètres (voir Fig. 2.17(a)). Le nombre de photons obtenus dans le premier
cas est 3 fois supérieur à celui obtenu sans la mise en forme. De plus, le faisceau
harmonique généré par le profil carré est moins divergent que dans le cas du profil
gaussien.

Nous avons donc pu vérifier, par les simulations, que l’utilisation des lames de
phase pour mettre en forme le profil du faisceau laser dans le milieu de génération
permettait non seulement un gain de place considérable, mais aussi une légère
augmentation du nombre de photons harmoniques produits.
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Fig. 2.16: Synthèse des mesures. En (c), évolution du signal harmonique (H13
générée dans l’argon) en fonction de l’énergie pour un faisceau carré (cercles bleus)
et gaussien (carrés rouges), avec en (b) l’éclairement et en (a) la largeur du faisceau
dans le milieu de génération.
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Fig. 2.17: (a) Comparaison des profils infrarouges au centre du jet de gaz. En bleu,
profil carré, obtenu par les grandes lames de phase (f=11m). En tiret rouge, profil
du faisceau sans mise en forme (f=22m). (b) Divergence de l’harmonique 19 générée
dans l’argon. La longueur du jet est de 0.5 cm.

2.3 Conclusion

Nous avons donc démontré la possibilité de modifier le profil dans la région du
foyer d’un faisceau laser infrarouge intense grâce à un dispositif très simple per-
mettant la manipulation de la phase spatiale du champ laser. Ainsi, un déphasage
proche de π radians de la partie centrale du faisceau gaussien permet de lui don-
ner un profil carré au foyer. Nous avons ensuite utilisé ce profil pour générer des
harmoniques d’ordre élevé.

Nous avons étudié les différentes dépendances de la génération d’harmoniques
par un tel faisceau. Bien que l’expérience ne nous permette pas de conclure sur
un éventuel gain d’efficacité, les simulations numériques indiquent que pour les
hautes énergies, le profil carré est plus efficace. Son second avantage est purement
pratique : la manipulation de la phase du laser permet de diminuer drastiquement
l’encombrement des dispositifs expérimentaux. Bien que la traversée de lames de
silice par un faisceau de très haute énergie soit problématique du fait des effets
non linéaires, un dispositif similaire en réflexion pourrait aisément être proposé.

Outre cet aspect d’optimisation de la génération d’harmoniques, le profil carré
présente d’autres intérêts. Par exemple, lors du doublage de fréquence d’un laser
par effet non linéaire dans un cristal, la possibilité de disposer d’un éclairement
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uniforme sur toute la section du faisceau permettrait un rendement de conversion
plus important et homogène. De même, certains calculs prédisent la possibilité
d’utiliser un profil carré afin de générer des impulsions attosecondes uniques (voir
3.3).
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Chapitre 3

Conclusion de la première partie et
perspectives

3.1 Principaux résultats

Dans un premier temps, nous nous sommes attachés à résoudre le problème sui-
vant : comment générer efficacement des harmoniques d’ordre élevé avec un fais-
ceau incident énergétique tout en limitant la taille du dispositif expérimental ?
En effet, lorsque l’éclairement du faisceau infrarouge dans le milieu de génération
devient supérieur à l’éclairement de saturation, le milieu est substantiellement
ionisé. Plusieurs problèmes surviennent alors. Tout d’abord, le nombre d’atomes
neutres dans le milieu devenant très faible, on pourrait s’attendre à ce que les
espèces ionisées émettent à leur tour du rayonnement harmonique. Cependant,
plusieurs travaux ont montré que ce phénomène n’était que faiblement efficace
(Preston et al., 1996; Wahlstrom et al., 1993; Gibson et al., 2004). De plus, lorsque
la densité d’électrons libres devient trop importante, les conditions d’accord de
phase s’en trouvent dégradées. La dispersion due aux électrons agit sur le faisceau
infrarouge comme une lentille divergente. Cette défocalisation du faisceau peut
être bénéfique dans certaines conditions, mais limite l’éclairement que l’on peut
atteindre. La solution consiste alors à utiliser des lentilles de longueur focale de
plus en plus grande, afin d’obtenir une tache focale plus grande, de telle sorte que
l’éclairement atteint soit proche de l’éclairement de saturation. L’inconvénient
majeur devient alors l’encombrement de l’ensemble. Outre la distance entre la
lentille et le milieu de génération, il est nécessaire de laisser diverger le faisceau
infrarouge après focalisation avant de pouvoir le filtrer, sous peine d’endomma-
ger les optiques. De ce fait, même en repliant le faisceau infrarouge par réflexion
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sur des miroirs après focalisation, les dispositifs expérimentaux mesurent souvent
plusieurs mètres de long, pour une énergie de quelques dizaines de milliJoules.
Dans le cas du laser LUCA, qui peut délivrer des impulsions d’un peu moins de
100 milliJoules, la longueur focale à utiliser devient incompatible avec les salles
d’expériences. Nous avons proposé dans cette première partie une méthode per-
mettant d’élargir le profil du faisceau au foyer. Si la partie externe du faisceau est
déphasée par rapport au centre, avant focalisation, il se crée au foyer une figure
d’interférence. Dans des conditions particulières que nous avons étudiées, il est
possible de modifier le profil gaussien afin d’obtenir un profil carré. Afin de réali-
ser ce déphasage, nous avons utilisé une petite lame de silice, couplée à un anneau
concentrique issu du même matériau. La rotation de la lame centrale sur un axe
vertical permet de déphaser la partie centrale du faisceau par rapport à la partie
externe. Nous avons ainsi montré en utilisant la partie centrale du faisceau issu
d’un laser Hélium-Néon qu’il était possible d’élargir le faisceau d’un facteur 2.5
environ en lui donnant de surcroît un profil carré. Le faisceau présente ce profil
sur une distance d’environ 1 mm autour du foyer, ce qui est suffisant pour une
utilisation avec un jet de gaz. La qualité du profil obtenu dépend de la qualité
du front d’onde du laser au niveau des lames de phase. Il est néanmoins possible
de mettre en forme le faisceau du laser LUCA, ce qui nous a permis d’étudier la
génération d’harmoniques d’ordre élevé à partir d’un tel faisceau infrarouge.

Dans la gamme d’énergie que nous avons pu explorer, nous avons pu montrer
la modulation du signal harmonique en fonction du déphasage introduit par les
lames de phase. En fixant la position du foyer au niveau du jet de génération,
pour une énergie laser de l’ordre de 10 mJ, le signal harmonique est multiplié par
un facteur trois en passant d’un profil gaussien à un profil carré. Cependant, nous
avons montré dans le cas d’un faisceau gaussien que lorsque le foyer était décalé
par rapport au jet de gaz, il était possible de retrouver le même signal. Bien que les
simulations indiquent le contraire, nous n’avons pu observer, dans nos conditions
expérimentales particulières, aucune augmentation de l’efficacité de génération.
L’augmentation du signal observée est simplement liée à l’augmentation du vo-
lume de génération du fait de l’élargissement du profil radial du faisceau. De
plus, le jeu de lames de phase que nous avons choisi ne permet pas d’explorer des
domaines d’énergie supérieurs à 10 mJ, car dans ce cas l’éclairement du faisceau
carré est supérieur à l’éclairement de saturation.
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3.2 Génération d’harmoniques à haute énergie

Parallèlement à ces études, une solution plus classique a été étudiée (voir Fig.
1.7). Elle privilégie la focalisation par de grandes longueurs focales (jusqu’à 10
mètres). Afin de réduire l’encombrement, le faisceau infrarouge est replié plusieurs
fois sur lui-même par des réflexions sur des miroirs après focalisation. La géné-
ration s’effectue dans une cellule, dont on peut faire varier la taille entre 0 et 15
cm. Elle est suivie de deux lames de silice sous incidence rasante permettant de
séparer le faisceau infrarouge du rayonnement harmonique, puis d’un monochro-
mateur constitué d’un miroir torique suivi d’un réseau plan. L’ensemble permet
donc de travailler soit avec l’ensemble des harmoniques, ce qui permet éventuelle-
ment de profiter des caractéristiques temporelles de l’émission, soit avec un ordre
harmonique donné en travaillant sur l’ordre 1 du réseau. A ce jour, le système a
été testé avec des longueurs focales allant jusqu’à 7.5 m et des énergies laser de
35 mJ. Il a ainsi été possible d’atteindre des énergies de l’ordre du microJoule à
32 nm.

Afin de rendre cette source pleinement utilisable pour les applications, il est prévu
d’installer une parabole hors-axe afin de focaliser le rayonnement harmonique sur
une tache de 10 µm de diamètre, ainsi qu’une mesure du front d’onde XUV et une
caractérisation temporelle des impulsions harmoniques. Enfin, une implantation
du dispositif sur le laser UHI10 du SPAM est à l’étude. Ce laser délivre des
impulsions de 60 fs avec une puissance crête de 10 TW.

Les premières applications de cette nouvelle source VUV ont déjà commencé, pa-
rallèlement à son développement. Il s’agit d’expériences de diffraction cohérente
d’objets nanométriques, applications qui exigent un flux de photons important
(Chapman et al., 2006). Un objet nanométrique placé sur le trajet du faisceau
à proximité du foyer diffracte l’onde harmonique. La figure de diffraction est re-
cueillie sur une caméra CCD, puis un algorithme permet de l’inverser afin de
remonter à l’objet initial. Du fait des propriétés de la génération d’harmoniques,
il est possible d’envisager des images de type pompe-sonde, par exemple dans le
domaine de la biologie. De plus, en travaillant non pas avec un ordre harmonique
donné mais avec l’ensemble du spectre, il serait possible de profiter du caractère
ultrabref de l’émission. Cependant, les algorithmes de reconstruction supposent
que l’onde reçue par le détecteur soit une onde plane. De ce fait, il est néces-
saire d’obtenir une très bonne focalisation du rayonnement harmonique. D’où
l’importance de disposer d’un dispositif de génération d’harmoniques efficace.
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3.3 Génération d’impulsions attosecondes uniques
par un faisceau carré

L’une des motivations de l’étude de la génération d’harmonique par un profil
carré était l’aspect temporel de l’émission. Lors de cette étude, nous n’avions
pas la possibilité d’effectuer de mesure de phase harmonique. Nous n’avons pas
pu vérifier l’effet du profil carré sur la synchronisation temporelle de l’émission,
ni étudier les effets de moyenne spatiale évoqués au paragraphe 1.2.1.1. Dans le
cadre des études sur la génération d’harmoniques dans les molécules que nous
présenterons dans les chapitres suivant nous avons mis en place un dispositif ex-
périmental permettant ce type de mesure. Cependant, par manque de temps nous
n’avons pu installer les lames de phase sur cette expérience. Il serait cependant
intéressant de procéder à cette mesure dans l’avenir.

Nous avons de plus évoqué la possibilité de générer des impulsions attosecondes
uniques à partir d’un profil carré. Nous avons lors de nos études mesuré le spectre
du rayonnement pour différentes conditions de générations. Nous n’avons cepen-
dant pas observé de différences entre les spectres mesurés dans le cas de la gé-
nération par un profil gaussien ou carré. Cela est certainement lié à un manque
d’énergie laser. En effet, il est nécessaire de pouvoir ioniser le milieu rapidement
afin d’observer un élargissement spectral. Dans notre cas, l’éclairement maximal
du profil carré était de 5 1014 W/cm2 environ, valeur trop proche de l’éclairement
de saturation. (Boyko et al., 2005c) ont étudié l’effet sur le spectre harmonique
de l’utilisation d’un profil carré. Ils ont utilisé un miroir déformable afin de modi-
fier la distribution spatiale d’éclairement au foyer. Lors de l’utilisation d’un profil
gaussien (figure (a)), ils observent un spectre constitué d’harmoniques discrètes.
Lorsqu’ils modifient le profil afin d’obtenir une distribution d’éclairement carrée,
le spectre devient un continuum (l’éclairement est de 7 1015 W/cm2, bien supé-
rieur à ce que nous pouvions atteindre). Bien qu’en l’absence de mesure de la
phase spectrale il ne soit pas possible de conclure quant à sa durée, ce spectre est
compatible avec la génération d’une impulsion unique. Ils attribuent cet effet à
la création d’une porte temporelle liée à un accord de phase très transitoire lié à
l’ionisation du milieu. D’autres études seraient nécessaires, utilisant les lames de
phase ou tout autre dispositif, afin de définitivement attribuer cet élargissement
au profil du faisceau et de pouvoir conclure sur la présence ou non d’impulsions
attosecondes uniques.
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Fig. 3.1: Spectres (ordres 21 à 31) générés dans l’argon par (a) un faisceau gaussien
et (b) un faisceau carré. D’après Boyko et al. (2005c).

Bien que de nombreuses méthodes aient été proposées afin de générer des im-
pulsions attosecondes uniques, peu de laboratoires sont capables de les mettre
en oeuvre, surtout car elles sont très contraignantes sur les caractéristiques du
système laser. Cependant, cela ne signifie pas que l’étude de phénomènes ultra-
rapides se déroulant à l’échelle attoseconde nous soit toujours interdite. Nous
verrons au chapitre 4 que l’étude de la génération d’harmoniques nous permet
d’étudier les dynamiques électroniques attosecondes des atomes et des molécules
en champ fort.
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Chapitre 4

Théorie de la génération
d’harmoniques à l’échelle atomique
et moléculaire

Ces dernières années, la génération d’harmoniques dans les gaz rares a été très
largement étudiée expérimentalement et théoriquement. Une autre voie d’étude a
été la recherche de l’optimisation du nombre de photons UV générés (voir chapitre
1) afin de permettre l’utilisation des harmoniques comme source de rayonnement.
Dans cette optique, différents travaux ont cherché à comparer les efficacités de
différents gaz, tant atomiques que moléculaires (Liang et al., 1994; Lynga et al.,
1996). Cependant, il s’est avéré que les gaz atomiques étaient plus prometteurs
que les gaz moléculaires. De ce fait, la plupart des travaux postérieurs portèrent
sur l’étude des gaz rares. Peu après les années 2000 cependant, l’étude de la géné-
ration d’harmoniques dans les gaz moléculaires a connu un regain de popularité.
De nouvelles prédictions théoriques, couplées à de nouveaux résultats expérimen-
taux, ont montré que certaines propriétés des molécules sources étaient encodées
dans le rayonnement harmonique. Cette remarque, couplée à ses remarquables
propriétés temporelles, fait de cette source un outil extraordinaire pour l’étude
des dynamiques moléculaires résolues à la fois temporellement et spatialement.

Bien que la découverte du phénomène de la génération d’harmoniques date de
la fin des années 1980 (McPherson et al., 1987; Ferray et al., 1988), il a fallu
attendre 1993 pour qu’un modèle théorique explique ce comportement (Corkum,
1993; Schafer et al., 1993). Ce modèle, semi-classique, a été justifié un an plus tard
par un autre modèle, entiérement quantique, proposé par Lewenstein et al. (1994).
Dans un premier temps, nous reviendrons brièvement sur ces deux modèles en
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montrant comment ils permettent de prévoir les caractéristiques du rayonnement
harmonique généré par un atome unique. Nous redémontrerons ensuite comment
la caractérisation de la phase spectrale du rayonnement permet de remonter à la
dynamique électronique lors du phénomène de génération d’harmoniques (Mai-
resse et al., 2003). Puis dans une seconde partie, nous montrerons l’intérêt de
l’étude de la génération d’harmoniques dans les molécules.

4.1 La génération d’harmonique à l’échelle ato-
mique et moléculaire

4.1.1 Le modèle en trois étapes

Comme nous l’avons précisé précédemment, la génération d’harmoniques d’ordres
élevés, phénomène hautement non linéaire, ne peut s’expliquer par la théorie des
perturbations. Un modèle semi-classique a été proposé par Corkum et al. en 1993
(Corkum, 1993; Schafer et al., 1993). Il découpe le processus de génération en trois
étapes successives, lesquelles sont résumées sur la figure 4.1. La première image
représente le potentiel de l’atome lorsque le champ laser est nul (Ip représen-
tant l’énergie potentielle d’ionisation). Lorsque le champ laser devient maximal,
il est suffisamment important pour abaisser la barrière de potentiel, de telle sorte
qu’une partie du paquet d’onde électronique va pouvoir la traverser par effet
tunnel. Étant donné les éclairements atteints, on considère que le paquet d’onde
ainsi créé dans le continuum ne subit plus l’influence du potentiel coulombien de
l’atome ou de la molécule parent. Il évolue donc dans un potentiel linéaire, et va
être accéléré. Lorsque le champ laser change de signe, l’électron est décéléré, puis,
selon l’instant auquel il a été ionisé, il peut changer de sens et être à nouveau
accéléré en se rapprochant du noyau. Dans ce cas, il peut soit éjecter un autre
électron du noyau (ionisation séquentielle) soit se recombiner avec l’ion en libé-
rant l’énergie cinétique accumulée lors de sa propagation en émettant un photon
harmonique d’énergie Eq = Ip+Ec, Eq étant l’énergie de l’harmonique d’ordre q,
Ip le potentiel d’ionisation de l’atome ou de la molécule considéré et Ec l’énergie
cinétique accumulée lors de la propagation. Par ce calcul il est possible de re-
produire, au moins qualitativement, les variations des propriétés du rayonnement
harmonique en fonction des paramètres de la génération. Il donne ainsi la position
de la coupure du spectre ou l’évolution de la phase relative des harmoniques en
fonction de l’éclairement de génération.
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Fig. 4.1: Modèle en trois étapes de la génération d’harmoniques d’ordres élevés.

Ce processus se répète tous les demi-cycles optiques dans le cas d’un laser mul-
ticycle infrarouge. De ce fait, l’émission harmonique se présente sous la forme de
trains d’impulsions séparées d’une demi-période optique. Il est cependant possible
de manipuler le champ laser afin de confiner la génération à un unique demi-cycle
et générer des impulsions attosecondes uniques.

Ce modèle est appelé modèle semi-classique car il invoque des arguments de méca-
nique quantique (ionisation tunnel) tout en traitant le paquet d’onde électronique
comme une particule classique lors de l’étape d’accélération dans le champ laser.
Le modèle proposé par Lewenstein en 1994 permet d’effectuer quantiquement le
calcul de la génération d’harmoniques tout en justifiant par ailleurs les hypothèses
du modèle en trois étapes (Lewenstein et al., 1994).

4.1.2 Le modèle quantique de Lewenstein

4.1.2.1 Cas de la génération par les atomes

Le modèle de Lewenstein repose sur l’hypothèse de l’approximation du champ
fort (SFA pour Strong Field Approximation (Lewenstein et al., 1994)) dans le
cadre de l’approximation d’un seul électron actif. Dans ce cadre, on suppose que
seul l’état fondamental de la structure atomique intervient, les niveaux excités
n’entrent pas en ligne de compte. De plus, on considère que le champ laser est suf-
fisamment intense pour que l’électron dans le continuum ne soit plus affecté par le
potentiel coulombien de l’atome ionisé : il est libre dans le continuum. Cependant,
l’éclairement est suffisamment inférieur à l’éclairement de saturation de sorte que
le taux d’ionisation reste faible. Dans ce cas, la déplétion du fondamental peut
être négligée.

Keldysh (Keldysh, 1965) a proposé un paramètre, γ, afin de vérifier si les condi-
tions expérimentales permettent effectivement de se placer dans le cadre de l’ap-
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proximation du champ fort. γ est défini comme le rapport entre le temps que
mettrait un électron pour franchir la barrière de potentiel par effet tunnel et la
période T0 du champ fondamental. On a donc

γ = ω0

√
Ip

2E2
=

√
Ip

2Up
(4.1)

où Up = E2/4ω2
0 est le potentiel pondéromoteur. Si γ � 1, alors on peut consi-

dérer que l’on est dans le régime d’ionisation tunnel : le champ est suffisamment
important pour abaisser fortement la barrière de potentiel et la probabilité d’io-
nisation tunnel est importante. Si par contre γ � 1, on est dans le régime mul-
tiphotonique. Dans le cadre de la génération d’harmoniques, l’éclairement est de
l’ordre de 1014 W/cm2. De ce fait, γ . 1. On peut ainsi considérer que l’on est
dans le régime tunnel, et dans ce cas il est légitime d’appliquer les hypothèses de
SFA.

Dans le cadre de nos approximations, la composante suivant x̂ du dipôle harmo-
nique s’écrit :

δ(t) = −ı
∫ t

0

dt′
∫
dpd∗p+A(t)e

ıS(p,t′,t)E(t′)dp+A(t′) (4.2)

où p est le moment canonique, A le potentiel vecteur, d l’élément de transition
dipolaire électrique entre le niveau fondamental et un niveau du continuum et

S(p, t′, t) = −
∫ t

t′

((p + A(t′′))2

2
+ Ip

)
dt′′ (4.3)

Il est possible d’interpréter la formule (4.2) en se basant sur le modèle en trois
étapes. A l’instant t′, une partie du paquet d’ondes électroniques passe de l’état
fondamental au continuum par transition dipolaire électrique. L’amplitude de la
probabilité de parvenir à un état du continuum de moment canonique p est donnée
par le terme E(t′)dp+A(t′). Dans le continuum, le paquet d’ondes se propage dans
le champ laser et accumule une phase égale à l’action classique S(p, t′, t). Enfin,
à l’instant t, il possède une impulsion p + A(t) et il se recombine avec l’état
fondamental avec une amplitude de probabilité d∗p+A(t). Le dipôle harmonique
est alors la somme sur l’ensemble des contributions des paquets d’électrons.

Le spectre harmonique est proportionnel au module au carré de la transformée
de Fourier du dipôle harmonique δ(ωq) =

∫
δ(t)eıωqtdt. On peut donc écrire :

δ(ωq) =

∫
dt

∫ t

0

dt′
∫
dp a(t, t′,p)eı(ωqt+S(p,t′,t)) (4.4)
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4.1.2.2 Cas de la génération par les molécules

Les premiers travaux sur l’ionisation des molécules ont montré que, dans l’en-
semble, leur taux d’ionisation était très proche de celui des atomes ayant le même
potentiel d’ionisation (Chin et al., 1992; Walsh et al., 1993). Cependant, un cer-
tain nombre d’exception ont été trouvées. Citons par exemple la suppression de
l’ionisation pour O2, comparativement au xénon (Talebpour et al., 1996; Guo
et al., 1998) qui pourtant possède le même potentiel d’ionisation. Le modèle
ADK (pour Ammonosov, Delone et Krainov (Ammonosov et al., 1986)), utilisé
pour le calcul des taux d’ionisation tunnel dans les atomes dans le cadre de la
génération d’harmonique, doit donc être modifié pour tenir compte des structures
moléculaires plus complexes et expliquer ces différences.

Une modification du calcul par ADK a été proposée par Tong et al. (2002). En
effet, dans le cas des molécules, la symétrie sphérique du système disparaît. Il est
alors nécessaire de modifier le calcul en utilisant non plus le moment angulaire des
électrons mais sa projection sur l’axe internucléaire. Cornaggia and Hering (2000)
avait proposé quelques années auparavent la même approche, dans un cadre un
peu plus général.

Après l’étape d’ionisation tunnel, le modèle de Lewenstein fait l’hypothèse que
le paquet d’ondes électroniques dans le continuum est libre de toute influence du
potentiel du noyau. De ce fait, la description de l’étape d’accélération du paquet
d’ondes reste correcte.

4.1.3 Dynamique électronique

4.1.3.1 Approche classique

Comme nous l’avons précisé au paragraphe 4.1.1, le modèle semi-classique per-
met de retrouver qualitativement la plupart des caractéristiques de la génération
d’harmoniques. Aussi dans un premier temps nous allons étudier brièvement la
dynamique des électrons lors du processus de génération en nous plaçant dans ce
cadre. L’électron dans le continuum n’est alors soumis qu’à l’influence du champ
électrique du laser. De ce fait, les équations du Principe Fondamental de la Dyna-
mique permettent de décrire son mouvement. On suppose de plus que la barrière
de potentiel est infiniment mince (ce qui implique que l’électron est placé dans
le continuum à l’origine) et que la vitesse de l’électron à l’instant de l’ionisation
est nulle (il a perdu toute son énergie cinétique pour passer la barrière par effet
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tunnel). Si x(t) représente la position d’un électron en fonction du temps dans le
continuum, on a donc : 

d2x
dt2

(t) ∝ −E0 cos(ω0t)
dx
dt

(t′) = 0

x(t′) = 0

(4.5)

où t′ représente l’instant d’ionisation. La résolution de l’équation (4.5) nous donne
pour x(t) l’expression suivante :

x(t) =
E0

ω2
0

(cos(ω0t)− cos(ω0t
′)) +

E0

ω0

sin(ω0t
′)(t− t′) (4.6)

En fonction de leur instant d’ionisation, les électrons peuvent suivre différentes
trajectoires dans le continuum : un électron ionisé au moins 500 as après un
maximum du champ laser ne reviendra pas vers le noyau mais s’en éloignera en
oscillant. Au contraire, s’il est ionisé entre un maximum du champ et le délai pré-
cédent, il pourra se recombiner avec l’ion. Il aura alors lors de son excursion gagné
une énergie cinétique Ec. La figure 4.2 montre que si l’on considère uniquement
les trajectoires qui croisent le noyau en moins d’une période, l’énergie cinétique
maximale que peut gagner un électron est de Ec,max ≈ 3.2Up. On retrouve ainsi
la loi de la coupure. Lors de la recombinaison, l’énergie cinétique sera restituée
sous forme d’un photon harmonique d’énergie Eq = Ec + Ip, Ip étant le poten-
tiel d’ionisation du gaz de génération. Dans le cas de la figure 4.2, la coupure
se situe à l’ordre 21 (les calculs ont été effectués pour un éclairement de 1 1014

W/cm2 dans l’argon). La figure 4.2(b) montre que pour émettre des photons cor-
respondant à un ordre harmonique q, un électron peut suivre deux trajectoires
différentes donnant la même énergie cinétique finale, représentées ici en rouge
et en bleu (Kazamias and Balcou, 2004). Ces deux trajectoires sont tradition-
nellement regroupées en deux groupes, les trajectoires courtes et les trajectoires
longues.

Les harmoniques émises par chacune des trajectoires ont des propriétés sensi-
blement différentes. Tout d’abord, la figure (b) met en évidence le fait qu’au
sein d’une même famille, toutes les harmoniques ne sont pas émises en même
temps. En effet, si l’on ne considère par exemple que les trajectoires courtes (les
courbes bleues), les temps d’émission de chaque harmonique sont décalés les uns
par rapport aux autres d’une centaine d’attosecondes environ pour l’éclairement
de génération que nous avons utilisé ici. Cette dérive de fréquence linéaire joue un
rôle primordial lorsque l’on s’intéresse à l’optimisation de la durée des impulsions
attosecondes (Mairesse et al., 2003). Elle dépend de plus de l’éclairement de fa-
çon différente selon la trajectoire observée (Corsi et al., 2006). Enfin, les émissions
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Fig. 4.2: (a) Trajectoires classiques des électrons en fonction du continuum. La
courbe en pointillée représente l’évolution de la valeur absolue du champ infrarouge
en fonction du temps. (b) Énergie cinétique des électrons (en unité de Up) en fonction
de l’instant de recombinaison. Dans les deux cas, les courbes bleues (noires) repré-
sentent les trajectoires courtes, les courbes rouges (grises) les trajectoires longues.
Les calculs ont été effectués pour un éclairement de 1 1014 W/cm2 dans l’argon.
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des deux familles de trajectoires ont des caractéristiques spatiales et spectrales
différentes (Salieres et al., 1995; Salières et al., 2001; Merdji et al., 2006).

4.1.3.2 Approche quantique

Toutes ces observations découlent du calcul des trajectoires classiques. Le modèle
de Lewenstein permet cependant de retrouver de façon plus rigoureuse ces résul-
tats par un calcul quantique. Salières et al. (2001) ont donné une interprétation
de la formule (4.4) en s’appuyant sur la théorie des intégrales de Feynman. L’am-
plitude du dipôle est alors vue comme la somme cohérente des contributions de
tous les chemins quantiques reliant l’état initial et l’état final. Bien que le cal-
cul du dipôle fasse intervenir une somme sur une infinité de chemins quantiques,
dans l’approximation du champ fort l’action classique S(p, t′, t) varie en général
très rapidement le long d’une trajectoire quantique. Le poids de l’ensemble de ces
chemins sera alors négligeable, et les trajectoires dont la phase est stationnaire
vont dominer l’intégrale.

La condition de stationnarité de la phase, δ(S[p, t′, t] + ωqt) = 0 permet de sim-
plifier le calcul en réduisant le nombre de trajectoires à considérer. Cette condi-
tion permet de retrouver les conditions initiales imposées lors de la résolution
du modèle semi-classique, ainsi que les deux principales familles de trajectoires
(Lewenstein et al., 1995; Antoine et al., 1996a). La figure 4.3 représente les temps
d’ionisation et d’émission en fonction de l’ordre harmonique obtenus par les cal-
culs quantiques et classiques. Les temps d’émission des familles de trajectoires
sont remarquablement similaires entre les deux calculs. La principale différence
tient en l’apparition de la coupure lors du calcul quantique. Classiquement, l’émis-
sion d’harmoniques d’énergie supérieure à Ip + 3.2Up est interdite. Le modèle de
Lewenstein montre lui que lorsque l’ordre harmonique augmente, les deux trajec-
toires se rapprochent l’une de l’autre pour devenir une trajectoire unique dans
la coupure, zone dans laquelle les énergies émises sont supérieures à Ip + 3.2Up.
Concrètement, cela signifie que les différents ordres harmoniques ne sont pas émis
en phase dans le plateau mais que l’émission de toutes les harmoniques de la cou-
pure a lieu à un même instant (environ 1800 as après le maximum du champ
infrarouge dans l’exemple présenté ici) (Mairesse et al., 2004).

Il est remarquable qu’un modèle aussi simplifié que le modèle en trois étapes
permette de retrouver qualitativement la plupart des propriétés de la génération
d’harmoniques d’ordres élevés prédites par le calcul quantique. De plus, il a été
possible grâce aux travaux de nombreux groupes de recherche de vérifier expéri-
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Fig. 4.3: Partie réelle des instants d’ionisation et d’émission en fonction de l’ordre
harmonique. Les trajectoires longues sont en pointillés, les courtes en traits continus.
Le résultat du calcul classique est présenté en traits fins. (conditions du calcul :
éclairement de 1.2 1014 W/cm2 dans l’argon) (Mairesse, 2005)

mentalement l’existence des deux familles de trajectoires ainsi que les différentes
dépendances de leurs propriétés (Lynga et al., 1999; Lee et al., 2001; Merdji et al.,
2006). L’accord entre la théorie et les résultats expérimentaux est lui aussi parti-
culièrement bon, dans le cas de la génération d’harmoniques dans les gaz rares.

4.2 Génération d’harmoniques dans les molécules

Comme nous l’avons déjà vu précédemment, la génération d’harmoniques d’ordres
élevés est un phénomène qui a été largement étudié, tant du point de vue fon-
damental qu’en tant que source de rayonnement UVX. Il est en effet possible de
jouer sur différents paramètres afin d’augmenter l’efficacité de génération (cf 1ère

partie), ou d’en améliorer les caractéristiques temporelles (Mairesse et al., 2003;
Lopez-Martens et al., 2005). De plus, l’étude du rayonnement harmonique est un
formidable outil pour comprendre et étudier la dynamique des atomes soumis à
un champ laser intense (Mairesse et al., 2003).

Il paraît intéressant de tirer parti de ces propriétés pour étudier des systèmes ou
des effets plus complexes. Par des expériences de type pompe-sonde il est pos-
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sible, grâce à la brièveté des impulsions harmoniques, de mesurer des dynamiques
femtosecondes, voire même sub femtosecondes. Dans ce schéma, l’impulsion UV
déclenche un processus atomique ou moléculaire qui est sondé par une seconde
impulsion laser après un délai variable (voir par exemple Kienberger et al. (2004)).
Une autre technique consiste non plus à sonder le milieu par une impulsion lu-
mineuse mais par les paquets d’ondes électroniques générés pendant l’interaction
avec une première impulsion laser. Certaines informations concernant le système
sont en effet encodées dans le produit de la recollision de ces paquets d’ondes. Au
lieu de retarder une impulsion par rapport à l’autre, comme c’est le cas lors des
mesures de type pompe-sonde, il est possible de faire varier l’excursion du paquet
d’ondes électroniques dans le continuum en changeant la longueur d’onde du laser
excitateur (Niikura et al., 2003; Alnaser et al., 2003). Après avoir présenté une
application de ce type, nous verrons comment la structure des molécules peut mo-
difier les propriétés spectrales du rayonnement. Enfin, nous montrerons comment
cela nous permet de remonter aux caractéristiques des molécules émettrices.

4.2.1 Les harmoniques comme sonde de la structure des
molécules

Dans le cas d’une molécule, Lein (2005) a montré que l’étude des propriétés des
harmoniques permettait de mesurer des dynamiques de vibrations ultrarapides.
Une impulsion laser intense, lors de l’ionisation tunnel du paquet d’ondes électro-
niques, génère aussi un paquet d’ondes vibrationnelles. Les dynamiques de l’ion et
du paquet d’ondes électroniques dans le continuum sont donc corrélées. Le signal
harmonique est de ce fait proportionnel au carré du module d’une fonction d’au-
tocorrélation, définie comme la superposition des fonctions d’onde du noyau entre
les instants d’ionisation et de recollision. L’étape de recombinaison constitue donc
une sonde de l’état de l’ion parent. Or les instants de recombinaison des différents
ordres harmoniques s’étalent sur une durée de plusieurs centaines d’attosecondes
(alors que les instants d’ionisation correspondants sont espacés de moins de 100 as
(paragraphe 4.1.3)). Lorsqu’il est possible d’associer à chaque ordre harmonique
un temps d’émission donné (c’est à dire par exemple si seules les contributions
dues aux trajectoires courtes sont sélectionnées), mesurer le rayonnement har-
monique est équivalent à sonder l’état de l’ion moléculaire à différents instants
après l’interaction initiale. La figure 4.4 schématise le principe d’une expérience
type. Trois trajectoires électroniques, correspondant à trois ordres harmoniques
différents, sont représentées. Du fait de la dynamique électronique dans le champ
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Fig. 4.4: Schéma de principe d’une expérience de mesure de dynamique moléculaire
avec les harmoniques. En rouge, le champ infrarouge.

infrarouge, plus les électrons sont énergétiques, plus l’état de l’ion aura eu le
temps d’évoluer entre l’instant initial et la sonde (Niikura et al., 2003).

Utilisant cette idée, Baker et al. (2006) ont comparé la génération d’harmoniques
dans deux molécules isotopes légères, H2 et D2. Ces deux molécules étant des iso-
topes, leurs états électroniques sont similaires, et les différences observées dans les
spectres harmoniques ne sont dues qu’à une différence de dynamique nucléaire.
Mesurer l’évolution avec l’ordre harmonique du rapport entre les signaux mesu-
rés dans chaque gaz permet ainsi d’obtenir des informations sur les différences
de dynamique des deux espèces. Le mécanisme de la génération d’harmoniques
permet d’obtenir une résolution temporelle de 100 as, sur une plage de 1 fs envi-
ron. Utiliser un laser de longueur d’onde différente permettrait de faire varier ces
deux dernières quantités.

4.2.2 Interférences lors du processus de recombinaison

La plupart des molécules présentent des dynamiques de vibrations beaucoup plus
lentes, de telle sorte que le mouvement des noyaux paraît figé à l’échelle de la gé-
nération d’harmoniques. Le rayonnement harmonique résulte de la recombinaison
cohérente d’un paquet d’onde électronique issu de l’orbitale HOMO d’une molé-
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cule sur cette même orbitale. De ce fait, les propriétés de l’orbitale sont encodées
dans le rayonnement UV. Prenons l’exemple de la génération d’harmoniques dans
une molécule linéaire diatomique pour laquelle les deux atomes sont identiques.

Intéressons nous dans ce cas au calcul du dipôle harmonique d(t) = 〈ψ(t)|r|ψ(t)〉.
Dans l’approximation du seul électron actif, on peut l’écrire, en considérant que
l’état électronique |ψ(t)〉 est la superposition d’une partie |ψ0〉 dans l’état fonda-
mental et d’une partie |ψc〉 dans le continuum :

d(t) = 〈ψ0(t)|r|ψ0(t)〉+ 〈ψ0(t)|r|ψc(t)〉+ 〈ψc(t)|r|ψ0(t)〉+ 〈ψc(t)|r|ψc(t)〉 (4.7)

Dans cette équation, le premier terme représente le dipôle permanent de la mo-
lécule, le deuxième est le terme de recombinaison de l’électron avec l’ion parent,
le troisième l’ionisation d’un électron et le dernier les transitions continuum-
continuum. Pour la suite, seul le deuxième terme nous intéressera, car il est le
responsable de la génération d’harmoniques d’ordres élevés. Si on se place de plus
dans l’approximation du champ fort, on peut alors considérer que l’électron ionisé
n’est soumis lors de son excursion dans le continuum qu’à la seule influence du
champ laser (Lewenstein et al., 1994). Dans ce cas, on peut écrire les états du
continuum comme des ondes planes e−ı(k·r−ω(k)t), dont la pulsation de De Broglie
correspond à l’énergie cinétique d’un électron libre d’impulsion k. (Nous verrons
par la suite que cette approximation est fortement discutable dans le cadre de
la génération d’harmoniques. Il est en effet assez audacieux de prétendre que le
paquet d’onde électronique ne perçoit le potentiel moléculaire qu’à l’instant exact
de la recombinaison.) On a alors

d(ω) =

∫
dtd(t)eıωt = a(k(ω))〈ψ0|r|eık(ω).r〉 (4.8)

Le spectre harmonique est proportionnel à l’accélération du dipôle d(ω), soit
encore, si l’on considère que le rayonnement harmonique est polarisé suivant la
direction de polarisation du laser incident ê (Burnett et al., 1992),

A(ω) ∝ d̈(ω) (4.9)

A(ω) ∝ ω4a(k(ω))

∫
〈ψ0|ê · [∇V + E(t)]|eık(ω).r−ıω(k)t〉 (4.10)

où V est le potentiel coulombien de la molécule. Afin de nous donner une idée
du résultat de ces calculs, nous pouvons simplifier encore les molécules que nous
examinerons. Nous allons considérer que la contribution du potentiel coulombien
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Fig. 4.5: Orbitales HOMO de (a) N2 et (b) CO2. Schéma de l’orbitale HOMO
simplifiée (c) d’une molécule de symétrie + (N2 par exemple) et (d) d’une molécule
de symétrie - (CO2 par exemple).

n’est importante qu’au voisinage de chaque noyau dans une région Ωj dont le
rayon est faible devant la distance internucléaire. De plus la fonction d’onde de
l’état fondamental ψ0 est constante à l’intérieur de chacune des zones. Dans ce cas,
le terme d’amplitude complexe du signal harmonique devient dans la direction de
polarisation du laser de génération :

A(ω) ∝
∑
j

ψ0(rj)e
ık·rj

∫
Ωj

V (r)dr (4.11)

Intéressons nous dans un premier temps aux molécules d’azote. L’orbitale molé-
culaire occupée de plus haute énergie (HOMO) de N2 possède la symétrie σ+. Il
s’agit d’une orbitale symétrique, que l’on peut schématiser dans le cadre de nos
approximations comme deux zones identiques centrées sur chacun des noyaux
(Fig. 4.5(a)) Dans ce cas, le spectre devient :

A(ω) ∝
(
ψ0(r1)e

ık·r1V (r1)Ω1

)
+

(
ψ0(r2)e

ık·r2V (r2)Ω2

)
(4.12)

D’après nos hypothèses, ψ0(r1) = ψ0(r2). L’azote étant une molécule diatomique
symétrique, on a V (r1) = V (r2) et Ω1 = Ω2. De ce fait,

A(ω) ∝ eık·r1 + eık·r2 (4.13)

93



CHAPITRE 4. THÉORIE DE LA GÉNÉRATION D’HARMONIQUES À
L’ÉCHELLE ATOMIQUE ET MOLÉCULAIRE

L’équation (4.13) montre que pour une orientation de la molécule donnée, le
signal va être minimal lorsque les électrons auront un vecteur d’onde qui vérifie
k · (r1 − r2) = π(2m + 1) avec m un entier et maximal lorsqu’ils vérifieront
k · (r1 − r2) = 2mπ. D’après la figure 4.5(a), k · (r1 − r2) = k ·R = 2π

λe
R cos(θ).

Dans le cas d’une molécule possédant la symétrie +, il se produit un phénomène
d’interférences destructives lors de la recombinaison lorsque la longueur d’onde
de De Broglie de l’électron λe vérifie

R cos θ = (2m+ 1)λe/2 (4.14)

et d’interférences constructives pour λe telle que :

R cos θ = mλe (4.15)

La molécule de CO2 possède quant à elle la symétrie -, que l’on peut schématiser
dans le cadre de nos approximations par la figure 4.5(b). L’équation (4.11) devient
alors :

A(ω) ∝
(
ψ0(R1)e

ık·R1V (R1)Ω1

)
+

(
ψ0(R2)e

ık·R2V (R2)Ω2

)
+(

ψ0(R3)e
ık·R3V (R3)Ω3

)
+

(
ψ0(R4)e

ık·R4V (R4)Ω4

)
(4.16)

Si l’on pose 
R1 = r1 + ε

R2 = r1 − ε

R3 = r2 + ε

R4 = r2 − ε

(4.17)

on obtient alors les interférences destructives et constructives pour les conditions
suivantes :

R cos(θ) = mλe (4.18)

R cos(θ) = (2m+ 1)λe/2 (4.19)

La longueur d’onde de De Broglie des électrons responsables de la génération
d’harmoniques est de l’ordre de grandeur de la distance internucléaire. En effet,

λe =
h√

2meEq
(4.20)

où Eq représente l’énergie du photon harmonique émis par un électron de longueur
d’onde λe. Ainsi, si l’on considère l’harmonique 25 (E25 = 38.75 eV ), λe = 1.97Å
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Fig. 4.6: Illustration du modèle à deux centres émetteurs pour la molécule d’azote
simplifiée. L’onde plane représente le paquet d’onde électronique qui retourne vers
la molécule. Dans le cas présenté ici, le paquet d’onde électronique est déphasé de
π entre les deux noyaux, conduisant à des interférences destructives.

alors que la distance internucléaire est de l’ordre de 1.1Å. Dans ce cas, pour une
certaine orientation de la molécule, il existera certaines longueurs d’onde élec-
troniques pour lesquelles l’onde plane électronique présentera un déphasage de π
entre les deux noyaux d’azote (Fig. 4.6), entraînant un phénomène d’interférences
destructives.

La figure 4.7(A) représente l’ordre harmonique pour lequel les interférences des-
tructrices ont lieu pour différentes molécules en fonction de l’orientation. Parmi
les exemples présentés, N2 et H2 possèdent une symétrie σg (les conditions d’in-
terférences destructives sont donc celles de la formule (4.14) alors que O2 et CO2

une symétrie πg (formule (4.18)).

Par conséquent, les spectres que nous mesurerons seront modifiés en fonction de
l’angle d’alignement des molécules. Les spectres harmoniques calculés numéri-
quement présentent clairement un minimum dû à ces interférences destructives,
minimum dont la position varie avec l’orientation des molécules (Lein et al.,
2002b). L’ensemble des graphes sur la partie droite de la figure 4.7 représentent
les spectres d’harmoniques générés dans H+

2 pour différentes orientations. Quelle
que soit la méthode utilisée pour le calcul, le minimum dû aux interférences des-
tructives est clairement visible sur les courbes moyennées. De plus, la position de
ce minimum varie avec l’orientation en accord avec le modèle.
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Fig. 4.7: (A) Position prédite par les formules (4.14) ou (4.18) de l’interférence
destructrice pour différentes molécules en fonction de leur orientation par rapport à
la direction de polarisation du laser d’alignement. (B) Spectres harmoniques calculés
pour différentes orientations de H+

2 . (a), (c), (e) : calculs 2D. (b), (d), (f) : calculs
3D. Les courbes en pointillés représentent le spectre moyenné, les flèches pleines la
position des interférences et les flèches grises la position attendue d’après l’équation
(4.18). D’après Lein et al. (2003).

Cependant, d’autres paramètres varient avec l’orientation. C’est le cas de la sec-
tion efficace d’ionisation (dans le cas de l’azote par exemple, elle est maximale
lorsque les molécules sont parallèles à la polarisation du laser d’ionisation). Il nous
faut donc disposer d’un moyen de distinction entre ces différentes contributions.
Plusieurs approches ont été adoptées. Ainsi, Kanai et al. (2005) ont mesuré en
parallèle le signal harmonique et le signal d’ions, Itatani et al. (2004) ont utilisé
une calibration par un gaz rare et Vozzi et al. (2005) la dépendance de la gé-
nération d’harmoniques avec l’ellipticité. Cependant, certains travaux contestent
leurs interprétation (Le et al., 2006). Nous présenterons au chapitre 6 notre voie
d’étude basée sur la mesure de la phase spectrale, laquelle nous permettra de
résoudre ce problème et de nous apporter des informations supplémentaires à la
fois sur la structure de la molécule et sur la dynamique électronique lors de la
génération d’harmoniques.

4.2.3 Reconstruction tomographique d’orbitale moléculaire

Cette possibilité d’utilisation de la génération d’harmoniques comme sonde de
l’orbitale HOMO des molécules fut une des motivations principales de ce travail
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Fig. 4.8: Coordonnées utilisées pour le calcul du dipôle

de thèse. Selon le modèle précédemment décrit, la simple observation d’un spectre
devrait nous permettre de remonter à la distance internucléaire. La caractérisa-
tion complète de ce rayonnement se révèle être une source bien plus précise de
renseignements. En effet, les harmoniques résultant de la recombinaison cohérente
d’un paquet d’onde électronique issu de l’orbitale HOMO d’une molécule sur cette
même orbitale, les propriétés de l’orbitale sont encodées dans le rayonnement UV.
Effectuer une expérience de génération d’harmoniques dans des molécules présen-
tant une certaine orientation revient à effectuer une caractérisation de la structure
des molécules dans un certain plan. En utilisant une ensemble de mesures effec-
tuées pour différentes orientations, Itatani et al. (2004) ont pu effectuer, à la
manière des techniques d’imagerie médicales, une reconstruction tomographique
de l’orbitale HOMO de l’azote. Nous allons dans ce paragraphe détailler cette
méthode, puis nous allons essayer de montrer les améliorations que nous pouvons
lui apporter.

Nous avons vu précédemment que le spectre harmonique était donné, si l’on
suppose que l’accord de phase est parfait, par l’équation (4.10), qui, sous une
autre forme, peut s’écrire :

A(ω) = ω4 | a(k(ω))
∫
ψ∗0(r)re

ık(ω)·rdr |2

= ω4 | a(k(ω))I(θ, ω) |2
(4.21)

où a(k(ω)) est l’amplitude complexe de la composante ω du paquet d’onde électro-
nique. Intéressons nous dans un premier temps à l’intégrale I(θ, ω) présente dans
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Fig. 4.9: Illustration du théorème des tranches de Fourier

l’équation (4.21). Il est possible de l’écrire comme une transformée de Fourier :∫
ψ∗0(r)re

ık(ω)·rdr = TFy→k{
∫∫

dxdzψ0r} (4.22)

Soit encore ∫
ψ∗0(r)re

ık(ω)·rdr = TFy→k{Pθ(fθ)}
= P̂θ

(4.23)

avec P̂ la transformée de Fourier de Pθ(fθ), projection de la fonction définie par

fθ = ψ0r (4.24)

Le théorème des tranches de Fourier stipule que la transformée de Fourier d’une
projection Pθ est égale à une coupe à l’angle θ de la transformée de Fourier bi-
dimensionnelle de l’objet initial (Fig. 4.9). L’obtention des projections pour un
échantillon d’angles θ permet alors d’obtenir une représentation bidimensionnelle
de l’objet dans l’espace de Fourier, qu’il est alors possible d’inverser afin de re-
trouver l’objet réel. C’est le principe de la tomographie, couramment utilisé en
médecine par exemple. Comme nous le verrons par la suite (chapitre 5.1), il est
possible d’aligner un ensemble de molécules selon une direction privilégiée grâce
à une impulsion laser. De plus, en changeant la direction de polarisation de cette
impulsion d’alignement, l’orientation des molécules peut être modifiée. La déter-
mination de la fonction I(θ, ω) pour différents angles nous permettra donc de
déterminer la fonction d’onde ψ0 dans l’espace des fréquences, puis dans l’espace
réel par inversion.

Cependant cette mesure n’est pas directe. Tout d’abord, Pθ n’est pas la projec-
tion de la fonction d’onde mais du produit rψ0. Il est néanmoins aisé, lors d’une

98



4.2. GÉNÉRATION D’HARMONIQUES DANS LES MOLÉCULES

Ip,N2 = 15.6 eV Ip,CO2 = 13.77 eV
Ip,Ar = 15.7 eV Ip,Kr = 14 eV

Tab. 4.1: Potentiels d’ionisation des différents gaz étudiés

dernière étape, de diviser le résultat par r pour retrouver la fonction d’onde.
La formule (4.21) suppose que l’accord de phase est parfait, afin de pouvoir relier
simplement la réponse d’une molécule unique et le signal total. Afin de satisfaire
au mieux cette condition, nous avons généré le rayonnement harmonique à éclai-
rement modéré, afin d’éviter les problèmes liés à l’ionisation du milieu. De plus,
nous avons sélectionné uniquement les contributions des trajectoires courtes en
focalisant le faisceau laser juste à l’avant du jet et en effectuant les mesures sur
l’axe de propagation (Salières et al., 2001).
La mesure du spectre ne donne de plus pas un accès direct à l’intégrale I. Il reste
à déterminer le terme a(k(ω)). Nous utilisons un gaz atomique dont les propriétés
d’ionisation sont semblables à celles de la molécule étudiée (Itatani et al., 2004).
Nous avons concentré nos études sur deux molécules, l’azote et le dioxyde de
carbone, deux molécules simples et linéaires mais qui présentent chacune une sy-
métrie différente (σ+

g dans le cas de N2, π−g pour CO2). Nous les avons comparées
respectivement à l’argon et au krypton. En effet, ces deux couples possèdent des
potentiels d’ionisation très proches (Tab. 4.1), leur réponse au champ laser sera
donc du même ordre. Le taux d’ionisation d’une molécule varie en fonction de
son orientation par rapport à la polarisation du champ laser, mais cette varia-
tion est faible. De plus, elle est compensée par la variation avec l’orientation des
propriétés de la barrière de potentiel que franchit le paquet d’ondes électroniques
lors de la première étape de la génération. De ce fait, nous pouvons écrire :

aref (k(ω)) = a(k(ω))

= ω−2
√
Aref [|

∫
ψ∗0,ref (r)re

ık(ω)·rdr |2]−1/2
(4.25)

Le dipôle de l’atome de référence, dont l’orbitale est connue, est déterminé par le
calcul.

Dans le cas de la génération d’harmoniques, le dipôle est une grandeur vectorielle
complexe. Aussi la simple mesure du spectre est insuffisante. Il est nécessaire de
caractériser le rayonnement à la fois en amplitude, phase et direction de polari-
sation. La mesure spectrale est aisée. La phase spectrale est une quantité plus
difficile à déterminer, mais différentes techniques de caractérisation ont été dé-
veloppées ces dernières années, dont les mesures de types RABBITT que nous
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avons mises en places à Saclay (voir paragraphe 5.2.4). Enfin, lors de la généra-
tion d’harmoniques dans les gaz atomiques, le rayonnement UV présente la même
direction de polarisation que le laser incident. Ce n’est plus le cas dans les mo-
lécules, pour lesquelles la direction de polarisation du rayonnement harmonique
varie selon l’ordre considéré et selon l’orientation de la molécule (Levesque, 2006).
La mesure de la polarisation des harmoniques est donc a priori nécessaire, bien
que dans un premier temps, ces variations étant faibles, nous ayons supposé les
polarisations parallèles et indépendantes de l’orientation.

Dans le cas général, cet ensemble de mesures nous permet de déterminer le dipôle
d(ω, θ) pour toutes les orientations. Nous pouvons donc ensuite effectuer l’inver-
sion en utilisant le théorème des tranches de Fourier. Pour cela, nous définissons
deux fonctions fx et fy telles que :{

fx(x, y) =
∑

ω

∑
θ[dx(ω, θ) sin θ + dy(ω, θ) cos θ]exp[ık(ω)(x sin θ + y cos θ)]

fy(x, y) =
∑

ω

∑
θ[−dx(ω, θ) cos θ + dy(ω, θ) sin θ]exp[ık(ω)(x sin θ + y cos θ)]

(4.26)

La fonction d’onde ψ0 est alors donnée par :

ψ0(x, y) = <
[fx(x, y)

x
+
fy(x, y)

y

]
(4.27)

Un code de reconstruction tomographique est en cours de développement par
Richard Taïeb et Jérémie Caillat du Laboratoire de Chimie Physique, Matière
et Rayonnement de Paris. Il permet de calculer le dipôle atomique ainsi que les
deux fonctions définies en (4.26). Itatani et ses collaborateurs ne disposaient,
pour la reconstruction tomographique de l’orbitale de N2, que de l’amplitude des
harmoniques. Ils ont supposé connue la phase spectrale, qu’ils ont ainsi injectée
dans leur code. Notre programme nous permettra de vérifier l’importance de cette
grandeur et son influence sur la reconstruction de l’orbitale moléculaire.
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Chapitre 5

Techniques expérimentales

5.1 Alignement des molécules

Comme nous l’avons précisé au paragraphe précédent, nous devons disposer, pour
les mesures de tomographie par exemple, d’un moyen d’aligner les molécules que
nous allons étudier selon une direction donnée. Différentes techniques ont été
mise au point pour obtenir cet alignement, chacune avec ses avantages et ses
inconvénients propres. Ainsi, dans les cas de molécules polaires, il est possible
d’utiliser un champ électrique statique intense (Loesch and Remscheid, 1990;
Friedrich and Herschbach, 1991; Wu et al., 1994). Si l’énergie d’interaction des
molécules avec ce champ est supérieure à leur énergie rotationnelle, elles vont
s’orienter. L’avantage de cette technique est qu’elle permet plus que l’alignement
des molécules : non seulement elles se disposent parallèlement les unes aux autres,
mais dans le cas de molécules non symétriques elles s’orientent dans le même sens.
Cependant, elle n’est pas générale : il faut disposer de molécules qui puissent être
fortement refroidie dans une expansion supersonique et qui possèdent un fort
moment dipolaire. Nous avons pour notre part choisi d’utiliser une technique
alternative favorisant l’outil que nous avons à disposition, à savoir les impulsions
laser ultracourtes.

Lorsqu’une molécule est soumise à un champ laser fort, elle se polarise. L’inter-
action entre le dipôle ainsi créé et le champ électrique va engendrer un couple
qui va mettre la molécule en rotation. Cet effet dépend de l’orientation de la
molécule par rapport à la direction du champ électrique, et donc de l’anisotro-
pie de sa polarisabilité dynamique ∆α = α‖ − α⊥, où α‖ est la composante du
vecteur polarisabilité suivant l’axe internucléaire et α⊥ la composante orthogo-
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nale. Pour les molécules que nous avons étudiées, on a toujours ∆α > 0, donc
les molécules cherchent à s’aligner parallèlement au champ laser. Il existe deux
techniques pour l’alignement des molécules par laser : l’alignement adiabatique
et l’alignement impulsionnel. Nous avons choisi d’utiliser cette dernière méthode,
mais dans un premier temps nous allons très brièvement présenter la première
(pour une revue plus détaillée, voir Stapelfeldt and Seideman (2003)).

5.1.1 Alignement adiabatique

Pour ce type de technique, le laser utilisé est un laser dont les impulsions sont
longues d’une centaine de picosecondes. La lente augmentation de l’éclairement
laser va forcer l’alignement progressif des molécules suivant l’axe de polarisation
du laser tout au long de l’impulsion (Friedrich and Herschbach, 1995a,b). En effet,
on peut écrire le potentiel d’interaction entre le champ électrique et la molécule
comme

U = −1

2
(α.E)2 (5.1)

On a alors

U = −1

2
α⊥E

2 − 1

2
∆αE2 cos2(θ) (5.2)

Le premier terme du second membre de (5.2) est un terme constant qui ne joue
pas dans l’alignement. Par le second terme, on voit que la molécule subit un
couple dépendant de son inclinaison par rapport au champ. La lente montée du
champ va permettre d’atteindre l’alignement de toutes les molécules, quelles que
soient leurs orientations initiales, autour du maximum de l’impulsion. Le degré
d’alignement atteint est alors très bon, avec un fort pourcentage de molécules
alignées. Cette technique présente cependant un inconvénient majeur pour le
type d’application que nous envisageons : lorsque le champ laser diminue, l’effet
d’alignement disparaît. De ce fait, afin d’étudier la génération d’harmoniques
dans un milieu aligné, les impulsions d’alignement et de génération doivent être
présentes simultanément dans le jet. Cependant, la génération d’harmoniques
est un mécanisme hautement non linéaire, extrêmement sensible de ce fait aux
fluctuations d’éclairement. Il faut donc minimiser l’importance des phénomènes
d’interférences, conséquences de la superposition temporelle des impulsions. Or la
synchronisation entre les deux impulsions n’est pas contrôlée avec une précision
interférométrique, ce qui nous empêche de connaître avec précision l’éclairement
résultant.

102



5.1. ALIGNEMENT DES MOLÉCULES

5.1.2 Alignement impulsionnel

L’alignement impulsionnel permet au contraire de faire apparaître l’alignement
après le passage de l’impulsion et évite toute superposition avec une seconde
impulsion sonde.

Les lasers nécessaires pour ce type d’alignement doivent délivrer des impulsions
plus courtes que la période de rotation des molécules étudiées. C’est le cas du
laser LUCA, qui délivre des impulsions de 50 fs, bien plus courtes que les pé-
riodes de rotation Trot de CO2 et N2 (respectivement 42.7 et 8.4ps). Dans ce cas,
on peut se représenter le phénomène d’alignement en gardant l’image classique
précédente. Pendant le passage de l’impulsion, les molécules n’ont pas le temps de
bouger. Cependant, le champ électrique engendre un moment angulaire, fonction
de l’angle entre les molécules et la polarisation du champ électrique. Ce moment
∆J est égal à la dérivée du potentiel U introduit plus haut. De ce fait,

∆J ∝ − sin(2θ) (5.3)

L’équation (5.3) montre que les molécules les plus inclinées sur l’axe du laser
subiront le moment le plus élevé, induisant une vitesse de rotation plus grande,
avec pour conséquence un premier alignement peu après le passage de l’impul-
sion. Cet alignement n’est toutefois que temporaire, chaque molécule continuant
d’évoluer avec sa dynamique propre. Le paquet d’onde rotationnel reste cohérent,
donnant lieu périodiquement au réalignement des molécules, à des instants mul-
tiples (ou sous multiples) de la période rotationnelle de la molécule (Rosca-Pruna
and Vrakking, 2001).

Expliquons brièvement le mécanisme de façon plus précise. Avant l’interaction
avec le laser, le milieu peut être décrit ai niveau rotationnel par une superposition
statistique d’états de moments angulaires |J,M〉, où J est le moment orbital
(J = 0, 1, 2, · · · ) et M = −J,−(J−1), · · · , (J−1), J). La distribution du moment
angulaire des molécules varie selon la loi de Boltzmann,

PJ ∝ gJ(2J + 1)exp(−EJ/kT ) (5.4)

où gJ est un facteur provenant des règles de symétrie dues au spin des molécules,
représentant le poids relatif des états de J pairs et impairs, le facteur (2J + 1)

résulte de la dégénérescence de chaque niveau J en sous-niveaux M et EJ est
l’énergie rotationnelle de l’état |J,M〉.
L’impulsion laser va créer dans chaque molécule un paquet d’ondes rotationnelles
(une superposition d’états J,M〉) par couplage Raman, peuplant les états tels que
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∆J = ±2, 0. Le paquet d’ondes ainsi créé dans une molécule dépend de son état
initial. De ce fait, pour calculer la réponse du milieu, il faut calculer le paquet
d’ondes rotationnelles induit à partir de chaque état initial dans la distribution
de Boltzmann.

L’interaction avec le laser est décrite par l’équation de Schrödinger (Friedrich and
Herschbach, 1995a)

ı
∂Ψ

∂t
= [BJ2 − U0(t) cos2 θ]Ψ (5.5)

avec J l’opérateur de moment angulaire et U0(t) = −1
2
∆αE2. Christian Cornaggia

et Sébastien Weber ont réalisé une étude numérique de l’alignement des molécules
en fonction de la température initiale et de l’éclairement du laser d’alignement.
Leurs calculs permettent d’étudier l’évolution de la distribution angulaire des
molécules en fonction du temps après l’interaction avec l’impulsion d’alignement.
Il est ainsi possible d’étudier l’effet de l’éclairement de l’impulsion d’alignement
ou de la température du milieu sur la qualité du paquet d’onde. Plutôt que de
représenter la distribution angulaire à chaque instant, l’évolution de l’alignement
est généralement représenté par la quantité < cos2 θ >, moyenne sur l’ensemble
de la distribution du cos2 de l’angle θ entre l’axe de polarisation du laser et l’axe
moléculaire. Les figures 5.1(I, II, III) représentent la distribution angulaire des
molécules à différents instants. La figure (a) représente l’évolution du < cos2 θ >

en fonction du temps. A l’instant t = 0 les deux impulsions sont superposées.
Lorsque < cos2 θ >≈ 0.33, la distribution angulaire des molécules est isotrope
(figure (I)). Après un délai de 4.1 ps (égal à la moitié de la période de rotation de
l’azote), le paquet d’onde se remet en phase, et la distribution angulaire des mo-
lécules devient piquée suivant l’axe de polarisation du laser d’alignement (figure
(II)). Cet alignement est suivi d’une diminution de la valeur du < cos2 θ >, ce
qui correspond à un antialignement des molécules (elles sont alignées dans le plan
perpendiculaire à la polarisation du faisceau laser, figure (III)). Une remise en
phase partielle du paquet d’onde, correspondant au délai Trot/4 est aussi visible.

Le signal harmonique (Fig. 5.1(b)) varie avec l’alignement des molécules. Dans
l’azote, il est maximal lorsque les molécules sont alignées dans la direction de
polarisation du laser de génération, et minimal lorsqu’elles sont antialignées.

Afin d’étudier l’effet de la température du jet sur la qualité de l’alignement des
molécules, nous avons utilisé différents jets dont nous avons fait varier le diamètre
de sortie. Plus ce diamètre est important, plus la température rotationnelle des
molécules sera élevée. La figure 5.2(a) compare le signal de l’harmonique 23 gé-
nérée dans l’azote pour deux températures différentes. Lorsque le gaz est plus
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Fig. 5.1: (a) Évolution de < cos2 θ > calculé. (b) Évolution expérimentale du si-
gnal harmonique (H19) généré dans l’azote en fonction du délai entre les faisceaux
d’alignement et de génération. (I), (II) et (III) : distributions angulaires pour dif-
férents délais (respectivement 1ps, 4.1 ps et 4.3 ps). L’axe pointillé correspond à la
direction de polarisation du laser d’alignement.
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Fig. 5.2: Effet de la température du jet sur la qualité de l’alignement des molécules
d’azote. (a) Signal harmonique (H23) en fonction du délai pour deux températures
différentes. En noir, l’ouverture de la buse est de 300 µm, et la température estimée
à 100 K. En rouge, ouverture de 1 mm pour une température de 200 K environ. (b)
Évolution de < cos2 θ > calculé pour ces mêmes températures.

froid (courbe noire), la modulation du signal est plus importante et la durée de la
remise en phase du paquet d’onde est plus importante. Cela est dû à une distri-
bution plus piquée en niveau J du paquet d’onde lorsque la température diminue.
Les simulations permettent de reproduire cette évolution (Fig. 5.2(b)).

Nous pouvons enfin étudier l’influence de l’éclairement du faisceau d’alignement
sur le signal harmonique. Expérimentalement, cette étude n’est pas immédiate.
En effet, si l’éclairement d’alignement est trop important, ce faisceau va générer
lui aussi un rayonnement harmonique, dans un ensemble de molécules non ali-
gnées. Afin de différencier ces deux sources harmoniques, nous utilisons le principe
de la détection synchrone. Pour cela, nous envoyons tout d’abord le faisceau d’ali-
gnement, puis le faisceau de génération synchronisé avec le faisceau d’habillage
(voir la description du montage expérimental et des techniques de mesures en
5.2). La superposition temporelle des impulsions infrarouge d’habillage et des
harmoniques générées par le faisceau de génération va permettre l’apparition de
raies satellites entre chaque pic harmonique dans le spectre de photoélectrons.
La mesure des variations d’amplitude de ces raies satellites en fonction du délai
entre faisceaux d’alignement et de génération permet d’étudier la variation de
l’efficacité de génération en fonction de l’orientation des molécules.
Expérimentalement (Fig. 5.3(a)), la largeur temporelle de la remise en phase di-
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Fig. 5.3: Effet de l’éclairement du faisceau d’alignement sur l’évolution du signal
harmonique généré par N2. (a) Signal mesuré (raie satellite 22) pour trois éclaire-
ments (noir : 2.8 1013 W/cm2, rouge : 5 1013 W/cm2, bleu :8 1013 W/cm2). (b)
Évolution de < cos2 θ > pour trois éclairements (rouge : 5 1013 W/cm2, bleu :
10 1013 W/cm2, vert : 15 1013 W/cm2).

minue lorsque l’éclairement augmente. Les simulations (Fig. 5.3(b)) indiquent une
évolution similaire.

Ces deux techniques présentent l’avantage de pouvoir s’appliquer à toute molécule
présentant une polarisabilité anisotrope. De plus, elles permettent l’obtention de
degrés d’alignement supérieurs à ceux que peuvent donner les méthodes utilisant
des champs électriques statiques. En l’état elles ne peuvent produire que l’aligne-
ment des molécules, mais il est possible de les orienter en utilisant par exemple un
faisceau laser d’alignement polarisé elliptiquement (Larsen et al., 2000) ou deux
impulsions d’alignement retardées aux polarisations croisées, permettant d’ob-
tenir un alignement suivant une direction puis une seconde (Underwood et al.,
2005; Lee et al., 2006). Dans le cadre de la génération d’harmoniques, orienter les
molécules permettrait de briser la symétrie du milieu. Cela a pour conséquence
l’apparition dans le spectre des harmoniques d’ordres pairs, qui n’ont jusqu’à pré-
sent été observées que lors de la génération par un mélange de couleurs (Eichmann
et al., 1995; Kim et al., 2005; Mauritsson et al., 2006).
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Fig. 5.4: Dispositif optique pour les mesures de phases harmoniques dans les
molécules alignées.

5.2 Dispositif expérimental

Les mesures de caractérisation du rayonnement harmonique généré dans les mo-
lécules alignées, et plus particulièrement les mesures de phases, nécessitent un
dispositif expérimental complexe, associé à des techniques de détection difficiles
à mettre en oeuvre. Le dispositif optique se compose en effet de deux lignes à
retard imbriquées, afin de fournir trois faisceaux distincts. Le retard entre cha-
cune de ces impulsions doit être réglable, tout comme doivent l’être les différentes
caractéristiques des faisceaux. La méthode de détection utilisée, à savoir la spec-
troscopie d’électrons, est-elle aussi particulièrement délicate. Les deux principaux
problèmes que nous avons dû surmonter ont été l’alignement des faisceaux et
leur stabilisation dans la zone d’interaction du détecteur, ainsi que les différentes
pannes du système, vieillissant, que des solutions plus ou moins provisoires ont
rendu très sensible aux perturbations extérieures.
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5.2.1 Alignement des molécules

Le laser que nous avons utilisé pour ces campagnes expérimentales est le laser
LUCA du SPAM. Il fournit des impulsions laser de 50 fs, centrée à 800 nm. Ce
faisceau incident est divisé en deux à l’entrée de la table expérimentale par une
lame séparatrice (80% de réflexion, 20% de transmission). La partie transmise du
faisceau est utilisée pour l’alignement des molécules. Le délai entre cette impulsion
et l’impulsion principale est contrôlé grâce à la partie mobile de la première ligne
à retard, constituée de deux miroirs fixés sur une platine de translation motorisée,
présentant un pas de 0.2 µm. Une pastille opaque permet de rendre ce faisceau
annulaire. De plus, afin de varier l’orientation des molécules, il passe au travers
d’une lame demi-onde dont la rotation est pilotée par une platine de rotation
de haute précision motorisée (le déplacement de la rotation est de 1/1000ème de
degré par pas). Enfin, un diaphragme nous permet de régler son énergie de telle
sorte que l’éclairement au foyer soit juste inférieur à celui nécessaire pour générer
des harmoniques (environ 1013 W/cm2) et parallèlement à cela de nous assurer
que le volume dans lequel les molécules seront alignées est plus important que
le volume de génération. Comme nous l’avons vu précédemment, la température
rotationnelle du jet de gaz est un paramètre primordial pour l’alignement. Il est
possible très simplement de diminuer la température des molécules au niveau
de la zone d’interaction avec le laser : il suffit d’augmenter la distance entre le
faisceau et la sortie du gaz, en levant le jet dans notre montage. L’ouverture du
jet que nous avons utilisé est de 800 µm, ce qui en fait un jet très effusif. De ce
fait, le meilleur compromis entre température et densité (i.e. niveau de signal) se
situait pour une distance de 1 mm.

5.2.2 Montage expérimental pour la génération d’harmo-
niques et la mesure de phase

La partie réfléchie par la lame séparatrice est utilisée pour la génération d’har-
moniques et pour la mesure de la phase, selon un dispositif semblable à celui
décrit dans Mairesse et al. (2003). Ce faisceau est scindé en deux parties par
une réflexion sur un miroir troué. Le trou a un diamètre de 8 mm, alors que le
faisceau incident a un diamètre maximum d’environ 35 mm. Cependant, dans les
conditions habituelles le faisceau central est diaphragmé à 3 ou 4 mm et le fais-
ceau externe à 20 mm au maximum. La répartition spatiale de l’énergie du laser
incident présentant un profil carré, le faisceau annulaire est le plus énergétique. Il
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constitue le faisceau de génération. Ce dernier se réfléchit ensuite sur deux miroirs
fixes, avant de subir une dernière réflexion sur un deuxième miroir troué grâce
auquel va s’effectuer la recombinaison avec le faisceau interne. De plus, un dispo-
sitif (non représenté sur la figure 5.4) constitué d’une lame demi-onde et de deux
polariseurs permet de contrôler son énergie. La partie centrale, appelée faisceau
d’habillage, passe par le bras mobile de cette deuxième ligne à retard, constitué
de deux miroirs montés sur une translation piézoélectrique. Son énergie, réglée
par un diaphragme et par un deuxième ensemble {lame demi-onde/polariseur}
est suffisamment faible (quelques dizaines de µJ, afin d’assurer un éclairement
au foyer d’environ 1011 W/cm2) pour ne pas générer d’harmonique par la suite.
La recombinaison de ces deux faisceaux avec le faisceau d’alignement s’effectue
grâce à une lame non polarisante en incidence quasi normale, qui réfléchit et
transmet 50% de la lumière incidente. Ces faisceaux recombinés passent ensuite
par un diaphragme commun, puis sont focalisés dans le jet de molécules grâce à
une lentille de 1 m de focale. Les deux faisceaux annulaires sont bloqués après
le jet de gaz à l’aide d’un diaphragme motorisé, proche de la conjugaison avec
le diaphragme de génération (ce qui nous permet de les laisser passer lors de la
phase d’alignement optique, puis de les éliminer lors des mesures). Le faisceau in-
frarouge central ainsi que le faisceau harmonique sont ensuite focalisés dans le jet
cible du spectromètre de photoélectrons. Un réseau est de plus placé juste après
le miroir torique. Pour réaliser une mesure de phase, il est utilisé à l’ordre zéro.
Son utilisation en mode monochromateur (à l’ordre un) combinée à un photomul-
tiplicateur nous permet d’effectuer des mesures spectrales avec une dynamique
supérieure et plus rapidement (Fig. 5.5).

5.2.3 Détection

Les photoélectrons produits dans la zone d’interaction du spectromètre sont col-
lectés grâce à une bouteille magnétique, ce qui permet la détection dans un angle
solide de 2π stéradians (Kruit and Read, 1983). Les électrons produits avec la
même énergie cinétique arrivent en même temps sur le détecteur placé à l’extré-
mité du tube à temps de vol, qu’elle que soit leur direction initiale. Les galettes
de microcanaux utilisées enregistrent le signal d’électrons en fonction du temps
avec une résolution de 2 ns. Il est ensuite aisé de convertir ces temps de vol en
énergie de photons, à la condition de connaître le potentiel d’ionisation du gaz
cible. Pour l’ensemble de nos mesures, nous étions principalement intéressés par
le comportement aux ordres élevés. Le néon était donc le candidat idéal : son
potentiel d’ionisation de 21.6 eV permet la détection des harmoniques d’ordres
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Fig. 5.5: Dispositif expérimental pour les mesures des phases harmoniques.

supérieurs à 15 et sa section efficace d’ionisation est assez plate jusqu’aux ordres
élevés (Fig.5.6(a)). La figure Fig.5.6(b) compare la dérivée de la phase relative des
harmoniques en fonction de l’ordre mesurée par la technique RABITT dans l’azote
non aligné en fonction du gaz de détection. Les deux courbes se chevauchent bien
entre les raies satellites 18 à 22 (nous n’expliquons pas pour l’instant la diffé-
rence observée sur la raie 16, visible de façon plus ou moins prononcée sur toutes
les mesures dans l’argon). L’utilisation du néon permet d’observer les ordres les
plus élevés, tout en supprimant les ordres inférieurs à 15, ce qui n’est pas préju-
diciable pour les applications envisagées. Le niveau du signal étant relativement
élevé, chaque point était le résultat d’une accumulation de 100 tirs laser. La durée
totale d’une mesure de phase était alors d’un peu plus de 10 minutes (pour une
course de la translation piézoélectrique de 2 µm échantillonnée sur 100 positions).

La principale difficulté de cette expérience tient en son alignement. La superpo-
sition spatiale entre les faisceaux de génération et d’alignement doit être réalisée
avec une précision interférométrique. De même, les faisceaux de génération et
d’habillage doivent être colinéaires dans la zone d’interaction du spectromètre.
Nous avons pour cela monté un dispositif d’imagerie permettant de visualiser cette
zone. Ce dernier nous permet de plus de minimiser les aberrations introduites par
le miroir torique. Enfin, nous avons la possibilité de régler finement la hauteur des
faisceaux dans le spectromètre afin d’optimiser le signal de photoélectrons grâce
à la motorisation de l’inclinaison verticale du miroir torique. Ce qui nous a posé
le plus de problème n’a pas tant été le fait d’obtenir ces réglages, mais surtout
de les conserver au cours du temps à cause des nombreuses sources de vibrations
basses et hautes fréquences. En effet la salle expérimentale est située au premier
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Fig. 5.6: Comparaison des gaz de détection. (a) Sections efficaces de photoionisa-
tion de l’argon et du néon. (b) Temps d’émission mesurés dans N2 non aligné. Dans
un cas (cercles), la détection se fait dans l’argon, dans l’autre (carrés) dans le néon.

étage du bâtiment, et accueille un deuxième poste expérimental. De plus, toutes
les pompes à vide des différentes expériences sont dans cette même salle. L’éli-
mination, ou du moins la minimisation, de ces vibrations mécaniques a demandé
beaucoup d’efforts. Par une analyse pas à pas de l’influence de chacune d’entre
elles, nous avons pu minimiser les conséquences de chaque source de vibration.
Pour cela, nous avons dû par exemple solidariser chacun des bâtis expérimentaux
afin de soumettre toutes les optiques aux mêmes effets, isoler au maximum les
pompes primaires et secondaires, etc. . . Au final, nous avons réussi à obtenir la
stabilisation des conditions expérimentales sur au moins deux heures, le temps
d’une série de mesures de phase sur un large panel d’orientations des molécules.

5.2.4 Mesures

Nous avons principalement effectué deux types de mesures :

• Des mesures d’alignement : Pour ce premier type de mesures, nous faisions va-
rier le retard entre le faisceau de génération et le faisceau d’alignement. Nous
mesurions alors l’évolution du spectre de photoélectrons en fonction de ce délai
autour de la position de la première remise en phase. Cela nous donne accès à
l’évolution de l’efficacité de la génération d’harmoniques en fonction de la dis-
tribution angulaire des molécules et donne une mesure qualitative de la qualité
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Fig. 5.7: (a) Spectres de photoélectrons obtenus en générant dans le CO2 et détec-
tant dans le néon, en fonction du délai entre les faisceaux d’alignement et de géné-
ration, autour du délai de remise en phase (b) Évolution du signal des harmoniques
19 à 25 extraites de (a). Éclairement d’alignement : 2 1013 W/cm2. Éclairement de
génération : 1.2 1014 W/cm2.

de l’alignement. La figure 5.7(a) représente une série de spectres en fonction de
ce délai. La figure 5.7(b) représente l’évolution de l’amplitude du signal de cer-
taines harmoniques telle que l’on peut l’extraire de la figure 5.7(a), normalisée
au signal obtenu pour chaque harmonique dans un milieu non aligné. L’effet
de l’alignement est clairement visible sur l’intensité des harmoniques. Lorsque
le délai entre les deux faisceaux est égal au temps de remise en phase, c’est à
dire quand les molécules sont alignées parallèlement à la polarisation du laser
de génération, l’efficacité de génération diminue. Elle devient maximale lorsque
les molécules sont antialignées. Nous reviendrons sur ce point par la suite.

• Des mesures de phase harmonique : Une fois les molécules alignées, il est pos-
sible de réaliser des mesures de la phase relative des harmoniques en fonction
de l’orientation. Nous avons utilisé la technique RABITT (Reconstruction of
Attosecond Beating by Interference of Two-photon Transitions, reconstruction
de battement attoseconde par interférence de transitions à deux photons), pro-
posée par Muller (2002), mise en oeuvre pour la première fois par Paul et al.
(2001) et largement exploitée au SPAM. Elle est basée sur la photoionisation à
deux photons deux couleurs (infrarouge et UV). Plus explicitement, lorsqu’un
atome, de néon par exemple, est soumis au champ UVX, il peut s’ioniser et
libérer des électrons dont l’énergie est directement reliée à celle des photons
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Fig. 5.8: Schéma du principe de la formation des raies satellites.

ionisants. Le spectre des photoélectrons ainsi produits sera donc le reflet di-
rect du peigne de fréquences harmoniques. Si on superpose au champ UVX un
champ infrarouge, de nouvelles transitions deviennent possibles : l’atome peut
absorber simultanément un photon UVX et un photon infrarouge, ou absorber
un photon UVX et émettre un photon infrarouge (Fig. 5.8). De nouveaux pics,
appelés raies satellites, vont alors apparaître dans le spectre de photoélectrons,
à égale distance de chaque raie harmonique. Lorsque l’éclairement infrarouge
est suffisamment faible (quelques 1011 W/cm2) pour que les transitions d’ordre
supérieur (un photon harmonique et deux photons infrarouges par exemple)
soient interdites, seuls ces deux chemins quantiques mènent à la même éner-
gie finale. De ce fait, un phénomène d’interférences quantiques a lieu, ce qui
conduit à une modulation de l’amplitude des raies satellites avec le délai entre
les deux faisceaux. Veniard et al. (1996) ont montré que l’amplitude du pic
satellite d’ordre q+1 peut alors s’écrire comme :

Sq+1 = S0
q+1 cos(2(ω0τ + ϕ0) + ϕq − ϕq+2 + ∆ϕat) (5.6)

où ϕqet ϕq+2 sont les phases des harmoniques q et q+2, ∆ϕat un terme de
phase propre au gaz de détection utilisé, calculé par Richard Taïeb du LCPMR
à Paris pour le néon. Enfin, (ω0τ + ϕ0) est la phase du champ d’habillage. C’est
ce terme qui, lorsque le délai τ entre les faisceaux harmonique et d’habillage
varie, est responsable de l’oscillation de l’amplitude des raies satellites à la
fréquence 2ω0 avec une phase égale à 2ϕ0 + ϕq − ϕq+2 + ∆ϕat. Une mesure
typique s’effectue pour une course de la cale piézoélectrique de 2 µm, ce qui
correspond à 10 périodes des oscillations des raies satellites. Cette valeur est
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Fig. 5.9: Exemple de mesure RABITT. L’axe vertical représente le temps de vol des
photoélectrons, l’axe horizontal le délai entre les faisceaux harmonique et d’habillage.
L’éclairement de génération est de 1.5 1014 W/cm2, l’éclairement d’habillage de
3 1011 W/cm2. Le gaz de génération est l’argon.

le fruit d’un compromis entre la stabilité du dispositif et le rapport signal sur
bruit de la transformée de Fourier de la mesure permettant l’extraction de la
phase spectrale. En juxtaposant tous ces spectres, on obtient une figure telle
que celle présentée Fig. 5.9.

5.2.5 Analyse des mesures RABITT

5.2.5.1 Procédure d’analyse

Une telle mesure va nous permettre d’obtenir la valeur des phases relatives entre
les harmoniques successives. La première étape consiste à normaliser l’ensemble
des spectres mesurés par le signal total. En effet, dans notre expérience, les fais-
ceaux de génération et d’habillage se recouvrent dans le jet de génération (voir
Fig. 5.5), produisant des interférences. L’éclairement infrarouge de génération va
donc être modulé en fonction du délai imposé par la translation piézoélectrique.
Cette modulation est très faible du fait de l’écart important des éclairements res-
pectifs de chacun des faisceaux, mais la forte non linéarité du phénomène de la
génération d’harmoniques va amplifier ces variations. De ce fait, le signal total
n’est pas constant, mais oscille à la fréquence du laser ω0 (Fig. 5.10(a), où l’on
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voit cette modulation en fonction du délai, et (b) qui représente le module de la
transformée de Fourier de ce signal). On remarque d’ailleurs sur la figure 5.9 que
l’amplitude des harmoniques varie avec le délai, avec la même période que les raies
satellites mais aussi avec une période double. Après normalisation, on extrait le
signal de chaque raie satellite en fonction du délai (Fig.5.10(c)). Sa transformée
de Fourier présente deux pics distincts, l’un représentant une oscillation à ω0 et
l’autre une oscillation à 2ω0. On aperçoit de plus quelques pics supplémentaires
autour de ces deux valeurs, que nous attribuons à des instabilités du système de
positionnement. Le premier terme, qui subsiste malgré l’étape de normalisation,
a une autre origine : le diaphragme utilisé pour bloquer le faisceau de génération
n’est pas conjugué avec le diaphragme fixant la taille de ce faisceau. De ce fait,
une petite portion du rayonnement infrarouge peut traverser cet obstacle (phéno-
mène encore accentué par la diffusion du faisceau par le gaz du jet de génération)
et interférer avec le champ d’habillage au niveau de jet de détection. L’intérêt
d’une analyse par transformée de Fourier est de permettre de s’affranchir de ces
fréquences additionnelles en limitant la mesure aux fréquences voulues. On peut
remarquer sur les figures 5.10(b) et (d) que la composante continue de la trans-
formée de Fourier a été filtrée afin de mettre en évidence les oscillations à ω0.

L’extraction de la phase du pic à 2ω0 permet alors d’obtenir le terme 2ϕ0 +

ϕq −ϕq+2 + ∆ϕat. Comme nous l’avons précisé précédemment, le terme de phase
atomique ∆ϕat peut être calculé. Enfin, le terme 2ϕ0 est indépendant de l’ordre
harmonique mais est nécessaire lors de l’étude de la dynamique électronique :
il permet de synchroniser l’émission harmonique avec le champ laser infrarouge.
Pour l’obtenir, nous utilisons l’oscillation du signal total.

En effet, cette oscillation étant due aux interférences dans le jet de génération
entre les faisceaux de génération et d’habillage, la mesure de sa phase fournit une
référence de phase entre ces deux faisceaux au niveau de ce jet. Or la mesure de
la phase de l’oscillation des raies satellites est effectuée par rapport au faisceau
d’habillage dans le jet de détection et nous donne donc accès à la phase entre
les faisceaux UVX et infrarouge d’habillage dans le second jet. Dinu et al. (2003)
ont cependant montré que la phase relative entre faisceaux infrarouge et UVX
ne variait pas significativement lors de la propagation entre les deux jets de gaz.
De ce fait, nous avons accès à la phase entre les raies satellites et le faisceau de
génération. Pour obtenir la phase ϕq des harmoniques successives, il suffit alors de
supposer une certaine phase pour la première harmonique observée, et de déduire
de cette valeur les phases des ordres suivant par concaténation.
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Fig. 5.10: Analyse de la figure 5.9. (a) Evolution du signal total en fonction de
la position de la translation piézoélectrique. (b) Module et phase de la transformée
de Fourier du signal total. (c) Evolution de l’amplitude de la raie satellite 16. (d)
Module et phase de la transformée de Fourier de (c).
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5.2.5.2 Quantités extraites

Cette méthode nous donne donc accès aux phases relatives entre les harmoniques
consécutives. Les phases ainsi obtenues sont des valeurs moyennes de la phase
spectrale de chaque ordre harmonique, définies à une constante près. Il ne s’agit
donc pas de phases absolues. Cela entraîne une légère difficulté lors de la com-
paraison des résultats avec ceux obtenus par les théoriciens. Lorsqu’il présente
l’évolution de la phase des harmoniques en fonction de l’orientation des molé-
cules, Lein se place à un ordre donné et fait varier l’angle. En effet, comme ses
calculs ne prennent pas en compte les effets de propagation, il lui est impossible
d’extraire la phase relative entre les ordres harmoniques successifs. Mairesse et
collaborateurs ont proposé une technique permettant d’effectuer ce type de me-
sure (et qui, en contrepartie, ne permet pas d’obtenir la phase relative entre les
ordres harmoniques).
De notre côté, comme nous n’avons pas accès à la phase absolue, il nous est im-
possible de comparer les phases mesurées pour un ordre harmonique donné en
fonction de l’orientation. L’une et l’autre présentation permettent cependant de
visualiser le saut de phase.

D’autres techniques ont été proposées afin de mesurer la phase spectrale des
harmoniques. Ainsi, le HHG-SPIDER (Mairesse et al., 2005) qui donne accès
à la phase spectrale au sein d’une harmonique donnée mais qui ne permet ce-
pendant pas, dans la plupart des cas, de déterminer la phase relative entre les
différents ordres. Mairesse and Quere (2005) ont proposé une autre méthode,
appelée FROGCRAB, qui permettrait la caractérisation complète de la phase
spectrale des harmoniques. Cependant ce type de mesure est impossible à réaliser
avec le dispositif expérimental utilisé lors de cette thèse. Un nouveau dispositif
est actuellement en cours d’élaboration afin de palier ce problème.

En ce qui concerne l’interprétation de nos résultats expérimentaux, nous avons
préféré travailler non pas avec ces valeurs de phases relatives, mais plutôt sur les
temps d’émission, définis comme la dérivée de la phase spectrale :

te(q + 1) =
∂Φ

∂ω
(q + 1) ≈ ϕq+2 − ϕq

2ω0

(5.7)

où q représente l’ordre harmonique. En effet, la phase des harmoniques est domi-
née par un terme quadratique qui risque de masquer les évolutions plus fines que
nous attendons lors de la génération dans les molécules. De plus, l’obtention des
phases se faisant par concaténation, les incertitudes expérimentales s’ajoutent les
unes aux autres, contrairement aux temps d’émission, chacun étant directement
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issu de la mesure de la phase de l’oscillation d’une raie satellite. Cette quan-
tité permet d’obtenir l’évolution des phases harmoniques, mais donne de plus
directement accès à la dynamique électronique, comme nous le verrons plus loin
(6.1.2). Succinctement, les temps d’émission représentent l’instant d’émission des
différentes harmoniques par rapport au champ infrarouge.

5.2.5.3 Validation de la technique

Comme nous l’avons déjà précisé, l’installation expérimentale de la mesure des
phases relatives est très délicate. Nous avons pu néanmoins profiter de l’expertise
acquise lors de la thèse de Yann Mairesse (Mairesse, 2005), tant sur le plan expé-
rimental que lors de la validation de nos premières mesures sur les gaz atomiques.

Nous avons effectué les premiers tests en générant des harmoniques dans l’argon.
Les temps d’émission mesurés présentent une évolution linéaire en fonction de
l’ordre harmonique, comme attendu d’après Mairesse et al. (2003) (Fig. 5.11(a)).
Afin de comparer plus quantitativement nos mesures et celles effectuées lors de
campagnes expérimentales précédentes, nous avons utilisé la dérivée seconde de la
phase spectrale, appelée ∆te. Cette valeur représente donc la pente de la courbe
des temps d’émission. De plus, le calcul permet de montrer la relation :

∆te ∝
4ω2

0

I0
(5.8)

Nous devrions ainsi observer une variation de ∆te en fonction de l’éclairement
de génération I0. La figure 5.11(b) représente l’évolution de ∆te mesurée pour
différents gaz de génération par Yann Mairesse et collaborateurs, ainsi que les
valeurs que nous avons pu obtenir dans l’argon, qui sont en parfait accord les unes
avec les autres dans la zone d’éclairement pour laquelle il est possible clairement
cette quantité.

5.2.5.4 Mesures dans les molécules

Les mesures dans les molécules présentent cependant quelques difficultés supplé-
mentaires. En effet, comme l’efficacité de génération est moins importante dans
les gaz moléculaires, le signal de photoélectrons est bien plus faible que dans les
gaz atomiques. De ce fait, même si dans une certaine mesure il est possible d’aug-
menter ce signal en jouant sur les paramètres de la détection (pression du gaz de
détection, gain des galettes . . .), le rapport signal sur bruit est plus faible. Il est
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Fig. 5.11: (a) Temps d’émission mesurés dans l’argon pour un éclairement de
0.9 1014 W/cm2. (b) Dérive de fréquence attoseconde ∆te en fonction de l’éclai-
rement laser. Valeurs théoriques (ligne noire), mesures dans le xénon (triangles),
l’argon (carrés) et le néon (étoiles) extraites de Mairesse et al. (2003). Mesures dans
l’argon (carrés creux) lors de la présente campagne expérimentale.

donc plus difficile d’extraire la phase de l’oscillation des raies satellites que dans
le cas atomique.
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Chapitre 6

Génération d’harmoniques d’ordre
élevé dans les molécules alignées

Nous avons vu au chapitre 4 comment l’étude de la génération d’harmoniques
d’ordre élevé dans les molécules pouvait apporter différents types d’informations
sur les propriétés de ces molécules. Dans un premier temps, nous avons choisi
d’étudier ces propriétés statiques, pour nous intéresser par la suite, une fois la
maîtrise des techniques de caractérisation acquises, aux études dynamiques. Après
avoir présenté les moyens expérimentaux mis en oeuvre, tant au niveau de la
génération que de la détection, ainsi que les différents types de mesures que nous
avons réalisées, nous présenterons comment nous avons cherché à vérifier le modèle
théorique à deux centres émetteurs dans deux molécules de symétries différentes,
le dioxyde de carbone et l’azote. Nous verrons en parallèle comment la mesure
des phases relatives des harmoniques nous permet de visualiser la dynamique
attoseconde dans les molécules en champ fort.

6.1 Mesure de phase dans les molécules alignées

Pour cette première série d’expériences, nous avons étudié la dépendance de la
génération d’harmoniques en amplitude et en phase dans le dioxyde de carbone
et l’azote en fonction de l’angle d’orientation des molécules. Nous avons choisi
ces molécules pour leur simplicité. Il s’agit de deux molécules linéaires à deux
centres, et faciles à obtenir et à manipuler. Dans un premier temps, en comparant
les amplitudes obtenues à 0˚et à 90˚, nous montrerons que ces deux molécules
présentent des comportements bien différents, s’accordant plus ou moins bien
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avec le modèle d’interférences présenté précédemment. Puis dans un deuxième
temps nous étudierons comment la mesure des phases relatives nous permet de
visualiser la dynamique électronique lors de la génération d’harmoniques dans ces
molécules.

6.1.1 Effet de l’alignement sur les propriétés de la généra-
tion d’harmoniques

6.1.1.1 Effet sur l’amplitude

• Cas de CO2

Comme nous l’avons vu Fig. 5.7, la distribution angulaire des molécules influe
fortement sur le spectre harmonique. Les harmoniques les plus basses ne sont
que très peu affectées par l’angle entre molécules et champ laser, puis la mo-
dulation augmente en amplitude lorsque l’on se rapproche de l’ordre 25, pour
diminuer à nouveau lorsque l’ordre harmonique considéré dépasse 29. Différents
effets rentrent en compétition pour expliquer cette évolution : le taux d’ionisation
dépend de l’orientation (Litvinyuk et al., 2003), favorisant plus ou moins la pre-
mière étape de la génération d’harmonique, et pour certains ordres harmoniques
les interférences quantiques destructives au moment de la recombinaison peuvent
influer sur l’efficacité de la génération. Ces deux influences sont d’ailleurs oppo-
sées dans le cas du dioxyde de carbone (Kanai et al., 2005). Lorsque les molécules
sont alignées parallèlement au champ de génération, l’ionisation est favorisée,
mais on voit Fig. 5.7 que le signal diminue : l’effet d’interférence l’emporte. De
même, lorsque les molécules sont antialignées, c’est à dire alignées dans le plan
perpendiculaire au champ d’alignement, et donc dans ce cas précis perpendicu-
laire au champ de génération, l’ionisation est défavorisée mais le signal est maxi-
mal. En effet, lorsque les molécules ne sont pas alignées, toutes les orientations
sont présentent, et l’effet d’interférence destructive se produit pour de nombreux
ordres. De ce fait, le signal total est inférieur au signal observé lorsque les in-
terférences sont interdites. On peut remarquer qu’alignement et antialignement
ne sont pas équivalents. La figure 6.1 illustre cela dans le cas de l’harmonique
25 générée dans CO2. L’augmentation du signal est supérieure dans le cas où les
molécules sont antialignées par rapport au faisceau de génération que lorsqu’elles
sont alignées perpendiculairement. En effet, le nombre de molécules effectivement
perpendiculaires est plus élevé dans le second cas que dans le premier. De même,
la diminution du signal est plus importante lorsque les molécules sont alignées
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Fig. 6.1: Evolution de l’harmonique 25 générée dans CO2 en fonction du délai
entre faisceaux d’alignement et de génération. Dans un cas les polarisations des deux
faisceaux sont parallèles (carrés), dans l’autre ils sont perpendiculaires (cercles).
Le délai 21.2 ps correspond au premier réalignement des molécules (half revival).
Le délai 21.7 ps correspond à l’antialignement. Les distributions angulaires pour
ces deux délais sont schématisés pour les 2 angles d’alignement (la flèche verticale
représente la polarisation du laser de génération, la flèche double sa direction de
propagation).

parallèlement au faisceau de génération que lorsqu’elles sont dans le plan vertical
contenant l’axe de propagation des deux faisceaux, car dans ce dernier cas peu
de molécules sont parallèles au faisceau de génération.

Pour étudier plus en détails l’effet de l’orientation des molécules, nous avons
fixé le délai entre faisceaux d’alignement et de génération au temps de première
remise en phase (half revival, t = 21.3 ps dans le cas du CO2 ; t = 4.2 ps dans
le cas de N2), puis nous avons fait varier l’angle des molécules en utilisant la
lame demi-onde. La figure 6.2(a) présente l’évolution des spectres générés dans
CO2 pour différentes orientations. La comparaison entre les spectres obtenus pour
un alignement parallèle (carrés rouges) et dans le cas non aligné (cercles verts)
illustre l’effet d’interférences destructives : le spectre aligné montre la présence
d’un minimum de signal centré sur l’harmonique 25, en accord avec la valeur
théorique. Une normalisation des spectres obtenus pour un panel d’angles allant
de 0˚à 90˚par le spectre généré dans le CO2 non aligné permet de mettre l’effet
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Fig. 6.2: Spectres générés dans CO2 en fonction de l’angle d’alignement à
Igénération = 0.9 1014W/cm2 (a) Spectres générés dans CO2 aligné à 0˚(carrés),
90˚(étoiles), non aligné (cercles) et dans le krypton (triangles). (b) Spectres nor-
malisés par le spectre généré dans CO2 non aligné.

de l’orientation en valeur : pour les valeurs faibles, la figure 6.2(b) présente un
clair minimum autour de H25, minimum qui disparaît lorsque l’angle se rapproche
de 90˚.

• Cas de N2

Les spectres générés dans l’azote ont un comportement différent de ceux obte-
nus par la génération dans le dioxyde de carbone. Pour un délai entre faisceaux
d’alignement et de génération égal à 4.2 ps, pour lequel les molécules sont pa-
rallèles au champ de génération, le signal est maximal, et il est minimal lorsque
les molécules sont antialignées (Fig. 6.3). Dans le cas de l’azote, l’efficacité de la
génération d’harmoniques suit l’évolution du taux d’ionisation avec l’orientation :
l’ionisation étant favorisée lorsque les molécules sont parallèles au champ laser, la
génération d’harmoniques s’en trouve elle aussi augmentée (Kanai et al., 2005).
Cela ne signifie cependant pas que l’effet d’interférences destructives n’a pas lieu,
simplement qu’il n’est pas suffisamment important pour compenser l’augmenta-
tion du taux d’ionisation. En effet, la figure 6.4(a) présente quelques spectres
obtenus dans l’azote pour différentes orientations. En y comparant les différents
spectres obtenus dans l’azote par rapport à celui généré dans l’argon, on aperçoit
un léger minimum centré autour de l’ordre 25. Une deuxième différence apparaît
avec le dioxyde de carbone : ce minimum est présent quelle que soit l’orientation
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Fig. 6.3: Evolution des amplitudes des harmoniques 19 à 25 générées dans N2

autour du délai de première remise en phase.

de la molécule. Après normalisation des spectres par le cas N2 non aligné, ce qui
devait mettre en valeur le minimum dû aux interférences ne montre en réalité
que des courbes parallèles (Fig. 6.4(b)). Bien que l’angle des molécules ait une in-
fluence sur l’efficacité de génération, cela modifie les spectres dans leur ensemble
(en changeant leurs amplitudes) mais ne fait pas apparaître de structure. Une
seconde normalisation est possible : plutôt que d’utiliser l’azote non aligné, on
peut normaliser par l’argon. La figure 6.4(c) met alors bien en valeur un minimum
d’efficacité de génération centré sur l’harmonique 25, indépendant de l’orientation
de la molécule.

La simple mesure des spectres harmoniques générés dans CO2 et N2 fait donc
apparaître l’effet des interférences quantiques prévues au paragraphe 4.2.2. Ce-
pendant, ces deux molécules ont un comportement totalement différent. Dans
le cas du dioxyde de carbone, on observe une variation des interférences, qui
sont maximales lorsque les molécules sont alignées parallèlement à la polarisation
du faisceau de génération et minimales pour un alignement perpendiculaire. Par
contre, la génération d’harmoniques dans l’azote ne présente pas cette dépen-
dance en fonction de l’orientation : les interférences sont identiques pour toutes
les directions d’alignement.
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Fig. 6.4: Spectres générés dans N2 en fonction de l’alignement à Igénération =
1.5 1014 W/cm2 (a) Spectres générés dans N2 aligné à 0˚(carrés), 90˚(étoiles), non
aligné (cercles) et dans l’argon (triangles). (b) Spectres normalisés par le spectre
généré dans N2 non aligné. (c) Spectres normalisés par le spectre généré dans l’argon.

6.1.1.2 Effet sur la phase spectrale

Les calculs effectués dans le cadre du modèle à deux centres émetteur sur la gé-
nération d’harmoniques dans H2 et dans H+

2 (Lein et al., 2002a,b) montrent qu’à
la position des interférences destructives la phase spectrale des harmoniques pré-
sente un saut de π radians environ (Fig. 6.5). La mesure expérimentale de ce saut
de phase nous permettra de mettre en évidence de façon définitive un effet d’in-
terférences destructives lors de la recombinaison du paquet d’ondes électroniques
avec l’orbitale moléculaire.

• Cas de CO2

La figure 6.6(a) présente la mesure des temps d’émission dans le dioxyde de car-
bone et dans le krypton. Ce dernier présente les caractéristiques détaillées dans
Mairesse et al. (2003) et Mairesse et al. (2004) : dans le plateau (raies satellites 16
à 24) l’évolution des temps d’émission est linéaire, puis dans la coupure (à partir
de l’ordre 26) on observe une saturation. Dans le cas de la génération dans CO2

non aligné (cercles), la différence est faible. Par contre, le CO2 aligné parallèle-
ment au champ de génération a un comportement bien différent. Les ordres faibles
et les plus élevés sont semblables au cas atomique. Mais à partir de l’ordre 22, on
aperçoit un changement de la pente, puis un retour vers les valeurs obtenues dans
le krypton. Ceci est la signature d’un saut de phase, comme on peut le voir sur la
figure 6.6(b). Ce saut est non pas brutal et localisé sur un ordre donné mais étalé,
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Fig. 6.5: (a) Amplitude et (b) phase de l’harmonique 43 générée dans H+
2 en

fonction de l’angle entre la polarisation du champ d’alignement et la molécule. Calcul
2D extrait de Lein et al. (2002a).

ici sur 3 ordres. Néanmoins, le saut de phase observé est centré sur l’harmonique
23, en accord avec les mesures spectrales (Fig. 6.2). De plus, lorsque les molécules
sont alignées perpendiculairement au champ de génération (étoiles), ce saut de
phase disparaît, tout comme le minimum d’amplitude disparaissait figure 6.2. Il
est possible d’évaluer la valeur du saut de phase à partir des mesures de temps
d’émission. En effet, les temps d’émission sont définis comme te = ∂ϕ/∂ω. La
différence entre les intégrales des temps d’émission de CO2 et du krypton (la zone
hachurée sur la figure 6.6) donne donc la différence de phase entre les deux cas,
soit donc le saut de phase. Pour cette mesure, nous avons obtenu un saut de phase
de 2.4 radians.
Une étude plus détaillée de l’évolution des temps d’émission en fonction de l’angle
montre un comportement qui semble être différent de la prédiction du modèle à
deux centres émetteurs. Celui-ci prédit que la position des interférences doit se
déplacer vers les ordres élevés lorsque l’angle se rapproche de 90˚. Nous avons
effectué cette étude tous les 10˚, entre -90˚et 90˚, et nous avons obtenu un
résultat un peu différent, présenté figure 6.7 pour quelques angles seulement. On
voit que le début du saut de phase a toujours lieu au même ordre, mais la pente
des temps d’émission diminue lorsque l’angle augmente pour passer de 0˚à 90˚.
Nous interprétons cela comme étant dû à un étalement du saut sur un nombre
toujours plus important d’ordres harmoniques, au fur et à mesure que l’ordre
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Fig. 6.6: (a) Temps d’émission mesurés dans le CO2 aligné à 0˚(carrés),
90˚(étoiles), non aligné (cercles) et dans le krypton (triangles). La zone hachurée
correspond à la mesure du saut de phase. (b) Reconstruction des phases relatives à
partir des temps d’émission, avec les mêmes conventions qu’au (a). Dans les deux
cas, Igénération = 1.6 1014 W/cm2.

Fig. 6.7: Temps d’émission pour différentes orientations de CO2 (carrés : 0˚,
triangles : 30˚, losanges : 60˚, étoiles : 90˚).

central du saut augmente (Wabnitz et al., 2006).

• Cas de N2
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Figure 6.8, la courbe des temps d’émission dansN2 aligné à 0˚présente un brusque
changement de pente à l’ordre 24 associé à des interférences. Cela correspond à un
saut de phase étalé des ordres 23 à 31. Bien que dans nos conditions expérimen-
tales nous ne soyons pas capables d’observer la totalité du saut (les courbes des
temps d’émission de l’argon et de l’azote ne se rejoignent pas aux ordres élevés),
on peut évaluer la partie visible du saut à 1.9 radians. La principale différence
entre les deux gaz étudiés tient en leur variation avec l’orientation des molécules.
Comme on peut le voir figure 6.8, lorsque l’on aligne N2 à 90˚, le saut de phase
ne disparaît pas, il reste même identique à celui observé à 0˚. Cela explique les
observations de Wabnitz et al. (2006). Au cours de cette expérience, nous vou-
lions observer le saut de phase dans l’azote non aligné, en utilisant un dispositif
expérimental légèrement différent mais la même technique de mesure, le gaz de
détection utilisé étant l’argon et non pas le néon. Nous n’avions donc pas accès
aux ordres supérieurs à 23 (Fig. 5.6). Néanmoins, nous avons observé le début du
saut, ceci bien que les molécules ne soient pas alignées. Nous avons pu confirmer
cela avec notre nouveau dispositif (Fig. 6.8, cercles). En effet, des mesures effec-
tuées à différents angles compris entre -90˚et 90˚montrent que le saut de phase
ne varie jamais avec l’orientation. De ce fait, lorsque l’azote n’est pas aligné, c’est
à dire lorsque toutes les orientations sont présentes, le rayonnement harmonique
total étant la somme des rayonnements émis par chacune des orientations, le saut
de phase reste inchangé.

Nous avons donc mis en évidence la présence d’un saut de phase à la position
des interférences destructives. Ce saut de phase est étalé sur plusieurs ordres
harmoniques et non pas localisé à un ordre précis comme prévu par le calcul, ce
que nous attribuons au fait que les molécules ne sont en réalité pas toutes alignées
dans une direction précise mais orientées selon une certaine distribution angulaire.
De plus, nous avons mis en évidence une différence de comportement entre les
deux molécules étudiées, le dioxyde de carbone et l’azote. Pour cette dernière,
on observe le même comportement quelle que soit l’orientation des molécules par
rapport à la polarisation du laser de génération.

6.1.2 Observation de la dynamique électronique attoseconde
dans les molécules

La mesure des phases spectrales permet la visualisation de la dynamique attose-
conde des électrons lors du processus de génération d’harmoniques d’ordre élevé.
La résolution de l’équation classique de propagation d’un électron dans le champ
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Fig. 6.8: Temps d’émission mesurés dans N2 aligné à 0˚(carrés), 90˚(étoiles),
non aligné (cercles) et dans l’argon (triangles). Igénération = 1.6 1014 W/cm2.

laser montre que les électrons responsables de la génération d’harmoniques sont
ionisés à des instants successifs, suivent une trajectoire plus ou moins longue
dans le continuum, puis se recombinent avec le noyau à des instants, que l’on
appelle instants d’émission te différents en fonction de leur énergie cinétique. De
ce fait, les différents ordres harmoniques sont émis à des instants différents. On
sait que deux principales familles de trajectoires quantiques donnent naissance
aux harmoniques. Expérimentalement, nous avons sélectionné la trajectoire dite
courte, en focalisant le faisceau de génération juste avant le jet moléculaire (Sa-
lières et al., 2001). La mesure de la phase spectrale nous permet alors d’étudier la
synchronisation des harmoniques (Mairesse et al., 2003). Il est en effet possible de
reconstruire les trains d’impulsions attosecondes à partir non pas de l’ensemble
du spectre mesuré mais en prenant en compte des groupes d’harmoniques succes-
sives (Fig. 6.9). Les impulsions obtenues à partir des harmoniques les plus basses
sont émises avant les autres, avec un délai par rapport au champ infrarouge (la
courbe en pointillés) de 1500 as environ. Pour chacune des courbes, on peut relier
ce délai au temps d’émission moyen du groupe d’harmoniques pris en compte.
De ce fait, la mesure des temps d’émission, que l’on obtient directement des me-
sures RABITT (à la correction de la phase atomique près, très faible cependant),
permet d’étudier directement la dynamique de l’émission.

Nous avons utilisé la même méthode pour étudier la dynamique électronique dans
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Fig. 6.9: Profil temporel de l’émission harmonique dans le néon. Les différentes
courbes correspondent à une reconstruction prenant en compte un certain groupe
de 5 harmoniques consécutives (rouge : H25-33, vert : H35-43, bleu : H45-53, violet :
H55-63). La courbe en pointillés représente la valeur absolue de l’amplitude champ
infrarouge. Sur la droite sont schématisées les différentes trajectoires électroniques
partant et revenant au noyau atomique.

les molécules. Dans un premier temps, nous nous sommes intéressés aux impul-
sions attosecondes obtenues en prenant en compte la totalité du spectre (Wabnitz
et al., 2006). Les trains d’impulsions que nous avons obtenus dans l’azote et l’ar-
gon sont très semblables, et ce pour deux raisons : tout d’abord nous ne pouvions
observer que le début du saut de phase. Ensuite, et cela concerne aussi les me-
sures plus récentes, le saut de phase est situé principalement dans la coupure. De
ce fait, l’amplitude des harmoniques du saut est faible, et ces ordres n’ont que
peu d’influence sur les trains d’impulsions. Pour ces raisons, nous avons décidé
d’effectuer deux reconstructions temporelles : en prenant en compte les ordres
faibles, situés avant le saut de phase, puis en prenant en compte uniquement les
ordres élevés, incluant le saut de phase.
Tout d’abord, intéressons nous à l’effet d’un saut de phase de π sur le profil tempo-
rel de l’émission. La figure 6.10 résume les conséquences d’un tel saut en prenant
l’exemple de quelques cas très simples. Pour ces calculs, nous avons considéré
un spectre constant, d’amplitude égale à 1 (Fig. 6.10(a)). Nous comparons trois
phases spectrales différentes : une phase constante (carrés), une phase présentant
un saut de π localisé sur l’ordre 23 (triangles) et une phase avec un saut de π
étalé entre les ordres 23 et 29 (Fig. 6.10(b)). La reconstruction de l’émission dans
le domaine temporel des harmoniques 15 à 21 donne la même chose dans les trois
cas, les caractéristiques spectrales de nos trois exemples étant identiques dans ce
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Fig. 6.10: Visualisation de l’effet d’un saut de phase de π sur les impulsions atto-
secondes. (a) Amplitude des harmoniques. (b) Phase des harmoniques (carré : phase
constante, triangles : saut de phase brutal à l’harmonique 23, cercles : saut de phase
étalé des harmoniques 23 à 29). La zone colorée correspond aux ordres harmoniques
pris en compte pour le calcul des impulsions temporelles. (c) Reconstruction des im-
pulsions attosecondes (noir : phase spectrale constante, bleu : saut de phase brutal,
rouge : saut de phase étalé).

domaine. Il en est autrement des harmoniques contenant le saut de phase (Fig.
6.10(c)). La courbe noire correspond au cas parfait, c’est donc un train d’impul-
sions limitées par transformée de Fourier. Si on prend en compte un saut de π
brutal (courbe bleue), on observe que l’impulsion de dédouble : des interférences
destructives la creusent en son centre, et elle s’élargit (si notre saut de phase
était situé au centre de notre bande spectrale, on obtiendrait dans le domaine
temporel deux impulsions parfaitement distinctes). Dans le cas d’un saut étalé
sur plusieurs ordres, l’impulsion obtenue est retardée par rapport au cas idéal.
De plus, on aperçoit l’apparition d’une petite pré-impulsion. Dans ces simulations
deux éléments importants de la génération d’harmoniques ont été négligés : le fait
que l’amplitude des harmoniques du saut soit très faible du fait de leur apparte-
nance à la zone de la coupure, et la dérive de fréquence intrinsèque au mécanisme
de la génération d’harmonique.

Nous avons ensuite effectué cette même reconstruction à partir des amplitudes
et des phases harmoniques que nous avons mesurées dans les quatre gaz étudiés.
Dans le cas du dioxyde de carbone, le saut de phase commençant à l’harmonique
23, nous avons séparé le spectre en deux parties : de l’harmonique 15 à l’har-
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monique 21, puis de l’harmonique 23 à l’harmonique 29 (Fig. 6.11(a)). Les deux
trains d’impulsions générés dans le krypton sont décalés l’un par rapport à l’autre
d’une durée de 350 as environ. Ce délai est le reflet de la dynamique électronique
lors des deux premières étapes de la génération d’harmoniques, l’ionisation tunnel
et l’accélération dans le continuum, comme nous l’avons déjà mentionné (c’est la
signature temporelle du chirp atto). Le cas des molécules de CO2 alignées à 0˚est
plus intéressant. En plus d’un décalage identique à celui observé dans le krypton,
l’impulsion provenant des ordres contenant le saut de phase présente un retard
supplémentaire de 250 as environ, valeur qui correspond à celle trouvée par le cal-
cul simple de la figure 6.10. De plus, on constate la présence d’une pré-impulsion
juste avant l’impulsion principale. Malgré les réserves émises plus haut sur la
simplicité du calcul "idéal", il semble donc que ses conclusions soient vérifiées
dans la pratique. Enfin, lorsque l’on aligne le CO2 à 90˚, ce délai supplémentaire
disparaît : on retrouve uniquement le délai dû à la dynamique électronique des
premières étapes.
La figure 6.11(b) représente quant à elle les résultats obtenus dans l’azote et
l’argon. Comme le saut de phase commence ici à l’ordre 25, les deux groupes
d’harmoniques utilisés sont : H17 à H23 et H25 à H31. Dans le cas de l’azote
aligné à 0˚, on retrouve le décalage temporel entre les deux trains d’impulsions
dû à la fois à la dérive de fréquence intrinsèque au processus de génération et
aux interférences destructives. Par contre, lorsque les molécules sont tournées de
90˚, les impulsions de haute énergie restent synchronisées avec celles générées à
0˚, contrairement à ce qui se passe avec le CO2. On retrouve le fait que l’effet
d’interférence dans l’azote n’est pas dépendant de l’orientation.

Quel est l’effet de l’orientation des molécules par rapport au champ laser sur
la dynamique électronique ? Dans un premier temps, nous reprenons le calcul
simplifié de la figure 6.10. L’amplitude des harmoniques est maintenue constante
pour tous les ordres. La phase est fixée égale à zéro avant le saut de phase (nous
négligeons la dérive de fréquence atto). Le saut de phase est étalé sur plusieurs
ordres harmoniques, et est calculé d’après la figure 6.7. La figure 6.12 montre
alors que lorsque l’angle des molécules augmente, les impulsions attosecondes
sont de moins en moins retardées par rapport au cas où le saut de phase est
absent. Afin d’étudier l’évolution de ce retard en fonction de l’orientation lors
de la génération d’harmoniques dans CO2 et N2, nous définissons un délai ∆t

comme étant égal à la différence entre les instants des maxima des impulsions
obtenues avec les harmoniques basses et celles générées par les harmoniques du
saut de phase. Dans le cas des gaz rares, krypton et argon, ∆t est le reflet des
deux premières étapes du mécanisme de génération. Aux éclairements considérés,
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Fig. 6.11: Profil temporel de l’émission harmonique dans CO2 (a) et N2 (b).
Pointillés : émission des harmoniques avant le saut (H15 à 21 pour (a), H17 à 23
pour (b)). Traits pleins : émission des harmoniques du saut (H23 à 29 pour (a), H25
à 31 pour (b)).
Sur les courbes rouges, les molécules sont alignées parallèlement à la polarisation du
champ laser de génération, perpendiculairement pour les courbes bleues. Les courbes
noires représentent les gaz rares partenaires (krypton (a) et argon (b)).
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Fig. 6.12: Reconstruction des impulsions attosecondes en fonction de l’orientation
des molécules. Pour ces calculs, l’amplitude et la phase des harmoniques sont sem-
blables à la figure 6.10. L’évolution du saut de phase est calculée d’après les mesures
de la figure 6.7. Noir : sans saut de phase (90˚), rouge : 0˚, bleu : 30˚, vert : 60˚.

ainsi que pour les groupes de 4 harmoniques que nous utilisons, ∆tkrypton ≈
∆targon ≈ 350 as. Nous avons effectué des mesures tous les 10˚. La figure 6.13
présente l’évolution de ∆t en fonction de l’angle, pour CO2 (a) et N2 (b). Les
deux lignes pointillées correspondent respectivement au krypton et à l’argon. Ces
deux valeurs sont légèrement différentes car ces deux mesures ont été prises à des
éclairements sensiblement différents. Dans le cas du CO2, le délai supplémentaire
varie de 150 as environ à 0˚à 0 as lorsque les molécules sont perpendiculaires
à la polarisation du champ de génération. L’effet de retard des électrons dû aux
interférences diminue donc avec l’angle : lorsque les molécules sont alignées à
90˚, elles se comportent de ce point de vue comme des atomes. Dans l’azote le
comportement est tout autre : ∆tN2 reste sensiblement constant quel que soit
l’angle d’orientation (Fig. 6.13(b)).

La notion de trajectoire électronique, qui reste une notion classique, n’est dans
le cadre de nos études plus applicable. En effet, le phénomène d’interférences
est purement quantique. Le retard supplémentaire observé est une conséquence
du saut de phase, et ne peut être expliqué par un allongement de la trajectoire
des électrons. Nous pouvons cependant, grâce aux mesures des phases relatives,
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Fig. 6.13: Evolution du ∆t en fonction de l’angle dans les différents gaz. Les lignes
pointillées correspondent aux gaz rares, krypton en (a) et argon en (b). (a) ∆tCO2 .
(b) ∆tN2 .

étudier la dynamique électronique dans les molécules en champ fort à l’échelle at-
toseconde. Nous avons montré que, dans les molécules, nous avions accès par ces
mesures à deux informations : la dynamique électronique lors des étapes d’ionisa-
tion tunnel et d’accélération dans le champ laser, communes aux atomes et aux
molécules, et à la dynamique électronique lors de la recombinaison, qui se traduit
par un délai dans l’émission des harmoniques du saut, dépendant de l’orientation
des molécules dans le cas de CO2.

En conclusion, nous avons pu observer sur les spectres harmoniques générés dans
N2 et CO2 la présence de minima, dus au phénomène d’interférences quantiques
lors de l’étape de recombinaison prévu par le modèle à deux centres émetteurs
(chapitre 4.2.2). De plus, nous avons mis en évidence la présence d’un saut de
phase qui débute à la position du minimum spectral. Ce saut de phase prouve
le phénomène d’interférences. Les caractéristiques spectrales de l’émission har-
monique dans CO2 dépendent de l’orientation des molécules par rapport à la
polarisation du champ laser de génération. Par contre, ce n’est pas le cas dans
l’azote. Il faut noter que dans le cas de l’azote, l’orbitale suivante est très proche
de l’état fondamental (1.4 eV), et présente une symétrie différente. Il paraît diffi-
cile dans ce cas d’appliquer le modèle à deux centres émetteurs. Patchkovkii et al.
(2006) ont d’ailleurs montré que la prise en compte de plusieurs électrons lors du
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processus permettait une meilleure reconstruction tomographique de l’orbitale de
N2.

D’autres modèles proposent de traiter l’étape d’ionisation tunnel de façon plus
complexe, permettant ainsi de prendre en compte le premier état excité. Ainsi,
selon Xie et al. (2007), il est nécessaire de tenir compte des dynamiques internes de
la molécule induites par le champ laser lors du processus d’ionisation. Ils observent
alors un profil temporel de l’émission harmonique aux énergies proches de la
coupure plus ou moins retardée en fonction de l’orientation des molécules. De plus,
les effets dynamiques au sein des molécules pouvant dépendre de l’éclairement
laser, l’ionisation tunnel devient alors fonction de cet éclairement, induisant une
variation de l’émission harmonique en fonction des paramètres du laser.

6.2 Influence de l’éclairement de génération

6.2.1 Résultats expérimentaux

Nous avons pu expérimentalement observer des variations du saut de phase non
prévues par le modèle à deux centres émetteurs. Associées au fait que certains mo-
dèles prévoient une influence de l’éclairement de génération sur les propriétés de
la génération d’harmoniques dans les molécules (Le et al., 2006; Xie et al., 2007),
ces observations nous ont amenés à étudier de façon systématique l’influence de
l’éclairement de génération sur le saut de phase.

• Cas de N2

La figure 6.14(a) représente l’évolution des spectres mesurés dans l’azote en fonc-
tion de l’éclairement de génération. Comme dans les atomes, la position de la
coupure s’éloigne vers les ordres élevés lorsque cet éclairement augmente, selon la
loi

~ωmax = Ip + 3.17Up (6.1)

où Ip est le potentiel d’ionisation de l’azote et Up le potentiel pondéromoteur,

Up =
E2

4ω2
(6.2)

L’azote ayant un potentiel d’ionisation très proche de celui de l’argon, on retrouve
en fait la même dépendance en fonction de l’éclairement, comme le montre la fi-
gure 6.14(b). Il n’est cependant par très aisé de reconnaître la position des minima
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Fig. 6.14: Effet de l’éclairement de génération sur les spectres dans l’azote (a) et
l’argon (b).
(cercles rouges : I= 0.95 1014 W/cm2, carrés noirs : I= 1.15 1014 W/cm2, triangles
bleus : I= 1.24 1014 W/cm2, losanges verts : I= 1.45 1014 W/cm2, hexagones violets :
I= 1.8 1014 W/cm2)

d’interférences sur la courbe (a). Nous avons vu au paragraphe 6.1.1.1 que la nor-
malisation des spectres obtenus dans N2 par ceux de l’argon permettait de mettre
l’effet des interférences en valeur. Si l’on effectue cette normalisation pour diffé-
rentes valeurs de l’éclairement de génération (Fig. 6.15), on peut voir qu’entre un
éclairement proche de 1 1014 W/cm2 (cercles rouges) et 1.8 1014 W/cm2 (hexa-
gones violets) la position du minimum d’interférences s’est décalée vers les ordres
élevés. Nous n’avons pas pu effectuer de mesure pour des éclairements plus faibles,
le signal de photoélectrons devenant alors trop faible, ni pour des éclairements
plus importants pour des problèmes liés dans ce cas à l’ionisation du milieu. En
effet, si le milieu est trop ionisé, les effets de propagation modifient les phases re-
latives et entraînent la désynchronisation des harmoniques (Mairesse et al., 2003).

Les temps d’émission présentent la même dépendance avec l’éclairement (Fig.
6.16). Lorsque l’éclairement de génération augmente, le saut de phase se décale
vers des ordres de plus en plus élevés. Les figures 6.14(a) et 6.16(a) semblent
montrer que la position du saut de phase se situe environ un ordre harmonique
avant le début de la coupure. La comparaison entre les temps d’émission mesurés
dans l’azote et l’argon montre à nouveau, quel que soit l’éclairement considéré,
que le comportement de ces deux gaz est semblable avant le saut de phase. La
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Fig. 6.15: Spectres générés dans l’azote à différents éclairements de génération
normalisés par les spectres générés dans l’argon aux mêmes éclairements.
(cercles rouges : I= 0.95 1014 W/cm2, triangles bleus : I= 1.24 1014 W/cm2, losanges
verts : I= 1.45 1014 W/cm2, hexagones violets : I= 1.8 1014 W/cm2).

Fig. 6.16: Temps d’émission mesurés (a) dans l’azote et (b) dans l’argon pour
différents éclairements de génération (cercles rouges : I=0.95 1014 W/cm2, carrés
noirs : I= 1.15 1014 W/cm2, triangles bleus : I= 1.24 1014 W/cm2, losanges verts :
I= 1.45 1014 W/cm2, hexagones violets : I= 1.8 1014 W/cm2).
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Fig. 6.17: Dérive de fréquence attoseconde ∆te en fonction de l’éclairement de
génération. Valeurs théoriques (ligne noire), mesures dans l’argon (carrés) extraites
de Mairesse et al. (2003). Mesures dans l’argon (carrés creux) et l’azote (losanges)
lors de la présente campagne expérimentale.

figure 6.17 représente la dérivée seconde de la phase spectrale des harmoniques
pour nos mesures dans l’azote ainsi que les valeurs issues de la figure 5.11. Les
valeurs obtenues dans le cas de l’argon et de l’azote sont identiques aux erreurs
d’estimation de l’éclairement près. Cette observation confirme le fait que la dy-
namique électronique lors des deux premières étapes du processus de génération
d’harmoniques est globalement identique dans les atomes et les molécules. Seule
l’étape de recombinaison, lorsque le phénomène d’interférences a lieu, introduit
une différence dans les propriétés du rayonnement harmonique. Ces observations
valident donc l’hypothèse utilisée par Itatani et al. (2004), bien que les observa-
tions sur les dépendances du saut de phase indiquent la nécessité d’aller au delà
du modèle à deux centres émetteurs.

• Cas de CO2

L’étude de l’influence de l’éclairement de génération dans le cas où la molécule
cible est le CO2 est plus problématique. En effet, le domaine d’éclairement auquel
nous avons accès est plus limité. Ainsi, pour des éclairements de 2 1014 W/cm2 ou
plus le milieu est trop ionisé et la relation de phase entre les ordres harmoniques
disparaît. De plus, lorsque les molécules de CO2 sont alignées parallèlement au
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Fig. 6.18: Spectres (a) et temps d’émission (b) mesurés dans CO2 pour différents
éclairements de génération (cercles rouges : I= 0.8 1014 W/cm2, triangles bleus : I=
1.1 1014 W/cm2, losanges verts : I= 1.41014 W/cm2, hexagones violets : I= 1.5 1014

W/cm2).

faisceau de génération, le signal harmonique est minimal. De ce fait, les mesures
à faibles éclairements sont extrêmement difficiles faute d’obtenir un signal suffi-
samment intense. Pour ces raisons nous avons dû nous restreindre à une gamme
d’éclairements allant de 0.8 1014 W/cm2 à 1.5 1014 W/cm2 (Fig. 6.18). Entre les
deux mesures extrêmes, la position de la coupure ne semble se déplacer que d’un
ordre. Lorsque l’éclairement est de 0.8 1014 W/cm2, le saut de phase est visible
à l’ordre 21, contre 23 pour un éclairement de 1.5 1014 W/cm2. Enfin, pour des
valeurs intermédiaires, les temps d’émissions présentent un saut en deux temps :
à l’ordre 21 on observe une légère inflexion de la courbe, suivi d’une augmentation
plus franche de la pente à partir de l’ordre 23 (courbe bleue). Nous avons donc par
cette dernière mesure accès à la transition entre les deux situations précédentes.

La figure 6.19 résume les dépendances des deux molécules en fonction de l’éclai-
rement de génération. La position du saut de phase varie, tout comme la position
de la coupure, linéairement avec l’éclairement. Cependant, la variation dans le
cas de l’azote est environ deux fois plus rapide que dans le cas du dioxyde de
carbone.

Enfin, nous avons pu vérifier que pour les différentes valeurs d’éclairements,
les dépendances angulaires de la génération d’harmoniques restaient inchangées.
Lorsque l’éclairement de génération augmente de 0.8 1014 W/cm2 à 1.4 1014 W/cm2,

141



CHAPITRE 6. GÉNÉRATION D’HARMONIQUES D’ORDRE ÉLEVÉ DANS
LES MOLÉCULES ALIGNÉES

Fig. 6.19: Positions expérimentale (courbes pleines) et théorique selon le modèle
à deux centres émetteurs (traits : sans Ip, traits-points : avec Ip dans le calcul de
la longueur d’onde électronique) du saut de phase en fonction de l’éclairement de
génération pour CO2 (courbes roses) et N2 (courbes oranges).

l’effet d’interférence a lieu sur un ordre plus élevé, mais disparaît toujours lorsque
les molécules sont alignées perpendiculairement à la polarisation du faisceau de
génération. Cet effet est visible à la fois sur le spectre (Fig. 6.20(a)) et sur le saut
de phase (Fig. 6.20(b)).

6.2.2 Dynamique électronique fonction de l’éclairement

Ainsi que nous l’avons vu au paragraphe précédent, la structure du saut de phase
varie avec l’éclairement du laser de génération. Par conséquent, la dynamique
électronique lors de la génération s’en trouve modifiée. Afin de nous affranchir des
effets liés à la dépendance de la dérive de fréquence attoseconde avec l’éclairement,
nous avons étudié le profil temporel de l’émission harmonique uniquement pour
des énergies supérieures à 90% de l’énergie qui correspond à la coupure. En effet,
l’émission des différents ordres situés dans la coupure est synchronisée. De plus,
la valeur de saturation des temps d’émission est indépendante de l’éclairement
(Mairesse et al., 2004). De ce fait, l’émission harmonique pour les ordres considérés
est indépendante de l’éclairement.
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Fig. 6.20: (a) Spectre et (b) temps d’émission mesurés dans le CO2 pour deux
orientations (courbes pleines : 0˚, tirets : 90˚) et deux éclairements de génération
(cercles rouges : 0.8 1014 W/cm2 et losanges verts : 1.4 1014/w/cm2).

La figure 6.21(a) représente des impulsions du train générées dans l’azote pour
différents éclairements, pour lesquels le saut de phase se situe, par ordre croissant
d’éclairement, aux ordres 21, 25 et 29. Le fait que ces impulsions ne soient pas syn-
chronisées indique que le saut de phase varie avec l’éclairement, non seulement en
position mais aussi en amplitude. La dynamique lors de l’étape de recollision est
légèrement différente pour des éclairements plus élevés. De plus, la figure 6.21(b),
qui compare les impulsions attosecondes émises dans le CO2 pour deux éclaire-
ments et deux orientations montre que les harmoniques de la coupure sont bien
synchronisées lorsque le phénomène d’interférence est absent, c’est à dire lorsque
les molécules sont orientées perpendiculairement à la polarisation du champ laser
de génération.

6.3 Conclusion

Depuis 2002, date de la publication du modèle à deux centres émetteurs par
Lein et al. (2002a), de nombreuses expériences ont étudié l’effet des interférences
quantiques lors de l’étape de recombinaison du processus de génération d’harmo-
niques dans les molécules. Cependant, toutes ces études ont porté sur la mesure
du spectre du rayonnement harmonique. Nous avons lors de cette thèse mis en
place un dispositif de mesure de la phase spectrale des harmoniques générées
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Fig. 6.21: Profil temporel de l’émission harmonique (a) dans l’azote et (b) dans
le dioxyde de carbone en fonction de l’éclairement. Ne sont pris en compte que
les énergies supérieures à 90% de l’énergie de la coupure. (a) courbe rouge :
I=0.9 1014 W/cm2, H19-H25 ; courbe bleue : I=1.24 1014 W/cm2, H23-H27 ; courbe
violette : I=1.8 1014 W/cm2, H27-H33. (b) courbe rouge : I=0.8 1014 W/cm2, H19-
H25 ; courbe verte : I=1.4 1014 W/cm2, H21-H27.

dans les molécules alignées. Nous avons mis en évidence la présence d’un saut
de phase à la position du minimum dans le spectre, prouvant ainsi qu’un phé-
nomène d’interférences quantiques destructives avait lieu, à la fois dans l’azote
et le dioxyde de carbone, deux molécules de symétries différentes. De plus, nous
avons observé dans le dioxyde de carbone une dépendance du saut de phase avec
l’orientation des molécules par rapport à la direction de polarisation du faisceau
laser de génération, en accord avec le modèle à deux centres émetteurs.

Ce modèle simple ne permet cependant pas d’expliquer toutes nos observations.
En effet, le saut de phase obtenu dans l’azote est indépendant de l’orientation des
molécules dans le champ laser. Les caractéristiques de l’azote laissent à penser
qu’il est nécessaire de prendre en compte d’autres niveaux de la molécule lors du
processus de génération d’harmoniques. En effet, le premier état excité de l’azote
possède un potentiel d’ionisation de 16.69 eV, contre 15.6 eV pour le niveau
fondamental, et la symétrie de ces deux niveaux est différente. Certains modèles
proposent en effet de tenir compte d’effets multiélectroniques (Patchkovkii et al.,
2006), ou des effets de dynamiques intermoléculaires lors de l’étape d’ionisation
tunnel (Xie et al., 2007).
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Outre ces effets d’orientation, nous avons mis en évidence une dépendance du
saut de phase en fonction de l’éclairement de génération. Nous avons observé un
déplacement des interférences vers les ordres harmoniques élevés lorsque l’éclai-
rement augmente. Cet effet, non prévu par le modèle à deux centres émetteurs,
devient néanmoins possible pour les modèles plus complexes.

La mesure de la phase spectrale nous a de plus permis d’étudier la dynamique de
l’émission harmonique dans les molécules. Lorsque l’effet d’interférences est absent
(pour les ordres les plus faibles, ou lorsque CO2 est aligné à 90˚par exemple),
on retrouve dans les molécules les mêmes dynamiques électroniques que dans
les atomes. Par contre, les effets de phase dus aux interférences destructives ont
pour conséquence de retarder l’émission des harmoniques. Il est donc possible
de modifier les trains d’impulsions attosecondes en jouant sur l’éclairement de
génération, la molécule utilisée ainsi que son orientation. Nous avons de plus vu
au chapitre précédent que ces études permettaient a priori la reconstruction de
l’orbitale HOMO des molécules. Nous reviendrons sur ce point dans le chapitre
suivant.
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Chapitre 7

Conclusion de la seconde partie et
perspectives

Lors de cette seconde partie, nous avons concentré nos études sur les gaz molécu-
laires, tout en nous intéressant principalement aux aspects temporels et spectraux
du phénomène. Nous reviendrons au cours de ce chapitre sur les résultats obtenus
dans les molécules puis nous discuterons des apports de la génération d’harmo-
niques dans le cadre de l’imagerie moléculaire.

7.1 Résumé des principaux résultats

Ce travail de caractérisation de l’émission harmonique dans certains gaz molé-
culaires a principalement porté sur deux gaz, l’azote et le dioxyde de carbone,
dont nous avons comparé les propriétés à deux gaz rares dits "partenaires", res-
pectivement l’argon et le krypton. Au delà de l’ensemble des travaux récents sur
l’étude de la génération d’harmoniques dans ces gaz, qui ne portaient que sur la
mesure de l’amplitude des harmoniques, nous avons effectué des mesures de la
phase spectrale des harmoniques, en utilisant la technique RABITT largement
exploitée au SPAM. De plus, nous avons mis en place un dispositif d’alignement
des molécules, afin d’étudier les dépendances de la génération d’harmoniques avec
l’orientation des molécules par rapport à la polarisation du champ laser de géné-
ration. Pour cela, nous avons utilisé la technique d’alignement impulsionnel, pour
laquelle une première impulsion laser prépare dans le milieu un paquet d’ondes
rotationnelles. Ce paquet d’onde se rephase à intervalles réguliers, conduisant à
un réalignement périodique des molécules. Le retard entre les impulsions d’ali-
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gnement et de génération peut alors être choisi afin de générer les harmoniques
dans un milieu présentant les caractéristiques choisies (chapitre 5.1).

Nous avons mis en évidence la présence d’un saut de phase à partir d’un certain
ordre harmonique (chapitre 6.1.1.2). Cette position correspond à la position d’un
minimum spectral déjà observé dans différents laboratoires. L’observation de ce
saut de phase nous a permis d’attribuer sans ambiguïté ce minimum à un effet
d’interférences quantiques destructives lors de la recombinaison du paquet d’onde
électronique avec l’orbitale HOMO de la molécule.

Nous avons étudié la dépendance de ce saut de phase avec l’orientation des molé-
cules. Si CO2 semble suivre les prédictions du modèle à deux centres émetteurs,
ce n’est pas le cas de l’azote. En effet, nous avons pu observer la disparition du
saut lorsque les molécules de CO2 sont alignées perpendiculairement à la polari-
sation du champ laser. De plus, pour des orientations intermédiaires, nous avons
mesuré un saut de phase intermédiaire entre les cas à 0˚et 90˚. Le cas de l’azote
est plus complexe. En effet, l’effet d’interférence est visible quelle que soit l’orien-
tation des molécules. Le saut de phase est identique pour toutes les orientations,
et de ce fait il l’est également lorsque les molécules ne sont pas alignées. De plus,
nous avons mis en évidence la dépendance du saut de phase avec l’éclairement du
laser de génération, dépendance qui n’est pas prévue par le modèle à deux centres
émetteurs. Dans l’azote comme dans le dioxyde de carbone, la position du saut de
phase se décale vers les ordres supérieurs lorsque l’éclairement augmente (chapitre
6.2).

Enfin, à partir de la caractérisation spectrale complète de l’émission harmonique,
nous avons pu remonter à la synchronisation temporelle de l’émission (chapitre
6.1.2). Nous avons montré que pour les ordres inférieurs à la position du saut de
phase, molécules et gaz rares partenaires présentaient un comportement identique.
Seuls sont visibles les effets liés à la dynamique du paquet d’ondes électroniques
lors de l’ionisation tunnel et de la propagation dans le champ laser. Nous avons
mesuré une dérive de fréquence attoseconde entre les ordres consécutifs, dont la
valeur ∆te dépend de l’éclairement laser et qui est identique à celle mesurée dans
les atomes, précédemment étudiés par Mairesse et al. (2005). Le saut de phase, lié
à la dynamique électronique lors de la recollision du paquet d’ondes avec le noyau,
a pour conséquence de retarder l’émission des ordres supérieurs par rapport à ce
que l’on observe dans les atomes. Dans l’azote, la synchronisation des harmoniques
est indépendante de l’orientation. Le retard de l’émission des harmoniques élevées
est de 100 as environ. Par contre, le comportement de CO2 varie avec l’angle
des molécules. Le retard dû au saut de phase est maximal lorsque les molécules
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sont alignées à 0˚, et vaut environ 150 as. Il décroît ensuite linéairement avec
l’angle. Lorsque l’angle vaut 90˚, le comportement de l’émission harmonique dans
CO2 est semblable à celui observé dans le krypton. Il faut noter que ce délai est
uniquement un effet de phase lié au phénomène d’interférences quantiques, et non
pas un retard éventuel qui serait la conséquence du temps nécessaire à l’électron
afin de parcourir la distance d’un noyau à l’autre. Cette interprétation est basée
en effet sur l’image classique du processus, qui devient caduque dès que l’on parle
d’interférences (de plus, le retard mesuré lui est supérieur).

Nous avons donc pu observer des propriétés de la génération d’harmoniques dans
les molécules que les théories utilisées actuellement ne permettent pas de pré-
voir. Néanmoins des modèles plus complexes sont peu à peu proposés. Ainsi, Xie
et al. (2007) proposent de prendre en compte les effets liés aux dynamiques in-
tramoléculaires lors de l’étape d’ionisation tunnel. Dans leur modèle, l’ionisation
tunnel s’effectue à partir du premier niveau excité de la molécule, et non de l’état
fondamental. Au cours de l’impulsion laser, on observe une oscillation des popu-
lations de ces deux états. Lorsque les maxima du champ correspondent avec un
état excité peuplé, l’émission harmonique peut avoir lieu. Cependant, cet effet
est dépendant de l’éclairement laser. Ils observent alors un décalage temporel de
l’émission des harmoniques proches de la coupure semblable au décalage que nous
avons pu mesurer (Fig. 6.21). Au delà du modèle utilisé, il semble évident que
toute dynamique interne à la molécule lors de l’étape d’ionisation tunnel peut
conduire à des modifications des propriétés du paquet d’ondes électroniques émis
dans le continuum, et ce faisant, modifier les caractéristiques de l’émission har-
monique. Il convient alors d’identifier les mécanismes mis en jeu afin d’interpréter
correctement les modulations du rayonnement harmonique.

7.2 Reconstruction tomographique d’orbitale mo-
léculaire

L’une des motivations majeures de ce travail de thèse a été la reconstruction to-
mographique d’orbitale moléculaire proposée par Itatani et al. (2004). Il est en
effet possible de voir la génération d’harmoniques comme le résultat de l’inter-
férence entre le paquet d’onde électronique accéléré par le champ laser dans le
continuum et la partie liée de la fonction d’onde de la molécule. De ce fait, en
approximant le paquet d’onde électronique au moment de la recollision par une
onde plane, Itatani et ses collaborateurs ont montré que l’on pouvait relier l’émis-
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sion harmonique et la projection de la fonction d’onde sur l’axe de polarisation
du champ laser. Ils ont ainsi obtenu par une technique tomographique une re-
construction de l’orbitale HOMO de N2. Cependant, leur dispositif expérimental
ne permettait que la mesure des amplitudes. Ils ont dû supposer la valeur de la
phase spectrale ainsi que de la polarisation du rayonnement (nous verrons par
la suite que ces deux quantités sont indispensables). Nous avons réalisé quant à
nous une caractérisation plus complète de l’émission, à la fois dans N2 et dans
CO2, en mesurant l’amplitude et la phase. De plus, des mesures de polarimétrie
ont été effectuées. Malheureusement, le signal, très faible, ne nous a pas permis
jusqu’à présent d’aller au delà de l’ordre 23.

Cependant la méthode proposée par Itatani et al. (2004) repose sur un certain
nombre d’approximations, plus ou moins sujettes à caution. Tout d’abord, ils
considèrent que l’accord de phase est parfait, ce qui leur permet de relier simple-
ment le signal harmonique mesuré à la valeur du dipôle. Ceci impose des condi-
tions de génération très particulières. Il est nécessaire de focaliser le faisceau laser
en avant du jet de gaz afin de sélectionner la contribution de la trajectoire courte
(voir chapitre 1.1.1). De plus, cela implique de travailler à éclairement faible, afin
d’éviter une trop forte ionisation du milieu. Cependant nous avons vu que les
propriétés de la génération d’harmoniques dépendaient de façon encore inexpli-
quée de l’éclairement. Ensuite, leur reconstruction suppose un alignement parfait
des molécules. Même si la technique d’alignement impulsionnel est très efficace,
l’alignement obtenu n’est pas parfait, et dépend de plus de la température du
gaz et de l’éclairement du faisceau d’alignement. Nous avons vu que dans le cas
de l’azote, les propriétés du rayonnement harmonique étaient indépendantes de
l’orientation. Cela justifie l’hypothèse précédente dans ce cas, mais il n’en est pas
de même pour les autres molécules. Enfin, la méthode repose sur l’approximation
de l’onde électronique au moment de la recollision par une onde plane. Cette ap-
proximation est assez contestable pour des électrons dont l’énergie ne dépasse pas
la centaine d’eV. De plus, cette dernière approximation pose un problème supplé-
mentaire, celui de la jauge dans laquelle on travaille. En effet, les calculs effectués
dans la jauge longueur différent de ceux effectués dans la jauge vitesse. De plus,
au sein de chaque jauge, la relation de dispersion entre fréquence ωq et vecteur
d’onde kq de l’onde électronique est elle aussi problématique. Deux relations sont
possibles, selon que l’on prenne en compte ou non le potentiel d’ionisation Ip :

ωq = k2/2 (7.1)

ωq = k2/2 + Ip (7.2)

Les différents résultats expérimentaux ne permettent cependant pas de conclure
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sur ce point. Ainsi, Itatani et al. (2004) utilisent la relation (7.1) alors que Vozzi
et al. (2005) la relation (7.2). Levesque et al. (2007) montrent pour certains
gaz que les deux jauges donnent des résultats similaires si la bonne relation de
dispersion est utilisée, mais la généralisation à toutes les molécules n’est pas
évidente.

Outre ces considérations théoriques, Le et al. (2007) pointent un autre problème
de la méthode. Les fonctions définies en (4.26) comprennent une sommation sur
toutes les fréquences, de 0 à l’infini. Cependant, la génération d’harmoniques ne
donne accès qu’aux fréquences du plateau. Le et ses collaborateurs ont calculé
la génération d’harmoniques dans des molécules pour différentes orientations, et
ont comparé la valeur du dipôle obtenu par la méthode de tomographie (dipôle
"expérimental") au dipôle obtenu lors de l’interaction d’une onde plane avec
l’orbitale HOMO (dipôle "théorique"). La figure 7.1 représente la comparaison
de la composante suivant l’axe de la molécule des dipôles "expérimentaux" et
"théoriques" pour différentes orientations. Le désaccord entre ces deux quantités
aux faibles ordres harmoniques est dû aux limites du modèle de Lewenstein. Dans
la région du plateau, ces deux quantités sont semblables, mais dans la zone de la
coupure les dipôles "expérimentaux" s’écartent à nouveau des valeurs théoriques.
Il est possible d’augmenter la zone d’accord entre "expérience" et "théorie" en
utilisant une longueur d’onde plus importante, qui permet de repousser la position
de la coupure vers les longueurs d’onde plus courtes.

Alfred Maquet, Richard Taïeb et Jérémie Caillat ont eux aussi développé un code
de reconstruction tomographique. Avant d’utiliser nos données expérimentales, ils
ont testé la procédure par le calcul. Ils ont utilisé l’orbitale HOMO de l’azote don-
née par GAMESS, puis ont calculé analytiquement le dipôle pour les différentes
énergies. Puis, après avoir sélectionné une certaine gamme d’énergie, ils ont appli-
qué la procédure de reconstruction. La figure 7.2 résume les résultats obtenus. La
figure (a) représente l’orbitale obtenue par GAMESS. Lorsque la bande spectrale
utilisée pour la reconstruction est très large (Fig. (b)), l’orbitale reconstruite est
quasi identique à l’orbitale théorique. La figure (c) a été obtenue en utilisant les
ordres harmoniques qui nous sont accessibles expérimentalement. La forme géné-
rale de l’orbitale est retrouvée, bien que la distance internucléaire soit légèrement
agrandie. Les images (d) et (e) montrent la nécessité de disposer de quelques
ordres supplémentaires si l’on veut reconstruire plus fidèlement l’orbitale. Bien
qu’il paraisse difficile de pouvoir mesurer l’ordre 61, un laser délivrant des impul-
sions plus courtes que le laser LUCA permettrait de se placer dans les conditions
de la figure (d). Nous verrons au paragraphe 7.4 que nous disposerons d’un tel

151



CHAPITRE 7. CONCLUSION DE LA SECONDE PARTIE ET
PERSPECTIVES

Fig. 7.1: (a) et (b) Comparaison des dipôles "expérimentaux" -obtenus à partir
des harmoniques- (lignes continues) et "théoriques" (lignes pointillées) dans N2. (en
(a), λlaser = 800nm et en (b) λlaser = 1200nm). D’après (Le et al., 2007)

laser dans un avenir proche. Les essais d’utilisation des données expérimentales
ne sont à l’heure actuelle pas concluants, bien que leur exploitation soit encore
en cours.

Nous l’avons déjà mentionné, Itatani et ses collaborateurs n’avaient pas le moyen
de mesurer la phase spectrale des harmoniques. Ils ont donc dû imposer un saut
de phase à la position du minimum d’interférence. Nous avons commencé l’étude
théorique de l’influence de ce paramètre. Pour ce faire, à partir du calcul ana-
lytique des dipôles présenté précédemment, nous avons envisagé plusieurs cas
de figure, résumés sur la figure 7.3. Afin de nous rapprocher des conditions ex-
périmentales, nous considérons les ordres harmoniques 17 à 31. La figure 7.3(a)
correspond à l’orbitale reconstruite alors (elle est identique à l’orbitale de la figure
7.2(c)). Les mesures de polarimétrie étant incomplètes, nous considérons que le
dipôle est parallèle au champ laser, mais que son amplitude est égale au module
du dipôle calculé (expérimentalement, la transmission du système est deux fois
plus grande pour la polarisation verticale (qui est la polarisation du laser) que
pour la polarisation horizontale. De ce fait, l’amplitude mesurée est en réalité
égale à la somme de la projection du champ harmonique suivant la direction ver-
ticale et de la moitié de sa projection suivant la direction orthogonale). La figure
(b) représente l’orbitale obtenue lorsque l’on impose un saut de phase brutal de
π à l’ordre 25. La reconstruction est alors beaucoup moins fidèle, certainement à
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Fig. 7.2: Étude théorique de la procédure de reconstruction tomographique d’or-
bitale moléculaire. (a) Orbitale théorique de N2. (b) à (e) Orbitales reconstruites
(voir texte). Les chiffres au dessus des figures correspondent aux ordres harmoniques
utilisés pour la reconstruction. Pour plus de clarté, l’échelle de couleur est modifiée
entre chaque image.
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Fig. 7.3: Influence de la phase spectrale pour la reconstruction tomographique.
(a), (b) et (c) : reconstructions de l’orbitale HOMO de l’azote (voir texte pour les
paramètres).

Fig. 7.4: Reconstruction tomographique expérimentale de l’orbitale HOMO de N2.

cause de l’hypothèse selon laquelle la polarisation des harmoniques est parallèle à
celle du laser. Dans le cas de la figure (c), nous avons considéré la phase des har-
moniques comme étant nulle. Toutes les structures de l’orbitale ont alors disparu.
Cela montre que la phase est une quantité indispensable pour la reconstruction
tomographique, ce qui justifie nos mesures. Nous devons encore vérifier l’influence
de la forme du saut de phase. En effet, nos résultats expérimentaux montrent que
le saut de phase est en réalité étalé sur le spectre.

Nous avons ensuite appliqué la méthode à partir de nos mesures expérimentales.
Nous avons mesuré l’amplitude et la phase spectrale des harmoniques émises dans
l’azote pour un panel d’orientations variant de 0˚à 90˚, avec un pas de 5˚. Nous

154



7.3. ÉTUDES DYNAMIQUES ET MESURES DE PHASE SPECTRALE

obtenons alors l’orbitale représentée sur la figure 7.4. Le résultat est très proche de
l’orbitale théorique reconstruite analytiquement à partir des mêmes harmoniques
(Fig. 7.3(a)).

La technique de reconstruction tomographique d’orbitales moléculaires est donc
une technique complexe, même dans le cas de molécules simples telles que l’azote.
Nous avons cependant pu réaliser pour la première fois la reconstruction de l’orbi-
tale qui rayonne dans l’azote sans effectuer la moindre hypothèse. Néanmoins, la
caractérisation complète du rayonnement harmonique permet d’obtenir d’autres
renseignements sur la symétrie de la molécule. De plus, même lorsque l’orbitale
reconstruite diffère de l’orbitale initiale, il peut être possible d’extraire des me-
sures la distance internucléaire (voir par exemple la figure 7.2(c)). Il devient alors
possible de suivre l’évolution de cette grandeur en fonction du temps lors d’une
réaction chimique.

7.3 Études dynamiques et mesures de phase spec-
trale

Nos résultats expérimentaux indiquent clairement que les propriétés de la géné-
ration d’harmoniques dépendent de la symétrie des molécules génératrices dans
le cas de molécules simples. Torres et al. (2007) ont étudié l’émission harmonique
(en amplitude uniquement) de molécules alignées plus complexes telles que l’acé-
tylène (HC−−−CH) et l’allène (H2C−−C−−CH2). Le même type de dépendance a pu
être observé.

De plus, la génération d’harmoniques d’ordre élevé est un phénomène ultrarapide
naturellement synchronisé avec le laser de génération. Il est de ce fait possible
d’utiliser ce rayonnement pour des études résolues en temps. Comme nous l’avons
vu, deux approches sont possibles.

7.3.1 Utilisation de la dérive de fréquence attoseconde

On peut utiliser la dynamique du processus de génération d’harmoniques comme
l’équivalent de la ligne à retard qui va permettre de sonder le système à diffé-
rents instants. Ainsi que nous l’avons évoqué au paragraphe 4.2.1, du fait de la
dynamique électronique lors des trois étapes de la génération, les différents ordres
harmoniques sont émis à des instants différents, sondant ainsi le système à des
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instants successifs, si la dynamique du système est suffisamment rapide (typique-
ment, la différence des temps d’émission de deux ordres harmoniques consécutifs
est de 100 as environ). Baker et al. (2006) ont ainsi étudié les molécules de H2 et
D2. Ils ont mesuré le signal harmonique généré par chacune de ces molécules et
étudié la valeur du rapport des amplitudes générées par chaque gaz en fonction
de l’ordre. Cependant, leur analyse repose sur une hypothèse non vérifiée : la
dynamique électronique doit être la même dans les deux molécules afin de sonder
le système aux mêmes instants. De plus, ils leurs étaient indispensables d’être
exactement dans les mêmes conditions de génération dans les deux gaz. Ils ont
eu recours à une mesure précise de la densité de chaque gaz, par une méthode
interférométrique. Nous avons reproduit cette expérience, en mesurant la phase
des harmoniques générées dans ces deux molécules. Dans le cas d’une mesure de
phase, la mesure de la densité devient inutile : la phase spectrale des harmoniques
n’est pas sensible à la densité d’émetteurs, tant que la génération a lieu dans des
conditions standards. Grâce à ces mesures, nous avons pu vérifier l’hypothèse de
Baker et al. (2006). Les temps d’émission mesurés dans H2 et D2 sont les mêmes.

Ce type d’étude dynamique se justifie donc bien. Il est cependant nécessaire, dans
le cas où l’expérience porte sur des systèmes plus complexes, de vérifier par une
mesure des phases harmoniques que les temps d’émission ne varient pas d’une
molécule à l’autre. Dans ce cas, les différentes harmoniques sondent le système
aux mêmes délais après l’ionisation tunnel.

Nous avons en parallèle essayé de comparer les effets d’interférences quantiques
dans ces deux molécules. Cependant, cet effet dépend a priori de l’orientation de
l’axe moléculaire par rapport à la polarisation du laser de génération d’harmo-
niques. Néanmoins, H2 et D2 sont des molécules très légères, dont les niveaux
de rotation sont très éloignés les uns des autres. Elles sont par conséquent très
difficile à aligner. Pour obtenir un bon degré d’alignement, il faut à la fois un éclai-
rement d’alignement suffisamment intense (ce qui pose problème dans le cas de la
génération d’harmoniques) et un spectre suffisamment large. Dans nos conditions
expérimentales (la durée des impulsions délivrées par le laser LUCA est de 50 fs),
il nous a été impossible d’observer l’alignement de H2, et nous avons pu observer
un faible réalignement de D2.

7.3.2 Expériences de type pompe-sonde

Une autre possibilité est l’utilisation de la synchronisation du rayonnement har-
monique avec le laser infrarouge ainsi que le caractère ultrabref de l’émission.
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Nous avons effectué ce type d’étude lorsque nous avons étudié le signal harmo-
nique en fonction de l’alignement des molécules.

Wagner et al. (2006) ont ainsi pu observer différents modes de vibrations de la
molécule SF6. Pour cela, ils ont, grâce à une première impulsion laser, excité
différents modes de vibrations des molécules par effet Raman. Puis ils ont me-
suré le signal harmonique généré par une impulsion sonde en fonction du temps
entre ces deux impulsions. Ils ont observé une oscillation du signal, correspondant
après analyse par transformée de Fourier à un battement entre les trois modes
de vibrations actifs par effet Raman. La période des oscillations de chacun de ces
trois modes est de 43, 52 et 63 fs. Une fois encore, l’analyse repose uniquement
sur la mesure de l’amplitude des harmoniques. Nous avons essayé de reproduire
leur expérience en ajoutant la mesure des phases spectrales, afin d’étudier les
éventuels renseignements que la phase pourrait nous apporter sur la dynamique
électronique. Cependant, Ces différents modes actifs par effet Raman dans SF6

ont des fréquences de 525, 643 et 775 cm−1. Le laser LUCA que nous avons utilisé
possède une bande passante de 30 nm centrée à 800 nm, ce qui correspond à une
bande passante de 470 cm−1 environ. De ce fait, nous n’avons pu exciter aucun
de ces modes.

Malgré ces échecs, nous restons persuadés que les mesures de la phase spectrale
des harmoniques peuvent être une source de renseignements très précieux sur
les dynamiques électroniques ou atomiques lors de réactions chimiques. En effet,
nous avons déjà mis en évidence des effets d’interférences quantiques lors de
la recombinaison des électrons avec leur orbitale initiale de façon statique. La
réalisation de telles mesures en dynamique ne demande a priori que quelques
modifications techniques que nous allons évoquer au cours du paragraphe suivant.

7.4 Évolutions techniques

Nous l’avons évoqué dans les différentes parties de cette thèse, nous nous sommes
heurtés à différents types de problèmes expérimentaux. Les mesures de phase
spectrale par la technique RABITT sont en effet très délicates. Nous avons dû
résoudre de nombreux problèmes liés aux vibrations, afin de stabiliser la superpo-
sition temporelle et spatiale des trois faisceaux lasers sur la durée de l’expérience.
Ensuite, le laser LUCA, bien que très stable et très avantageux car très énergé-
tique, a été lui aussi une source de limitations, tant par la durée de ces impulsions
que par son taux de répétition. Nous avons réfléchi aux différentes améliorations
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que nous pourrions apporter à notre montage expérimental, lesquelles seront nor-
malement disponibles dès la fin 2007.

7.4.1 Nouveau montage expérimental

Afin de diminuer la sensibilité aux vibrations mécaniques, nous avons entièrement
repensé le montage expérimental.

Tout d’abord, du point de vue mécanique, nous avons dans un premier temps
diminué les sources de vibrations. Le pompage primaire sera installé dans une
pièce différente de la salle d’expérience. De plus, nous avons remplacé les pompes
turbo à palettes par des pompes à palier magnétique. Ensuite, nous avons changé
le bâti expérimental. Le système actuel comporte trois bâtis différents : une pre-
mière table pour le montage optique, un bâti long et peu rigide pour les chambres
de génération et le spectromètre à photons, suivi d’un troisième bâti pour le
spectromètre à temps de vol. Nous avons opté pour une solution plus rigide, dans
laquelle l’ensemble des optiques (les lignes à retard comme la focalisation des har-
moniques) sera solidaire, porté par une même table optique. De plus, les enceintes
à vide et les pompes seront découplées des optiques. Un schéma de l’ensemble de
ce dispositif est représenté sur la figure 7.5.

Nous avons de plus modifié le dispositif optique des lignes à retard. La recombi-
naison entre faisceaux d’habillage et harmoniques se fera désormais à la fin du
dispositif. Ainsi le faisceau d’habillage ne traversera plus le jet de génération. De
plus, il sera alors possible de mettre en forme le train d’impulsions attosecondes
en insérant des filtres métalliques sur le trajet des harmoniques (Lopez-Martens
et al., 2005).

Une dernière amélioration sera de diminuer la durée des acquisitions, en utilisant
un laser dont le taux de répétition est de 1 kHz au lieu de 20 Hz pour LUCA.

7.4.2 Nouveau système laser

Ce nouveau montage sera installé sur le laser PLFA (pour Plate-forme Lasers
Femtosecondes Accordables), le nouveau laser femtoseconde du SPAM. Il s’agit
d’un laser titane-saphir, délivrant actuellement des impulsions de 35 femtose-
condes et 13 mJ centrées à 812 nm. Son taux de répétition est de 1 kHz. Ce laser,
déjà unique de part ces caractéristiques, est déjà en cours d’amélioration. Son os-
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Fig. 7.5: Nouveau dispositif expérimental.
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cillateur a été remplacé par un oscillateur stabilisé en phase, et un interféromètre
f-2f (Jones et al., 2000; Baltuska et al., 2003) est en cours de développement afin
de contrôler la phase absolue du champ laser après le dernier étage d’amplifi-
cation. De plus, l’élargissement spectral des impulsions par automodulation de
phase lors de la filamentation dans une cellule de gaz rare (Nisoli et al., 1997;
Baltuska et al., 2003) est à l’étude. Après recompression des impulsions par ré-
flexions sur des miroirs chirpés, le but est d’obtenir des impulsions infrarouges de
10 fs, sans perte de la stabilisation de la phase.

Ces impulsions ultracourtes nous permettront alors de reprendre les études sur
l’alignement de molécules telles que l’hydrogène ainsi que sur l’excitation des
modes de vibrations de SF6. Un autre avantage des impulsions lasers infrarouge
ultrabrèves est qu’elles permettent de générer un plateau plus étendu et qu’elles
réduisent le nombre de recollisions mis en jeu. De ce fait, les renseignements que
l’on peut déduire de l’analyse des harmoniques sont plus précis.

Toutes ces améliorations devraient nous permettre d’explorer les possibilités of-
fertes par la génération d’harmoniques d’ordre élevé en tant que sonde des défor-
mations ultrarapides des nuages électroniques ou des noyaux des molécules. La
génération d’harmoniques se déroulant sur quelques centaines d’attosecondes, il
est en théorie possible de suivre les évolutions de l’orbitale HOMO d’une molécule
lors d’une réaction chimique. Une telle étude implique un schéma expérimental
d’un degré de complexité encore supérieur. En effet, 4 impulsions lasers sont
alors nécessaires. Une première impulsion aligne les molécules, la suivante les ex-
cite, la troisième génère les harmoniques. Ce à quoi il faut ajouter une impulsion
d’habillage synchronisée avec la troisième impulsion pour les mesures RABITT.
En fonction du délai entre les deuxième et troisième impulsions, il est possible
de suivre au cours du temps les évolutions de l’orbitale HOMO de la molécule
étudiée.
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Abstract. We have generated attosecond pulse trains in an ensemble of randomly aligned nitrogen
molecules. Measurements of the high-order harmonic relative phases and amplitudes allow us to recon-
struct the temporal profile of the attosecond pulses. We show that in the considered spectral range, the
latter is very similar to the pulse train generated in argon under the same conditions. We discuss the possi-
ble influence of the molecular structure in the generation process, and how it can induce subtle differences
on the relative phases.

PACS. 42.65.Ky Frequency conversion; harmonic generation, including higher-order harmonic generation –
42.65.Re Ultrafast processes; optical pulse generation and pulse compression – 33.80.Wz Other multiphoton
processes

1 Introduction

High harmonic generation (HHG) in the extreme ultra-
violet range has drawn much of attention after its first
manifestation almost two decades ago [1,2]. Recent ex-
perimental breakthroughs have triggered new interests for
this source. First, the production of attosecond pulses
in atomic gases by superposing several harmonics was
achieved. The production of isolated [3,4] as well as trains
of attosecond pulses (APT) [5–7] has been experimen-
tally demonstrated and both have already lead to first
applications with attosecond time resolution [8,9]. Fur-
thermore, detailed characterisation of the APT produc-
tion in atoms has provided a much more profound insight
in the underlying electron dynamics [10]. Very recently, it
was shown that a thorough characterisation of HHG from
aligned molecules could provide a tomographic imaging
of the highest occupied molecular orbital [11]. Whereas
detailed studies have been performed for the production
in atoms, the production of APTs in molecules has not
been investigated so far. We will therefore present the first
characterisation of an APT generated in randomly aligned
N2 molecules using the RABITT technique (Reconstruc-

a Present address: HASYLAB at DESY, Notkestr. 85, 22603
Hamburg, Germany. e-mail: hubertus.wabnitz@desy.de

b Present address: NRC Canada, Steacie Institute for Molec-
ular Sciences, 100 Sussex Drive, Ottawa, Ontario K1A OR6,
Canada.

tion of Attosecond Beating by Interference of Two-Photon
Transition) [5,12].

We first give the experimental details and present the
set-up in Section 2. In Section 3 we show experimental
results for APTs generated in N2 and compare them to
those of an atomic medium (argon). We then discuss the
similarities and differences between the two media in the
light of the generating process. In the last section (Sect. 4)
we discuss further potential consequences on tomographic
imaging techniques and give perspectives.

2 Experimental set-up and method

The experimental set-up at the LUCA laser facility is
shown in Figure 1. LUCA delivers 50 fs infrared (IR)
pulses at 800 nm with a repetition rate of 20 Hz and an
energy up to 60 mJ. Shortly after passing a lens (f = 1 m),
we separate the incoming IR pulse by a beam-splitter (BS)
into two parts. The main fraction of energy (75%) (upper
path in Fig. 1) generates harmonics in a pulsed gas jet
of N2-molecules (backing pressure = 1.8 bar) positioned
closely behind the laser focus (intensity∼1×1014 W/cm2).
By focusing the laser before the generating gas jet we en-
sure the selection of the short quantum path [13–15]. Fur-
ther downstream a combination of two IR anti-reflective
coated SiO2-plates serves two goals. Firstly it separates
the harmonic radiation which is mainly reflected (and ab-
sorbed) from the generating laser beam which is mainly
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Fig. 1. (Color online) Principal sketch of the experimental set-up. The initial IR laser beam splits into pump and probe branch.
The nonlinear interaction of the IR laser in the pump branch with the N2 molecular jet drives the harmonics production. The
harmonics are reflected and refocused into the interaction volume of a MBES, where they produce photo ionisation in argon.
Temporal overlap of harmonic pulse and IR probe leads to the appearance of sidebands in the photoelectron energy spectrum.

transmitted. At 10◦ grazing incidence we have measured
an overall reflectivity of the two plates of 1.8% at 800 nm
and 30–40% for the 13rd to 21st harmonic. Note that in
fact the plates were manufactured for minimum IR reflec-
tion at 20◦. We decided to use them under 10◦ in order
to increase the harmonic reflectivity and still maintain a
suppression of most of the IR pulse energy. We will explain
in the next section, why we need a low IR energy in the
generating branch. Secondly we use the second SiO2-plate
to recombine the harmonics with the weaker part (25%)
of the initial IR pulse, the IR probe beam. In the probe
branch after the BS, the beam passes an optical delay line
equipped with a piezo electric translation, before it en-
ters the vacuum chamber collinearly to the generating IR
beam, with a lateral separation of 40 mm. The separation
allows us to pass the probe beam well outside the gener-
ating medium and ensure it does not perturb the genera-
tion. After traversing the second SiO2-plate the probe is
combined with the harmonics. Further downstream both
beams are refocused by a broadband Pt coated toroidal
mirror (f = 70 cm) under 3◦ grazing incidence into a gas
jet (argon) in the source volume of a magnetic bottle elec-
tron spectrometer (MBES) [16].

The resulting photo electron spectra show main lines
separated by twice the IR photon energy due to single-
photon ionisation by harmonics above the first ionisa-
tion limit of argon (15.76 eV). When the dressing IR
temporally overlaps with the harmonics, additional ab-
sorption (or emission) of IR photons is feasible and side-
bands appear in between the harmonic lines. As we use
the RABITT technique [5,12] to characterise the APT,
we have reduced the intensity of the dressing beam
(∼4× 1011 W/cm2) in such a way that the energy ex-
change between the ionising electron and the IR field is
restricted to one IR photon. Therefore only first-order
sidebands are created1. By changing the delay between

1 This was independently confirmed by the absence of higher
order sideband frequencies in the Fast Fourier Transform
(FFT) spectrum.

the IR probe and the APT, the intensity of the sidebands
oscillates with a periodicity of T0/2, where T0 is the period
of the fundamental IR field [17]. From this oscillation the
difference ϕ(ωq+2)−ϕ(ωq) of the neighbouring harmonics
q (centred at the frequency ωq = qω0) and q + 2 can be
determined. In combination with the measured spectral
amplitudes Aq of the harmonics one can now reconstruct
the temporal profile I(t) of the harmonic emission:

I(t) =

∣
∣
∣
∣
∣

∑

q

Aq exp[−iωqt + iϕ(ωq)]

∣
∣
∣
∣
∣

2

. (1)

As mentioned above a small fraction of the generating IR
beam passes the combination of the two SiO2 plates. This
residual beam can interfere with the probe IR beam in the
interaction region of the MBES. Such optical interference
results in an additional modulation of the sidebands with
a periodicity of T0 as the delay varies. This effect does
not disturb the RABITT measurement due to its different
periodicity. At the same time it allows us to determine the
absolute timing of the harmonic emission with respect to
IR electric field [18].

3 Experimental results

3.1 Measurements in molecular nitrogen and argon

Our interest lies in the APT generation in N2 and the
specific features due to its molecular structure. There-
fore we compare the experimental results for N2 with an
atomic system. In this case we have chosen argon, because
the ionisation potential and the intensity-dependent ion-
isation probability are very similar [19] to those of N2

(Ip = 15.58 eV). So we performed two series of mea-
surements keeping exactly the same experimental condi-
tions, changing only the generating gas from N2 to argon,
thereby making sure that also phase matching in the two
media is similar and propagation effects are negligible. For
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Fig. 2. Reconstructed temporal profiles of attosecond pulses
generated in N2 (black line) and in argon (grey line). The
dashed line shows the absolute value of the electric field of
the generating IR laser.

Fig. 3. Normalised harmonic intensities for generation in N2

(black) and argon (grey).

the analysis of the harmonic emission we have chosen a
group of seven harmonics (11th–23rd). The reconstructed
temporal profiles of the generated attosecond pulses are
shown in Figure 2. The profile obtained in N2 (black line)
is very similar to the one of argon (grey line). Its dura-
tion of ∼300 as (FWHM) is slightly longer than for argon
(∼280 as). The timing of the two APTs with respect to the
IR laser is nearly identical, as can be seen by a compar-
ison to the absolute value of the IR electric field (dotted
line) in Figure 2. We would like to note, that we found an
additional delay of 300 as compared to the results in [6].
This shift in our set-up is probably due to the dephasing
of the IR field with respect to the harmonics during the
reflection on the SiO2-plates. This effect does not affect
the comparison of harmonics from N2 and argon.

The harmonic intensities for N2 and argon are com-
pared in Figure 3. As a function of harmonic order both
curves show a smooth monotonic decrease of intensity
without any extrema. The intensity of N2 (black line)
decreases faster, which is in accordance with earlier re-
sults [20].

In Figure 4 we compare the harmonic emission times
te = ∂ϕ/∂ω, i.e. the group delays. In the RABITT
method, the measurement of the phase of the sideband
oscillation [5,12] as the delay varies provides the phase
difference between two consecutive harmonics ϕ(ωq+2) −
ϕ(ωq) ≈ 2ω0te(ωq+1). We measure this quantity by Fast
Fourier Transforming the sideband oscillation and aver-
aging the phase around the frequency of the oscillation
in the Fourier domain. Please note, that even for weak

Fig. 4. Harmonic emission times for generation in N2 (black)
and argon (grey). Please note that it is inherent to the
RABITT method that emission times are computed at even
orders, for further information see text.

sideband intensities the phase of the sideband oscilla-
tion is measured with good precision, because the Fourier
analysis allows easily to extract the oscillatory from the
continuous part. The standard deviation provides the un-
certainty on the sideband phase, and therefore on the
emission time. An additional uncertainty is due to the
measurement of the temporal reference. It is evaluated by
the same method, and corresponds to a constant temporal
shift of all harmonics.

The emission times of high harmonics generated in N2

increase approximately linearly with the order, which is
characteristic of a linear chirp of the attosecond pulses.
This atto chirp can be quantified by measuring the slope
of a linear fit of the emission times, and determining the
time difference ∆te between emission of two consecutive
harmonics [6]. One obtains for these generating conditions
∆tN2

e = 70 ± 10 as. This positive atto chirp of harmonic
emission is characteristic of the macroscopic selection of
the short quantum path [13,21,22].

The emission times in N2 can be compared to the ones
measured in argon under the same conditions2. The atto
chirp is in that case ∆tAr

e = 76±10 as, which is very close
to the value obtained in N2. On the whole, the harmonic
emission times are similar for both generation media. Pre-
vious studies in argon have shown that the atto chirp is
due to the details of the electron dynamics in the con-
tinuum during the generation process. The similarity be-
tween the two sets of measurements presented here there-
fore indicates that these dynamics are very similar in Ar
and N2. In the following, we discuss the details of this
generation mechanism and its influence on the harmonic
emission times.

3.2 Discussion

The harmonic emission times are determined by the dy-
namics of the electrons in the generation process. In this
section, we present the generation mechanism and discuss

2 In [6], it was shown that the chirp depends strongly on the
laser intensity. In the low ionisation regime, the laser intensity
can thus be determined from the chirp value in argon, which
yields in our case ∼1× 1014 W/cm2, as mentioned before.
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the influence of the generating medium (atomic or molec-
ular).

The mechanism of HHG is well described by a semi-
classical three-step-model [23,24]: in the first step, part of
the fundamental electron wave function passes to the con-
tinuum by tunnelling ionisation. Next this freed electron
wave packet (EWP) propagates in the continuum under
the influence of the strong electric field of the laser, before
it finally, in the third step, recombines with the remain-
ing part of the initial wave function, emitting an XUV
photon. The emission time of this photon as well as its
energy, are determined by the trajectory of the electron
in the continuum and by the ionization potential of the
generating medium.

In the three-step-model it is assumed that the laser
electric field is so strong that the influence of the Coulomb
potential of the remaining ion on the continuum dynam-
ics of the EWP can be neglected. This is one of the as-
sumptions of the so called Strong Field Approximation
(SFA) [25]. Therefore, we would expect no strong differ-
ence between argon and N2 because of this. However, it
is well-known that the SFA is valid for harmonics in the
plateau region, but fails to describe properly low harmon-
ics that are just above the ionisation potential [25]. The
low energy of the corresponding EWP makes it more sen-
sitive to the atomic — or molecular — potential. In fact
on the experimental results, we observe that the emission
time in N2 deviates significantly from that in argon for
harmonic 12, which is just above the ionization potential.
This slight but reproducible difference between Ar and N2

could result from the influence of the Coulomb potentials
on the continuum dynamics of the EWPs leading to the
emission of the 11th/13th harmonic and could thus be a
signature of the molecular structure. This would be an
indication that the SFA is only fully valid for sufficiently
high harmonic orders, in our case ≥15th.

The nature of the generating medium does not only
influence the Coulomb potential, but also the electronic
structure of the fundamental state. This structure should
play an important role in the recombination process. It is
known from experiments in aligned molecules [11,26] and
theory [27,28] that two-centre molecules exhibit a specific
interference pattern. For N2 the authors of [11] have found
a minimum in the harmonic amplitude at the 25th order
when the molecular axis was aligned parallel to the laser
polarisation.

In reference [26] a minimum was reported for CO2 at
the 23rd order when the angle between molecular axis and
laser polarisation is 30◦. In another experiment, the mini-
mum was also found but at the 33rd order at the same an-
gle [29]. Lein et al. [27] have predicted and explained this
behaviour by the intuitive picture of a two-centre interfer-
ence: the nuclei of the diatomic molecule are regarded as
two point emitters. They are hit coherently by the same
electron wave, but with a phase difference that depends
on the orientation of the molecular axis with respect to
the propagation direction of the electron. The existence
of two sources leads to interference effects. Extrema of

Fig. 5. Difference of harmonic phases generated in N2 and in
argon.

the emission occur for

r0 cos(θ) =
n

2
λe n = 0, 1, 2, ... (2)

where r0 is the internuclear distance. Odd orders of n cor-
respond to minima and even to maxima, when the ground
state orbital is symmetric, for example N2 3σg. For an an-
tisymmetric orbital (e.g. O2 2πg), the situation is reversed
and odd orders correspond to maxima and even to min-
ima. Here the de Broglie wavelength of the electron under
the influence of the potential is simply λe = h/

√
2meE,

where E is the corresponding harmonic energy. The po-
sition of the first extremum on the harmonic spectrum is
given by E = h2/8mer

2
0 cos2 θ.

As usual when interference occurs, one would expect a
π-jump in the phase. The simulations performed in H2 [27]
indeed show that the minimum in harmonic yield is ac-
companied by a change in the harmonic phase of about
one π-radian. The authors further explain this behaviour
with a change of the location in the molecule, from which
the leading portion of radiation is emitted. We want to re-
call that all calculations in [27] were done for H+

2 and H2.
It is not a priori clear that they hold in detail also for N2.
Nevertheless we feel that a discussion of our experimen-
tal results within the above picture might be interesting,
also because our measurements are the first of harmonic
phases in molecules.

The first minimum in the harmonic emission for N2

aligned with the laser polarisation was found in [11] to be
the 25th harmonic. Below this order, the harmonic rela-
tive phases are expected to be determined by the electron
dynamics in the continuum. This can be compared with
the difference of the relative phases of N2 and argon mea-
sured in our experiment. It should be clear that the phase
difference in Figure 5 is only defined up to an arbitrary
constant. Under the assumption that the harmonic phases
of both media do not differ where the corresponding har-
monic emission times coincide, we have set the phase ref-
erence at harmonic 17. From the smooth progression of
the phase difference between harmonic 15 and 21 it be-
comes obvious that this choice is not critical. At the same
time, the beginning of this range of very similar phases is
in agreement with the onset of the strong field approxima-
tion at harmonic 15. This measurement therefore demon-
strates that the continuum dynamics of the EWP are very
similar in both media.
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Fig. 6. Variation of the harmonic phases due to interference ef-
fects in N2. Calculation for random alignment of the molecules,
assuming the π-jump to start at harmonic order 25. For more
details see text.

At high photon energy (harmonic 23 in Fig. 5) the
congruence between the atomic and the molecular system
seems to weaken again. One might wonder if this is not
the onset of the π jump in the phase, due to the interfer-
ence process in the recombination. However, in our exper-
iment there is a random alignment of the N2 molecules,
so that we can expect some sort of smearing effect be-
cause when the alignment angle increases, the phase jump
is shifted to a higher order. Using the two-center inter-
ference model, we can estimate the influence of random
alignment on the resulting phase, as a function of the
harmonic order. At a given orientation θ of the molecule
there is a minimum in the harmonic amplitudes, at the
order qm(θ) = πh/4ω0mer

2
0 cos2 θ. We assume that the

harmonic phase is flat, except for a π jump through the
interference minimum: ϕq = 0 if q < qm(θ) and ϕq = −π
if q > qm(θ). We choose the distance r0 between the two
interference centres in nitrogen to be 0.1 nm, which cor-
responds to a minimum around harmonic 25 at θ = 0◦ as
was measured in [11].

The resulting electric field Eq composed of all contri-
butions corresponding to different angles θ with respect
to the laser polarisation is [30]

Eq ∝
∫ π/2

θ=0

aq(θ)e−i(ϕq(θ)) sin(θ)dθ (3)

where aq(θ) and ϕq(θ) are the different harmonic effi-
ciencies and phases for different angles. We assume here
that the harmonic amplitudes do not vary with the an-
gle. Figure 6 presents the phase of the resulting electric
field as a function of the harmonic order. A phase vari-
ation is visible, but it is smoothed over harmonic orders
q > qm(θ = 0◦). Furthermore, the magnitude of the jump
is smaller than π.

As simple as this model is, we can draw some con-
clusions from the result: (i) a signature of the interfer-
ence process is present in the harmonic phases, even with
random alignment, and should therefore be measurable.
Please note that the phase variation is even more pro-
nounced if the decrease of the harmonic amplitude with
increasing angle is taken into account. (ii) The magnitude
of the phase variation is strongly affected by the averag-
ing, making quantitative comparison with theory difficult.
(iii) The jump starts at order 25, whereas in our measure-
ments, we observe a deviation already at harmonic 23.

Measurement of the phase of higher orders was prevented
by the low photoionisation cross section of the detecting
gas (argon) at these high photon energies.

In a very recent theoretical publication [31], the au-
thors conclude that the admixture of both s and p atomic
orbitals to the N2 3σg molecular orbital hampers an expla-
nation of the interference pattern in the two-centre inter-
ference model. Therefore it is quite possible that the phase
difference in our measurements reveals experimentally the
complexity of the recombination process in N2.

4 Perspectives

The measurement of the relative harmonic phases has im-
portant consequences on applications such as tomographic
imaging of molecular orbitals [11]. Likewise it can offer a
thorough comparison of theory and experiment for more
complex molecules than H2 [31].

In [11] Itatani et al. demonstrate the tomographic re-
construction of the N2 3σg orbital. To this end they gener-
ate harmonics in an ensemble of aligned N2 molecules and
measure the harmonic yield (17th to 43th) for 19 different
angles θ. The harmonic spectrum can be considered as an
experimental evaluation of the complex electric dipole D:

D(ω) = a (k(ω))
∫

Ψ∗
g (r)ereik(ω)xdr. (4)

Here the recolliding electron wavepacket is expanded in a
superposition of plane waves Ψc =

∫

a(k)eikxdk with the
complex amplitudes a(k) while the harmonic frequency
is ω.

Itatani et al. succeed in evaluating the integral in equa-
tion (4) (which in turn means determining the spatial
Fourier components of rΨg) by applying a few assump-
tions which we will highlight in the following. A detailed
expression of the complex harmonic spectrum for genera-
tion in N2 and Ar is

|SN2(ω)|eiϕN2 = ω2|aN2 (k(ω)) |eiϕN2
c 〈ΨN2

g |er|eik(ω)x〉
(5)

and

|SAr(ω)|eiϕAr
= ω2|aAr (k(ω)) |eiϕAr

c 〈ΨAr
g |er|eik(ω)x〉. (6)

On the left hand side in both equations the complex spec-
trum is splitted in modulus (square root of the measured
harmonic power spectrum) and phase. We note that eiϕN2

and eiϕAr
represent the total phase information, including

the ionisation and continuum dynamics and the recombi-
nation of the EWP. On the right hand side the complex
amplitudes a(k) are also splitted in modulus and phase,
where eiϕN2

c and eiϕAr
c include only the ionisation and con-

tinuum dynamics.
The authors in [11] now argue that the processes in-

cluded in the first (ionisation) and the second step (contin-
uum dynamics) are mainly identical in both media, N2 and
argon. Therefore they assume aN2 (k(ω)) = aAr (k(ω)).
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Initially, we equate only the absolute value of these am-
plitudes, combine equations (5) and (6) and obtain

〈

ΨN2
g |er|eik(ω)x

〉

=
〈

ΨAr
g |er|eik(ω)x

〉 |SN2(ω)|
|SAr(ω)|

× ei(ϕN2−ϕAr)e−i(ϕN2
c −ϕAr

c ). (7)

The first term on the right hand side of equation (7) can
be calculated, because the groundstate wavefunction in
argon (3px) is known. The second term includes the mea-
sured harmonic spectra, i.e. is also known. Finally, the
phase term shows that only the phase difference between
N2 and argon in the recombination process matters for
the reconstruction. Following the interference model, the
authors in [11] assume a π-jump in the harmonic phases
of N2 compared to argon where the harmonic yield goes
through a minimum, in this case the 25th harmonic. With
these two assumptions, the authors use the projection of
the wavefunction for 19 different alignment angles to re-
construct the N2 3σg orbital by tomographic means.

It is clear that the measurement of the harmonic
phases is necessary for an accurate tomographic imaging.
Our data in Figure 5 on the total phase difference between
(randomly-aligned) N2 and argon already gives interesting
information in view of such reconstruction. The similar-
ity observed for the plateau harmonics indicates that the
continuum electron dynamics (as well as the recombina-
tion dynamics) in both media resemble each other very
much in the region investigated here, and thus partially
validates the hypothesis done in [11].

The phase difference for the low harmonics 11/13
would indicate that, for these orders, the specific struc-
ture of the molecular Coulomb potential has to be taken
into account in the ionisation and continuum step. The
calibration with an ‘atomic partner’ thus becomes ques-
tionable. As a result, we think that in general low harmon-
ics (approximately up to the 13th) should not be included
in tomographic methods, even though the magnitude of
the deviation is weak in the present case.

The phase difference for the 23rd harmonic indicates
a complex recombination process, which in turn could in-
fluence the reconstruction of the molecular orbital. Also,
the existence of the π-jump has not been experimentally
confirmed so far.

To address this problem, we are currently preparing a
follow-up experiment, in which we will align N2 and mea-
sure the harmonic phases at different angles. Aligning the
molecules should reveal the position and the shape of the
π-jump. Measurements of intensities, phases and polarisa-
tion of the harmonics will be very valuable for theoretical
modelling of the tomographic method applied to molecules
of realistic complexity.

In conclusion, for the first time the high order harmon-
ics generated in randomly aligned N2-molecules have been
spectrally characterised both in amplitude and phase. We
have reconstructed the temporal profile of the attosecond
pulses comprising the 11th–23rd harmonics. The main re-
sult is that atomic and molecular system reveal a strong
similarity in pulse duration, timing with respect to the

laser electric field and chirping (positive) under the same
experimental conditions. This is a remarkable feature of
strong field phenomena. A comparison of experiment and
theory underlines the strong similarity. To complete the
discussion we propose that subtle differences in the har-
monic emission times and harmonic phases at low orders
result from the different Coulombic potential of N2, which
influences the continuum dynamics of the EWP. At high
order, the difference cannot be directly explained by the
straightforward interference model, but indicates a more
complex recombination process in N2, that may be due to
admixtures of s- and p-atomic orbitals to the N2 3σg or-
bital. The results show that the measurement of the har-
monic phases in aligned N2-molecules will help to clarify,
in what way these differences will affect applications like
tomographic reconstruction of molecular orbitals. They
can also serve as a starting point for the theoretical mod-
elling of more complex molecules.
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We present measurements of the different quantum path contributions to the high-order harmonic emission.
Through spatial and spectral filtering, we evidence the strong correlation between the spatial and spectral
distributions, which allows us to quantify the contribution of each quantum path. A systematic analysis as a
function of the generating parameters has been done to identify the conditions for efficient generation and
selection of a single quantum path. We show that combining phase matching and spatial filtering allows
maximizing and selecting the short quantum path contribution, condition for the generation of “clean” and
intense attosecond pulses.
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I. INTRODUCTION

The generation of the high-order harmonics �HHG� of in-
tense laser pulses focused in gases is attracting much atten-
tion due to both its fundamental and applied interest �1,2�.
Indeed, the advanced characterization of the process both
gives insight into the ultrafast atomic dynamics in the laser
field, and qualify this source of XUV radiation for potential
applications. In particular, measurements of the spatial �3–7�
and temporal �8–11� coherence properties have allowed a
deeper understanding of the generation process, and have
revealed their good quality, which is unique in this spectral
range. Together with the short pulse duration and the high
energy �up to microjoule energy per pulse �12,13��, these
properties have found applications in pump-probe experi-
ments, e.g., for interferometry in plasma physics �14,15�, but
also in solid state physics and in atomic and molecular spec-
troscopy �16�. The good coherence also makes the HHG
source particularly suitable for seeding soft-x-ray lasers �17�
or free-electron lasers �18�. Finally, the spectral coherence
over the extended harmonic spectrum is the key for the gen-
eration of attosecond pulses: the high harmonic source has
opened the field of the so-called attoscience which has been
spectacularly growing in the last few years �for a review, see
Ref. �19��.

The major above breakthroughs rely on the deep theoret-
ical understanding and experimental mastery of HHG. Pro-
found insight in the generation process has been provided by
the semiclassical three-step model �20,21�, in which an elec-
tron first tunnels out of the atomic potential, is then acceler-
ated in the laser field and finally driven back to the ion lead-
ing to recombination on the ground state with emission of a
burst of XUV light. Quantum description of HHG within
SFA �22� and TDSE �23–25�, as well as direct experimental
probe of the electron dynamics �26�, have grounded the no-
tion of electron trajectories in the laser field, the so-called
quantum paths. For harmonic of qth order in the plateau,
mainly two quantum paths contribute to the radiating dipole
Dq. The two paths differ by the ionization time ti and emis-
sion time te, or equivalently the travel time �= te− ti of the
electron wave packet in the continuum. For the so-called

“short” trajectory �index j=1�, the travel time �1 is of the
order of half the optical period, whereas for the “long” tra-
jectory �j=2�, �2 is close to the optical period. The dipole Dq

�equivalently the local nonlinear polarization� can thus be
expressed as the sum Dq=D1ei�1 +D2ei�2 of the two contri-
butions. In the Lewenstein model �22�, the phase � j identi-
fies to the quasiclassical action along the j path and therefore
depends on the parameters tej, � j, laser intensity I and XUV
frequency q �the order q is considered as a continuous vari-
able denoting the XUV frequency in � unit�. Note that, ulti-
mately, the times tej, � j are in turn functions of I and q, so
that for each class of trajectories the phase � j is completely
determined by the laser intensity and the harmonic order q.
One further demonstrates that the phase differential can be
written as d� j =� jdI+ tejdq, where the partial derivative � j is
determined by the travel time � j and is therefore larger for
the long trajectories than for the short ones. The � and te
coefficients vary slowly with the frequency q. In the cutoff,
the two classes of trajectories merge into one.

After propagation, the macroscopic XUV field in the pla-
teau is the sum of two terms, refered to as �1- and
�2-contributions, respectively,

Eq = E1ei�1 + E2ei�2. �1�

If we assume conditions close to phase-matching, the mac-
roscopic phases take the simple form � j �q�L+� j, where
�L is the laser phase including the −�t term. On the one
hand, the q dependence of the phases in Eq. �1� has impor-
tant consequences for the generation of attosecond pulses
when they are obtained as a coherent sum of quasi-phase-
locked �discrete harmonic or continuous� components Eq in
the plateau �26–28�. On the other hand, the I dependence,
i.e., the temporal and spatial variations, of the phases � j �� j�
determines the coherence properties of Eq, and in particular
its spectral and spatial characteristics �1�. First, it is respon-
sible for the intrinsic chirp of the harmonic emission. Sec-
ond, it also conditions the spatial phase and therefore the
spatial profile of the XUV field. The different I dependence
of the two quantum paths components �different � j� thus
leads to a spatial and spectral separation of their contribu-
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tions to the macroscopic harmonic field �24,29�. The separa-
tion has been used to study their different temporal coher-
ence �8,9� and phase matching �10�. However, to our
knowledge, there has been no experimental study of the am-
plitudes E1 and E2, i.e., of the relative weights of the two
contributions.

The discrimination and control of the �1 and �2 contribu-
tions are of great importance, first for a fundamental insight
on HHG and second for controlling the XUV emission.
Theoretically, the relative weight of the �1- and
�2-contributions to the single atom response �i.e., D1 /D2� is
still somewhat controversial: the SFA and TDSE approaches
lead to different predictions, the �2 contribution being usu-
ally larger in SFA �and presumably overestimated� than in
TDSE �24,25�. Experimental studies are thus needed. Note
that the relative weight of the macroscopic contributions
�E1 /E2� is also affected by the propagation, i.e., by the way
phase matching is achieved for each contribution. On the
control side, producing an XUV field Eq at given frequency,
with definite spectral and spatial characteristics, implies in
general that only one Ej contribution is selected in Eq. �1�,
thus limiting the space and time phase variation. Moreover,
the production of attosecond pulses from emission in the
plateau demands to select one single quantum-path, the con-
dition for synchronized �phase-locked� emission over a broad
spectral range �30–34�. In the case where the two classes of
trajectories contribute, two bursts are emitted with different
timings every half cycle, which blurs the attosecond struc-
ture. In a number of recent works �26,27,32,33,35,36� the
subcycle pulses in HHG have been characterized for a set of
harmonics—up to 30 harmonics in Ref. �26�—from mea-
surement of the harmonic relative phases �d� j = tejdq at fixed
I�. They have revealed the possibility to generate pulses as
short as 130 as that could be further compressed after com-
pensation of their intrinsic chirp �26,33,37�. The experiments
assume and partially confirm that, for appropriate generation
conditions, propagation and spatial filtering selects mainly
the contribution of one quantum path �namely, the “short”
path�. Actually, more accurate characterization of the sub-
cycle electron dynamics and even shorter attosecond pulses
could be achieved from a direct monitoring and a more
complete discrimination of the paths contributions.

In this paper, we present measurements of the contribu-
tions of the two quantum paths. The control/discrimination
of the �1 and �2 contributions can be envisaged at two levels.
At the “upstream” level, one favors one particular contribu-
tion by choosing the appropriate conditions in the generation
process itself. This is made possible by adjusting the focus-
sing geometry of the laser beam, then using propagation and
phase-matching as a “filter.” At the “downstream” level, one
takes advantage of the different spectral and spatial charac-
teristics of the E1 and E2 components to discriminate them
through spectral or spatial filtering. We demonstrate the pos-
sibility of combining upstream and downstream control of
the �1 and �2 contributions. In the downstream control, we
show in turn how the filtering in the spatial domain can be
consistently combined with the one in the spectral domain,
and the relative weight of the �1 and �2 contributions esti-
mated. Finally, we study the variation of this relative weight
as a function of different generation parameters.

II. EXPERIMENT

A. Identification of path contributions

We first explain the principle of the upstream and down-
stream controls of the �1 and �2 components. As mentioned,
it is based on the different phase properties of the �1 and �2
contributions to the atomic dipole for the upstream control,
to the related macroscopic field for the downstream control.
Upstream control involves the spatial characteristic of the
dipole phase � j. In the medium, the macroscopic field
Eq builds up along propagation under the phase-matching
condition �38�

�� � j � �� �q�L + � j� , �2�

i.e., equality of the wave vectors of the harmonic field and

nonlinear polarization, where �� � j =� j�� I. In the case of a
free propagating laser beam focused in a gas jet, it has been

demonstrated that the smaller gradient �1�� I for the short
trajectory in Eq. �2� ��1��2� determines its dominant con-
tribution to on-axis emission, when the laser beam is focused

before the jet �24,29,38�. Conversely, the large gradient �2�� I
for the long trajectory determines its dominant contribution
to off-axis emission, when the laser beam is focused after the
jet. The two contributions are therefore discriminated up-
stream through the focussing geometry. When the two con-
tributions are significantly present after propagation, they are
also separated downstream in the spatial domain, in the form
of an inner and an outer region in the far-field profile.

Together with the spatial discrimination, the two contri-
butions are discriminated downstream in the spectral do-
main. Hence in a real laser pulse where I varies in time
�within adiabatic approximation for HHG�, the intensity-
dependent term in the phase � j �� j� causes a frequency
modulation, a chirp, of the harmonic emission �29�:

���t� = −
�� j�t�

�t
= − � j

�I�t�
�t

. �3�

It is clear from Eq. �3� that the spectral width �1 �propor-
tional to ���1 /�t�max� of the E1 contribution in Eq. �1�
will be smaller than that of E2. Thus, spectral or spatial
filtering of the macroscopic harmonic field should allow a
downstream selection of either �1 or �2 contribution.

In a first experiment, we perform a similar analysis as in
Refs. �8,9� in order to identify the two contributions accord-
ing to the above discrimination in the spectral and spatial
domains. The experiment was carried out at the femtosecond
LUCA laser facility of CEA/DRECAM in Saclay �titanium-
:sapphire system at 800 nm, 80 mJ, 60 fs, 20 Hz�. The laser
energy is adjusted using a diaphragm. Two phase-locked IR
pulses of �1 mJ energy are produced in a Michelson type
interferometer and focused with a 1 m focal length lens
4 mm after an argon jet �1 mm length� at a backing pressure
of 900 Torr. The interferometer is identical to the one used in
Refs. �39,40�. It allows for generating two phase-locked har-
monic pulses separated in space and delayed in time, which
allows for delay-dependent interference in the far-field. As
shown in Fig. 1, XUV light is analyzed with a monochro-
mator consisting in a toroidal mirror, a grating, and an exit
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slit. The width of the slit can be adjusted to tune the spectral
acceptance from few nanometers �selection of one harmonic
order with full spectral profile transmitted� to 0.05 nm �har-
monic spectral analysis�. The far-field spatial distribution is
measured on microchannel plates coupled to a phosphor
screen and a 12 bit-CD camera. Under assumption of good
mutual coherence of the two harmonic sources, the temporal
coherence can be mapped in the beam cross section from the
far field interference pattern, by varying the delay between
the two pulses �laser pulses delay in the Michelson�. The slit
in the spectral plane was adjusted to select a single harmonic
order. We will consider in this study the 17th harmonic
which is representative of the behavior in the plateau region.
In the inset in Fig. 2, the far-field interference pattern
for 17th harmonic, measured in single shot and at zero
delay between the two pulses, clearly reveals the two regions
that we associate to the contributions of the short �inner re-
gion for on-axis emission� and long trajectory �outer region
for off-axis emission�. The fringes visibility defined as
�Imax− Imin� / �Imax+ Imin� is plotted in Fig. 2 as a function of

the delay, for the inner and outer regions. Because of the
highly controlled, coherent physics of the harmonic genera-
tion, the two mutually coherent harmonic sources should
produce a fringe visibility close to 1: the two sources are said
to be “phase locked.” In practice, slightly different condi-
tions in producing the two sources lead to a visibility be-
tween 0.4 �long trajectory� and 0.9 �short trajectory� at zero
delay. Surprisingly we measure a lower fringe visibility in
the region associated to the long trajectory in contrast to
previous results �8� where similar �visibility around 0.5� val-
ues were obtained for each contribution. The different phase
locking that we measured for the short and the long trajec-
tories may be due to phase matching effects. In particular, the
electronic and atomic dispersions in the two focal regions
are locally different and this may play a role for on- and
off-axis field construction �10�. Consequently the two-source
phase locking might be affected differently for each trajec-
tory. However, we should note that this does not affect
the following analysis. The coherence time, i.e., the inverse
of the spectral width �q, is defined as the full width at
half maximum �FWHM� of the visibility in Fig. 2. The
field in the inner region has a long coherence time
�24 fs, �1�0.3±0.05 nm�, whereas it has a shorter one
�8 fs, �2�0.9±0.05 nm� in the outer region. This confirms
the identification of the inner field to the �1 contribution
�small spectral width� and of the outer field to the �2 contri-
bution �large spectral width�. Our conclusions and measured
coherence times are in good agreement with Refs. �8,9�.
Considering that the spectral width mainly reflects the intrin-
sic chirp �see Eq. �3��, we get an estimate of the �2 /�1 ratio
of the phase coefficients from the coherence times; we find
�2 /�1�3. Although this parameter may not directly scale
with �2 /�1 due to the influence of phase matching, we note
that the divergence of the field in the outer region is about 3
times larger than in the inner one �24�.

B. Spectral and spatial filtering

We can further evidence the spectral/spatial correlation by
introducing a “downstream” filtering of the HHG generated
using only one arm of the Michelson interferometer. To this
purpose, a motorized adjustable diaphragm is installed in the
far-field just before the monochromator. The method is two-
fold: �i� we filter out the outer region in the spatial profile
with the HHG diaphragm, and monitor the spectral profile,
and �ii� we filter out the wings of the spectral profile with the
variable slit and monitor the spatial profile in the far field.
The laser beam is focused 4 mm after the argon gas jet in
order to maximize the long trajectory contribution. The laser
energy is varied around 1 mJ �intensity �5�1013 W cm−2 at
focus� in order to minimize self phase modulation of the
fundamental pulse via ionization of the gas medium that
would induce a blueshift of the laser and subsequently of the
harmonic spectra.

Spatial filtering. In the first filtering operation �i�, we con-
sider the spatial profile of H17 in Fig. 3�a�. It clearly exhibits
the inner and outer regions of the inset in Fig. 2, associated
to �1 and �2 contributions, respectively. Now, we vary the
HHG diaphragm from 10 mm �full beam� to 1 mm. The sig-
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FIG. 1. Experimental setup for the spectral and spatial analysis
of quantum path contributions.
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FIG. 2. �Color online� Average visibility of the fringes in the
far-field interference pattern for the 17th harmonic, generated in
argon, as a function of delay �1st-order autocorrelation trace�: short
�full circle� and long �open triangle� trajectories contributions. In
dotted line are shown the Gaussian fits of the measured traces. The
FWHM gives the coherence time. Inset: Interference pattern re-
corded at 0 delay.
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nal decreases and, more importantly, is spectrally narrowed
as shown in Fig. 3�b�. We relate this narrowing to a substan-
tial cut of the �2 contribution operated in the spatial domain.

The evolution of the integrated harmonic signal and of the
spectral width �FWHM� as a function of the HHG beam
aperture is shown in Fig. 4, for two laser energies 0.85 and
1.25 mJ with a laser diaphragm of 12.5 mm. The larger
widths at 1.25 mJ reflect the intensity-dependent broadening,
� j �� j��I /�t� due to the intrinsic chirp �10�. For both ener-
gies, the maximum values, 0.5 and 0.6 nm for full HHG
beam aperture, correspond to the profile under which the
spectrally narrow �1 contribution ��0.3 nm� is superimposed
to the dominant and spectrally large �2 contribution
��0.9 nm�; the resulting effective FWHM is therefore in be-
tween those of the two fields. The minimum value, around
0.35 nm for both energies, is comparable to that of �1
contribution.

In Fig. 4�a�, the integrated signal is compared to the one
derived from the spatial profile in Fig. 3�a�, simulating nu-
merically the transmission of the HHG diaphragm. In the

latter, we have parametrized the spatial profiles associated to
the �1 �central structure approximated as a Gaussian profile�
and �2 contributions �pedestal approximated as a super
Gaussian profile�. The intensity of each trajectory contribu-
tion corresponds to the integrated signal under each curve
simulating the �1 and �2 profiles. The long trajectory contri-
bution is 1.6 times larger than the short trajectory contribu-
tion for the full beam. Then, we can estimate the energies
E1�d� and E2�d�, respectively, in the �1 and �2 contributions
by taking into account their respective divergence extracted
from Fig. 3�a�. The total energy E1�d�+E2�d� transmitted
through the HHG diaphragm of diameter d plotted in Fig.
4�a� compares satisfactorily with the integrated spectral pro-
file; the plot of E1�d� and E2�d� illustrates how the HHG
diaphragm changes the relative weight of the two contribu-
tions. Now, we want to correlate, at least semiquantitatively,
the variation of the �1 and �2 contributions to the one of the
spectral widths in Fig. 4�b�. For this, we assume that for each
contribution, the spectral profile can be represented by a
Gaussian function Gj�	�, with width � j. We can retrieve the
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spectral profile of the light filtered, by forming the quantity
E1�d�

�1
G1�	�+

E2�d�

�2
G2�	�, in which the Gj�	� are pondered by

the spectral densities
Ej�d�

� j
in each of the � j contributions. In

the simulation, the widths �i are chosen close to their esti-
mated values in Fig. 2. The effective width �FWHM� of the
simulated profile is compared to the measured width at
0.85 mJ in Fig. 4�b�. Similar agreement is obtained for the
spectral profile modelization at 1.25 mJ laser energy. The
agreement between measured and simulated widths should
be considered as semiquantitative. It evidences the clear cor-
relation between the variation of the spatial and spectral pro-
files. It allows to assign this correlation to the differential
filtering, in the spatial domain, of the �1 and �2 contributions.
By filtering the outer region of the spatial distribution, we
obviously do not “cut” the full �2 component, but reduce its
contribution below 10% of the total signal.

Spectral filtering. Conversely, in the second filtering op-
eration �ii� on H17, using a variable slit in the monochro-
mator, we “cut” the spectral distribution and monitor the spa-
tial one. Figure 5 displays the spatial profiles of H17 for two
slit sizes, respectively transmitting the full spectrum �opened
slit� and selecting the central width �	=0.2 nm. For the
closed slit, the outer region of the spatial profile is almost
completely suppressed, the central structure is narrower.

Symmetrically to filtering �i�, we can clearly correlate the
wings of the spectral profile to the outer region of the spatial
distribution, related to the same field, i.e., the �2 contribution.
In Fig. 5, the reduction of the integrated signal is not as large
but still comparable with the one measured in Fig. 4�a� for a
small diaphragm aperture.

Finally, the filtering operations �i� and �ii� show that we
can, in a consistent way, estimate the weight of the �1 and �2
contributions from either the spatial profile of the far field, or
the spectral profile. The filtering operation �i� in the spatial
domain appears even easier and more efficient than in the

spectral one. The experimental evidence and our simple
analysis are at least in qualitative agreement with the full
simulations by Gaarde et al. �24�, where the atomic dipole
was calculated from time-dependent Schrödinger equation
and propagation fully taken into account.

C. Variations of the path contributions

We illustrate now how we can analyze the path contribu-
tions when some of the generation parameters are varied.
First, we have studied the spectral and spatial profiles of the
harmonic emission as a function of the jet/focus position
�z=zfocus−zjet
0 for focus after the jet�. They are, respec-
tively, shown for H17 in Figs. 6�a� and 6�b� �laser energy
E=1.25 mJ, laser diaphragm d=12.5 mm�. As observed in
the previous studies either in the spatial �9,41� or in the spec-
tral �10,42� domain, we measure a strong dependence of the
profiles with the focus position. Our measurement of both
quantities allows us to correlate their variation. When the
laser is focused before the gas jet �z=−4 mm�, the spectral
and spatial profiles are narrow. When the focus moves into
�z=0 mm� and after �z= +4 mm� the gas jet, the total signal
increases, the spectral profile broadens and a pedestal ap-

-2 -1 0
10-4

10-3

10-2

10-1

100

-3 -2 -1 0 2
0

50

100

150

In
te

ns
ity

 (
ar

b.
un

its
)

Radial distance (mm)

openslit
closedslit

slit

δλ (nm)

1 3

1

FIG. 5. Spatial profiles of the 17th harmonic generated in argon
when the slit in the spectral plane is opened or closed to
�	=0.2 nm. The 1-mJ laser pulse is focused 4 mm after the gas jet.
The inset shows the corresponding spectral profile.

-4 0 4

0

60

120

180 (b)

In
te

ns
ity

 (
ar

b.
un

its
)

Radial distance (mm)

46 47 48

10-4

10-3

10-2

10-1

(a)

In
te

ns
ity

 (
ar

b.
un

its
.)

Wavelength (nm)

z = -4mm
z = 0mm
z = +4mm

z = -4mm
z = 0mm
z = +4mm

FIG. 6. Measured spectral �a� and spatial �b� profiles of the 17th
harmonic as a function of the gas jet position relative to the focus.
The laser energy is 1.25 mJ and the laser diaphragm is 12.5 mm.

MACROSCOPIC CONTROL OF HIGH-ORDER HARMONICS… PHYSICAL REVIEW A 74, 043804 �2006�

043804-5



pears in the spatial distribution. We attribute the broadening
of both the spectral and spatial profiles to the onset of E2
associated with the �2 contribution, whereas the central struc-
ture is mainly attributed to E1 associated with �1. At large
z
 +4 mm, the signal decreases; the profiles are narrow
again. The variations of the spectral and spatial profiles are
clearly correlated as a function of focusing. First, they reflect
how z-dependent phase matching can favor the one or the
other contribution: this is the principle of the up-stream con-
trol of HHG. Second, for phase-matched emission, they re-
flect the dependence of the field parameters �chirp� on the
laser intensity �10�. A more quantitative analysis is per-
formed in Fig. 7�a�, where, together with the integrated sig-
nal, we have plotted the relative weight of �1 contribution �in
percentage of total signal� as a function of the jet to focus
position z. The �1 weight is obtained from a fit of the 1D
radial profile in Fig. 6�b� as a sum of Gaussian/

superGaussian components �see also Fig. 3�a��, and further
2D integration. The �1 contribution is slightly higher when
the laser is focused before the gas jet �between z=−10 mm
and z=0 mm�. For z
0, the �2 contribution increases sig-
nificantly up to 60% of the total signal. This corresponds to a
phase matching achieved in the off-axis region of the gas jet,

involving a large radial gradient � j�� �I� of the laser intensity
in Eq. �2�, and resulting in an off-axis XUV emission as
shown in the spatial profiles. For z
 +10 mm, the phase
matching is again realized preferentially on axis for the �1
contribution. We find the same generic behavior using a
larger diaphragm and a lower laser energy �triangles in Fig.
7�a��. We naturally observe that with smaller confocal pa-
rameter and intensity, the harmonic signal varies more rap-
idly with z. Note that the signal dependence indicates that
when �2 component is phase matched, the total signal is
maximum.

In Fig. 7�b�, we have plotted the weight of the �1 contri-
bution for H17 as a function of the laser energy, for
z= +2 mm and diaphragm d=12.5 mm. The �1 contribution
slightly dominates at low energy and then decreases when
energy increases. When the harmonic total output is opti-
mized �E=1.25 mJ�, �2 becomes dominant. Qualitatively,
this variation reflects the intensity-dependent phase matching
of �1 and �2 contributions: the �2 component is efficiently
phase matched for large radial gradient obtained at high in-
tensity. The further increase of �1 contribution may be attrib-
uted to the relative degradation of phase matching in the
presence of strong ionization and electronic dispersion,
which is more critical off axis �large gradients� for �2 than it
is on axis for �1. The total signal consequently decreases.

D. “Up-” and “down-stream” filtering of one
contribution

Our analysis shows how control and filtering of the path
contributions can be combined, provided that the generation
conditions are properly defined. First we can control the
quantum path contributions with the energy of the generating
laser. Hence, as previously shown in Fig. 7�b�, one may fa-
vor either the short or the long trajectory by slightly tuning
laser energy. Second, we have an additionnal control of
quantum path contributions with the focusing geometry. To
optimize the �1 contribution in our geometry, there is advan-
tage to focus the laser close to the gas jet at z�0: �1 con-
tributes to 50% of the total signal which is close to its maxi-
mum. Additionnaly we have put a diaphragm to suppress the
off-axis signal and we found a �1 contribution that is around
one order of magnitude larger than that of �2. The measured
E1 /E2 ratio for the full HHG beam and for the beam aper-
tured at 1 mm at various focus positions and at two laser
energies is reported in Table I. By putting a �=1 mm dia-
phragm in the far field, we measure a contribution from the
short quantum path that strongly dominates. The above fil-
tering can be used for any harmonic in the plateau region. As
a result, almost “pure” �1 contribution for a set of harmonic
components will be obtained. The long trajectory can also be
selected. From Fig. 7�b�, we note that �2 emission is maxi-
mum �60% of the total signal� at z= +4 mm, where the har-
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FIG. 7. �a� Contribution of the short trajectory for H17 as a
function of the relative jet-to-focus position z at E=1.25 mJ and
laser diaphragm d=12.5 mm �open circle�. The same dependance
together with the total harmonic signal are shown for a laser energy
of 0.85 mJ and d=14 mm �respectively, open and full triangles�. �b�
Contribution of the short trajectory as a function of the laser energy
at z= +2 mm and d=12.5 mm. The total harmonic signal is plotted
in full circle. The error bars �not shown� do not exceed 10% of the
signal.
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monic signal is high. We can select �2 just by putting a disk
inside the beam to stop the on-axis emission where �1 is
emitted �43�.

This analysis is crucial for the generation of clean and
intense attosecond pulses. The cutoff region of the harmonic
spectrum, where a single path contribute to the emission, has
been used to produce isolated attosecond pulses �28,44�. In
order to produce shorter and more intense pulses, the plateau
region should be used, and this applies both to trains and to
isolated pulses obtained through polarization gating
�34,45–47�. But the contribution of the two quantum paths,
with a relative weight determined both by the atomic dipole
and the z-dependent phase matching, directly affects the
phase locking between consecutive harmonics �30–32� and
blurs the attosecond structure. The generation of a single
attosecond burst per half optical cycle thus requires that a
single quantum path is selected.

III. CONCLUSION

In summary, our measurements demonstrate that we
can now have a complete control of the quantum path
contributions in high harmonic generation. The two contri-
butions, �1 and �2 for, respectively, the short and the long
quantum paths, are identified from their strongly correlated
properties in the spatial and spectral domains. We have stud-
ied them as a function of generation parameter �laser inten-
sity, focus position�, emphasizing how phase matching can
favor the one or the other contribution. Phase matching
therefore serves to the “up-stream” control of the path selec-
tion. A simple method of path selection after the generation
process or “down-stream” consists in filtering the harmonic
emission either in the spatial or in the spectral domain. Short
or long quantum path can be, respectively, chosen by adjust-
ing in the far field a diaphragm �on axis emission selected� or
a disk �off axis emission selected�. This quantum path selec-
tion and optimization should lead to the generation of regular
and intense attosecond pulses.
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The time and momentum distributions of electron emission from a molecule during a single laser cycle are
calculated by solving a two-dimensional time-dependent Schrödinger equation. The momentum distributions
strongly depend on the orbital symmetry and orientation of the molecular axis. Field-induced internal dynamics
of the molecule can shift electron emission and recollision times through a large part of the laser cycle, which
leads to corresponding variations of high-harmonic emission times and to the appearance of even harmonics.
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I. INTRODUCTION

During a single optical cycle of a strong laser pulse, elec-
trons are driven out of a molecule, accelerated, and directed
back onto their parent molecule, where they scatter or recom-
bine. This “recollision” process was first introduced to ex-
plain the generation of high-harmonic radiation �1,2�, but it
also leads to the appearance of electron diffraction patterns
�3,4�, or the expulsion of more electrons and disintegration
of the molecule �5�. As electron detachment and recollision
occupy only a fraction of the whole cycle, time structures are
on the scale of a few hundred attoseconds. These extremely
rapid processes can be manipulated by controlling the laser
field, and this is being exploited in an increasing number of
experiments. From high-harmonic radiation attosecond
pulses can be extracted, and efforts are directed to obtaining
higher-harmonic intensities and detailed control of the time
structure. Harmonic radiation also serves to diagnose recol-
lision itself and to extract information about the structure �6�
and dynamics of the target �7,8�. The early focus of recolli-
sion experiments was on ionization and harmonic generation
with noble gases, where the recollision picture has become
firmly established. The chirp of the harmonics can be linked
to recollision times �9�, and control of the recollision through
laser polarization �10,11� and two-color fields �12� have been
demonstrated. Now attention is increasingly shifting toward
molecules, because of their more complex structure and
richer dynamics. The orientation of the molecule relative to
the laser field is an additional experimental parameter with
which, e.g., the ionization yield can be varied significantly.
The basic features of the orientation dependence of total ion-
ization are predicted by the molecular Ammosov-Delone-
Krainov �ADK� theory of tunnel ionization �13�, which de-
pends only on the asymptotics of the field-free electronic
wave function in the field direction.

To determine the momentum distribution of the emitted
electrons, knowledge of the wave function in a fixed direc-
tion is insufficient: in the simplest case of a diatomic mol-
ecule, electrons are released from around both centers, lead-
ing to three-dimensional interference patterns that depend on

the relative phases and positions of the two centers �14�.
More generally, the emission depends on the nodal structure
of the outer electronic orbitals �15�. For the time of electron
release, electronic dynamics during the emission process
must be taken into consideration. In its usual form, the recol-
lision picture assumes that ionization is a quasistationary
process, where at any time the rate is proportional to the
tunnel ionization rate for the instantaneous field strength. Be-
cause of the strongly nonlinear dependence of ionization on
field strength, this implies a sharp maximum of emission at
the peak of the laser field. However, ionization can be qua-
sistationary only when the time scales of electronic motion in
the system are well separated from the laser time scale. In
molecules, this is not generally the case.

In this paper, we investigate the influence of molecular
electronic structure and dynamics on electron emission and
recollision. We introduce a pseudodetector method to define
emission and recollision times as well as electron momenta
after emission within the frame of the time-dependent
Schrödinger equation �TDSE�. For two-dimensional model
molecules, we find pronounced effects of orientation on both
electron spectra and emission times, due to the orbital sym-
metry and field-induced intramolecular dynamics.

II. METHOD

To define a time of ionization and an electron spectrum at
that time, one needs to distinguish between bound and un-
bound electrons while the field is present. This is discussed
in detail in Ref. �16�, where an approximate bound-unbound
distinction was introduced. This distinction is applicable in
the case of strong fields, while at weaker fields it becomes
dependent on details of the approximation, in particular on
the gauge used to describe the interaction with the field. For
the present work, we avoid this problem by adopting the
original idea of the classical recollision model for the time-
dependent Schrödinger equation. The electron detachment is
determined from the wave function amplitude that we find at
distances where the laser force dominates over the molecular
potential. We can associate that amplitude with a time of
electron emission by propagating it back to near the ion. In
this way, we can discuss electron recollision without the need*scrinzi@tuwien.ac.at
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to decide whether the electronic wave function ever became
unbound or just strongly distorted.

Here we summarize the implementation of the idea and
we refer the reader to Ref. �17� for details. At time t0 the
solution ��r� , t� of the TDSE is multiplied by a probe func-
tion Mz0

�r�� which is localized at a distance z0 from the bound
system measured in the polarization direction. This probe
function approximates a plane where we measure the elec-
tron density and momentum as a function of time. Mz0

is
chosen as a Gaussian function centered around z0 in the z
direction with widths between 3 and 7 a.u. The extension in
the perpendicular direction was chosen much wider with a
typical value of 20 a.u. The probed part of the wave function
�t0

�t0�=Mz0
�r����r� , t0� is propagated further by the TDSE,

i
�

�t
�t0

�t� = H�t0
�t� . �1�

By integrating over all probe times �r�r� , t�=�dt0�t0
�r� , t�, one

obtains the recolliding part of the wave function, from which
the density distributions in time, space, and momentum “on
target,” i.e., at z=0, are calculated. In Ref. �17� we show that
the currents on target only weakly depend on the probe dis-
tance z0 and the width and shape of the mask function. This
allows one to identify the times of electron release and recol-
lision. Here one must take into account that with increasing
probe distance fewer electrons reach the probe. For emission
times corresponding to the “short trajectories” of the classi-
cal recollision picture �18� there is a one-to-one correspon-
dence between the classical excursion amplitude and the
recollision momentum. By filtering only the highest recolli-
sion momenta, one can make sure that all recolliding elec-
trons have passed through the probe. Results for probe dis-
tances z0=10, 15, and 20 a.u. are shown in Fig. 1. The
calculations were performed for the two-dimensional mo-
lecular model described below with a symmetric initial state,
laser polarization perpendicular to the molecular axis,
800 nm wavelength, and a peak laser field strength corre-
sponding to intensity 1.4�1015 W/cm2. When all probed
electrons are included, recollision densities are strongly en-
hanced at early return times for the shorter probe distances.
However, these are low-momentum electrons. When one
counts high-momentum electrons that pass through all re-
spective barriers, the time distributions nearly agree �Fig.

1�b��. Low-energy trajectories that miss all probe functions
belong to a regime where the concept of recollision ceases to
be applicable. Dependencies on the probe width and on the
gauge in the TDSE were found to be similarly weak �17�.

III. RESULTS AND DISCUSSION

In the following, we study electron emission and recolli-
sion using a two-dimensional single-electron model with
screened Coulomb potentials

H = −
1

2
��� � − A� �t��2 − �

s=±1/2

c

�a2 + ��� + sR� �2
, �2�

with the coordinates �� = �x ,z� and the molecular axis at an

angle � :R� = �R sin � ,R cos �� and internuclear separation
�R�=4.4 a.u. For the potential parameters we chose c=0.5,
and a was adjusted to obtain an ionization potential of
0.51 a.u. This choice of c implies a symmetric molecule with
Coulombic long-range behavior of the potential, while
�R� and the ionization potential mimic the overall size and
ionization potential of CO2. The vector potential was

chosen in the z direction A� = (0, �E0 /�0�cos �0t) with peak
field strength E0 and center frequency �0=0.057 a.u.
��=800 nm�. For our calculations we can neglect nuclear
motion, as electron release and recollision happen during
about a laser half cycle of 1.3 fs, which should be compared
to typical vibrational periods of 15–25 fs for molecules like
CO2. Although the two-dimensional model precludes quan-
titative comparisons with experimental data, we will argue
below that the mechanism underlying the release dynamics is
universal and not specific for our model. The TDSE with the
Hamiltonian �2� was solved by a pseudospectral method with
a box size of 40 and 120 a.u. in the x and z directions, re-
spectively. The ground and excited initial states were ob-
tained by imaginary time propagation, where for the excited
state orthogonality with respect to the previously calculated
ground state was imposed. Starting from the ground state, we
determine electron momenta through a barrier at z0=15 a.u.

A. Electron momentum distributions

The upper panels of Fig. 2 show the electron momentum
distribution for orientations �=0°, 45°, and 90° in directions
parallel �g , 	 � and perpendicular �g , � � to the laser polariza-
tion. The distributions are given for the times, when the elec-
tron density on the probe reaches its maximum. In qualitative
agreement with the molecular ADK theory �13�, the ioniza-
tion yields decrease with increasing angle. The overall
shapes of the parallel and perpendicular momentum distribu-
tions remain similar and smooth. For parallel alignment, the
distribution is shifted to slightly higher momenta, which can
be related to a variation in the electron emission time �see the
discussion below�. In the perpendicular momentum distribu-
tion a slight asymmetry appears at 45°. This picture changes
drastically when we ionize from a state with ungerade sym-
metry. We use the first excited state of a system, where for
easier comparison with the gerade state we adjust the poten-
tial parameter a in the Hamiltonian �2� to obtain the same
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FIG. 1. Time distribution of density of recolliding electrons on
target as obtained with probe distances z0=10 �solid line�, 15
�dashed line�, and 20 a.u. �dotted line�. In �a� all recollision mo-
menta are included; in �b� momenta are chosen such that all elec-
trons reach 20 a.u. �c� shows the relation between recollision mo-
mentum and excursion amplitude for short trajectories.
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binding energy of 0.51 a.u. The lower panels of Fig. 2 show
the probed spectra for the excited state with ungerade sym-
metry. In this symmetry, the ionization yield drops more
strongly when going from parallel to perpendicular orienta-
tion. More importantly, the distribution of perpendicular mo-
menta changes its shape from a smooth bell-shaped distribu-
tion to a double-hump distribution with a node for
perpendicular momentum p�=0. The appearance of this
node follows immediately from the antisymmetry perpen-
dicular to the polarization direction.

The suppression of zero perpendicular momentum leads
to strong suppression of recollision and high-harmonic gen-
eration in addition to the suppression of total ionization. The
effect must also be taken into account for a correct interpre-
tation of the experiments �5,19�, where double ionization by
recolliding electrons was used as a measure of orientation-
dependent ionization rates. Some of the molecules investi-
gated there have exact antisymmetries and all have nodal
planes which will lead to strong variations of the momentum
distributions of the recolliding electrons with molecular ori-
entation. The observed double ionization therefore depends
not only on total ionization, but also on the fraction of the
returning electrons that contribute to double ionization. For
example, while for our model and parallel orientation 
50%
of the returning electrons pass through a region around the
molecule of twice the internuclear distance, this fraction is
only 
10% for the perpendicular orientation.

B. Electron emission and recollision times

The time structure of electron emission is even more
deeply connected to molecular orientation and structure. Fig-
ure 3 �left panels� shows the density of emitted and recollid-
ing electrons for a range of intensities and parallel alignment
of the molecular axis with the laser polarization. The emis-
sion time structure varies strongly with intensity. At intensity
5.6�1013 W/cm2, peak emission approximately coincides
with peak field strength, but at intensity 1.3�1014 W/cm2

two emission peaks of different heights appear that are sepa-
rated by approximately 1/4 of an optical cycle, and at the
largest intensity of 2.2�1014 W/cm2 two roughly equal
peaks with slightly smaller separation appear.

Analyzing the electronic wave function during emission,
one finds that the variations are caused by intramolecular
electron dynamics induced by the ionizing field. Figure 3
�center panels� shows the populations of the �field-free�
ground and first excited states during the ionizing laser half
cycle. The laser field induces pronounced Rabi-like oscilla-
tions of the populations of the ground and the first excited
state. Electron emission predominantly happens when the ex-
cited state becomes populated at times when the field is
strong. In that way, emission itself becomes modulated by
the oscillations between the bound states. The variations in
the recollision times match emission, if one takes into ac-
count that only emission times corresponding to classically
recolliding trajectories can contribute significantly. At the in-
tensity 1.2�1014 W/cm2, the variation of emission times
leads to a strong emphasis of “long trajectories,” i.e., recol-
lisions well after the node of the field. Note that emission can
also peak before the peak of the laser field, when the excited
state population becomes maximal before the peak field. We
also investigated the emission time structure for laser polar-
ization perpendicular to the molecular axis, where the ex-
cited state is not dipole reachable. As expected, the emission
time structure closely follows the field strength and very
weakly varies with intensity. Correspondingly, recollision oc-
curs according to the classical model.

The mechanism makes it clear that the modulation of
electron emission by field-induced internal dynamics is a
universal phenomenon, which is not bound to the specific
model used here. In general, the dynamics modifies ioniza-
tion times when �1� it occurs on a time scale that is compa-
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rable to the laser optical period and �2� the internal rates are
significant compared to the ionization rate. Condition �1�
means that there is an electronically excited state at most a
few photon energies above the ground state. At a laser pho-
ton energy of 1.5 eV corresponding to the 
800 nm wave-
length, this condition becomes satisfied at large internuclear
distances. Condition �2� can always be met by reducing laser
intensity. At fixed wavelength, that means that one ap-
proaches Keldysh parameters of 	
1, which is, in fact,
where many experiments are being performed. Oscillations
between the populations of bound states were reported also
at very strong field �20�, where, however, the oscillation fre-
quency far exceeds the laser frequency and no observable
modulation of the emission results.

C. Experimental signatures

The most sensitive experimental signature of recollision is
in high-harmonic emission, where recollision momenta are
closely linked to recollision times �8,9�. The experimental
signature of field-induced intramolecular dynamics is the de-
pendence on the laser intensity and orientation of the mo-
lecular axis. The right-hand panels in Fig. 3 show that the
single-atom harmonic response in the energy range above
90% of the harmonic cutoff energy closely follows the cor-
responding recollision density distribution. The figures also
contain the harmonic intensities for perpendicular orienta-
tion, which remain independent of intensity. Recent experi-
mental work has revealed a similar change of the harmonic
emission profile as a function of intensity and orientation of
the molecular axis �21�.

Another observable effect of the internal dynamics is the
transient appearance of even harmonics. Between subsequent
recollisions, the system evolves according to the field-
induced dynamics. In our case, Rabi-like oscillations be-
tween the gerade ground and the ungerade excited state lead
to variations of the electron density. At intensities where the
ratio of the laser period to the field-induced internal oscilla-
tion period approaches an even number, the system returns to
the same state at each subsequent recollision. Any asymme-
try of this state will cause even harmonics. As the internal
dynamics depends on laser intensity, the even harmonics
show a resonancelike dependence on pulse intensity. For our
model system, parallel alignment, a pulse duration of 15 fs,
and intensity of 5.6�1013 W/cm2, we find even harmonic
peaks with up to 3–8% of the peak height of the neighboring
odd harmonic peaks. For perpendicular alignment there are
no even harmonics. Finally, switching of recollisions be-
tween short and long trajectories �cf. Fig. 3� changes the
phase-matching conditions. Depending on the position of the
focus before or after the interaction region with the gas,
complementary effects of the internal dynamics should be
observed. A detailed investigation of these phenomena is de-
ferred to future work.
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Calculations are presented for the generation of an isolated attosecond pulse in a multicycle two-color
strong-field regime. We show that the recollision of the electron wave packet can be confined to half an op-
tical cycle using pulses of up to 40 fs in duration. The scheme is proven to be efficient using two intense
beams, one producing a strong field at � and the other a strong field detuned from 2�. The slight detuning
�� of the second harmonic is used to break the symmetry of the electric field over many optical cycles and
provides a coherent control for the formation of an isolated attosecond pulse. © 2007 Optical Society of
America

OCIS codes: 190.2620, 190.4160, 190.7110, 320.7110.

High-order harmonics generation (HHG) of intense
laser pulses in gases is attracting much attention due
to both fundamental and applied interests. One of
the most attractive properties of the HHG source is
the generation of attosecond pulses. This field has
been growing spectacularly (for reviews see [1,2]).
Trains of attosecond pulses are naturally produced in
the HHG process, whereas the generation of a single
or isolated attosecond pulse is more challenging. Iso-
lated attosecond pulses have been, however, achieved
using absolute phase-stabilized few-optical-cycle
state-of-the art laser systems. The methods rely ei-
ther on the laser intensity [3] or ellipticity (polariza-
tion state) [4,5] dependencies of the harmonic emis-
sion. Another approach involves control of the wave
packet recollision using a two-color field. Proposals
based on a mixing scheme of a strong fundamental
field and a weak [6] or strong [7] second-harmonic
field have been investigated computationally. Experi-
mental indications of an isolated attosecond pulse
have been observed in the latter scheme explored ex-
perimentally. These schemes are very promising but
require very short pulses ��12 fs� except if harmonic
heterodyning with a weak lower frequency field is
used [8], which is, however, more difficult to produce
experimentally than the second harmonic.

In this Letter, we propose to generate single at-
tosecond pulses in the long optical cycle regime by
mixing the fundamental field to its detuned second
harmonic. To illustrate the principle, we perform one-
dimension quantum mechanical calculations using
an argon atom with a smoothed Coulomb potential.
Our approach is based on the numerical solution of
the time-dependent Schrödinger equation. The calcu-
lated attosecond time structure is shown in Fig. 1a
when only the fundamental ��1� is present. The laser
intensity is constant. We see that an attosecond pulse

is emitted every 1/2 optical cycle. This reflects the
symmetry of the HHG process. In Fig. 1b we perform
the same calculations but add an intense spectrally
detuned second-harmonic field. The detuning is cho-
sen so that �2=�1�2+1/N�, with N=5. Due to the
new periodicity of the electric field we show that an
attosecond pulse is now emitted every 5/2 optical
cycle. This property of HHG can be used to isolate a
single attosecond pulse. Indeed, if the laser envelope
duration is of the same order as (or a few times) the
delay between two consecutive attosecond pulses, the
strong intensity dependence of the HHG process will
allow the isolation of a single attosecond pulse.

This is shown in Fig. 2 with N=5.5 and with an en-
velope of ten optical cycles for both the fundamental
and the detuned second-harmonic fields. The time-
dependent laser pulse envelope has a sin2��t /2�L�
shape, where t is time and �L the FWHM. The inten-
sities of the fundamental and the second-harmonic
fields are 2�1014 and 1014 W/cm2, respectively. The
electric field symmetry is strongly broken so that the
recollision of the most energetic part of the wave
packet is now confined to half an optical cycle within
the full envelope. The calculation shows an isolated
attosecond pulse (80 as) with a large spectral band-
width of 24 eV centered at 49� (see below). In the
simulation the strong field regime produced by the
two colors plays a significant role. The population of
the ground state is plotted in Fig. 2. The ionization is
taken directly from the resolution of the Schrödinger
equation. The ground state is totally depleted after
the maximum of the electric field so that no harmonic
emission is allowed on the trailing edge of the pulse.
It should be noted that this effect has recently been
proposed to generate a single attosecond pulse [9]. In
the present case the ground state population is still
high (30%) just before the emission of the attosecond
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pulse so that the gating method is quite efficient. Cal-
culations (not shown here) at lower intensity (1014

and 5�1013 W/cm2 for the fundamental and the sec-
ond harmonic, respectively) indicate that when the
medium is not depleted we can obtain secondary at-
tosecond pulses in the trailing edge of the pulse. The
phase difference between the two colors is also a very
important parameter and should be adjusted with in-
terferometric stability in an experiment. Our calcula-
tions show that a phase change from 0 to � /4 affects
the time profile of the radiation. Indeed a second at-
tosecond pulse is emitted with �40% of the intensity
of the main pulse. The method also relies on the
phase slippage between the two colors in the gener-
ating medium, which should be kept below � /10.
This can be matched, for example, in a millimeter
length, few tens of torr of argon gas medium.

The relative phase of the two pulses also plays a
role in controlling the wave packet dynamics. Indeed
the two-color electric fields add coherently so that the
most energetic single wave packet recollision is ob-
served for the highest field acceleration. This can be
adjusted by the relative phase of the fields so that the
recollision occurs close to the maximum of the optical
pulse envelope. In that sense this technique is more
efficient than the intensity [3] or polarization gating
[4,5] methods where no coherent control on the at-
tosecond electron wave packet properties is applied.
The constructive coherent sum of the fields leads to a
much higher electron recollision kinetic energy so
that an extension of the high harmonic plateau oc-
curs. This is illustrated in Fig. 3 where the spectrum
is plotted for the single color and the two-color-
detuned schemes. The cutoff is significantly extended
from harmonic 39 to harmonic 57. This is consistent
with the additional kinetic energy of the returning
electron wave packet provided by the detuned
second-harmonic strong field. We note that in the
large extended plateau region the spectrum shows
less modulation than the single color scheme. This is
the region where the numerical spectral filter is ap-
plied to isolate the attosecond pulse.

Fig. 1. Time profiles with only the a, fundamental
�800 nm� �1 and b, when mixing the fundamental and its
detuned second harmonic �2=2.2�1. The laser intensity is
constant. The relative phase between the two fields is
0.64�. Dotted curves: total generating electric field. Solid
curves: calculations of the harmonic emission in argon us-
ing a numerical filter centered at 26�1 with a 20 eV
bandwidth.

Fig. 2. Driving electric field of the two-color detuned
scheme (solid curve) with �2=2.18�1. Calculation of the
harmonic emission in argon (shaded area curve) using a
numerical spectral filter between from 41�1 to above the
cutoff (see text). The fundamental field is centered at
800 nm. Both fields have an envelope of ten optical cycles
(27 fs, FWHM). The relative phase of the two fields is equal
to 0. Dotted curve: normalized population of the ground
state. The population is evolving from 1 at t=0 to 0 at t
=20 optical cycles.

Fig. 3. Total harmonic spectra extracted from the
quantum-mechanical calculations in argon shown in Fig. 2
(same parameters). Dotted curve: spectra generated using
only the �1 field. Solid curve: spectra generated in the mix-
ing scheme with �1 and �2=2.18�1.
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We propose now to extend the technique to longer
laser pulse duration available in most laboratories.
Figure 4 shows quantum-mechanical calculations in
argon using 15 optical cycles pulses �40 fs�. The re-
sults have been obtained after optimizing the detun-
ing and the phase difference between the two beams.
The best case shown here is N=5 and �=0.64�. The
total electric field exhibits a clear modulation of the
envelope with a period of 5 optical cycles and the in-
set shows that the intraoptical cycle symmetry is bro-
ken. The calculations reveal a high-contrast isolated
attosecond pulse generated just before the maximum
of the laser envelope. The small satellite pulses ex-
hibits intensities below 5% of the main peak.

Here, the optimization of the parameters (dephas-
ing and detuning) of isolated attosecond pulses has
been done manually. However these parameters can
be adjusted in an experiment by utilizing closed loop
quantum control of the attosecond pulse generation.
These two parameters can be inserted into an evolu-
tionary algorithm [10] in order to shape the attosec-
ond pulse structure. We also note that the method
can use a detuning either of the second harmonic or
of the fundamental field; the symmetry will be bro-
ken in either case. The detuning of the 800 nm wave-
length is easier to produce using, for example, non-
linear phase modulation effects. The technique can
be implemented on high energy lasers so that con-
trollable single attosecond pulses in the microjoule
range can be generated.

Finally the method can be of general use in other
strong field experiments. In high harmonic genera-
tion we have shown that a symmetry-broken strong
field provides a way to generate isolated attosecond
pulses with long optical pulses. Another application
can be the possibility of controlling the recollision
probability of a wave packet in a pump–probe experi-
ment. The two fields and their relative properties can
be tuned to “guide” a single attosecond wave packet
with a controllable kinetic energy back toward the
ground state. This could add considerable flexibility
in the application of a wave packet as a probe of a
molecular system [11,12].
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