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Directeur de thèse : Franck DELMOTTE

Rapporteurs : «Eric M «EVEL
Daniel KAPLAN

Examinateurs : B«eatrice CHATEL
Pascal SALIÈRES
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Introduction

ÒQuelle durŽe minimale peut atteindre un ßash de lumi•re ?Ó

Lorsque ce travail de th•se a dŽbutŽ, la rŽponse ˆ cette question venait de franchir la barri•re symbolique

des cent attosecondes [Goulielmakis E. et al., 2008]. Une attoseconde correspond ˆ10! 18 s, le su"xe atto

provenant du mot danois atten, qui signiÞe Òdix-huitÓ. Il est di"cile de rŽaliser concr•tement ce que reprŽsente

un ŽvŽnement aussi bref. Mais pour donner un exemple, nous dirons quÕune attoseconde reprŽsente le temps

mis par la lumi•re pour traverser une molŽcule dÕeau. Pour obtenir un ßash de lumi•re aussi bref, la physique

impose une condition nŽcessaire sur le nombre de frŽquences optiques intervenant dans lÕimpulsion lumineuse :

plus son spectre en frŽquence est large, plus elle est br•ve. Le ßash prendra alors la forme dÕun champ Žlec-

tromagnŽtique oscillant dans une enveloppe. Si lÕon Žlargit trop ce spectre, lÕimpulsion verra la largeur de son

enveloppe limitŽe par la pŽriode du champ ŽlectromagnŽtique dans la plage spectrale o• elle se trouve. Si lÕon

suit ce raisonnement, la durŽe minimale dÕune impulsion lumineuse sera de lÕordre de quelques picosecondes

(10! 12 s) dans le domaine micro-onde, et de quelques femtosecondes (10! 15 s) dans le domaine visible. Une

impulsion lumineuse dÕune durŽe attoseconde ne pourra donc •tre gŽnŽrŽe quÕau-delˆ du domaine visible, et

plus prŽcisŽment dans le domaine extr•me ultraviolet (XUV). Ainsi, le passage des impulsions femtosecondes

aux impulsions attosecondes implique un changement de domaine spectral. Et, dans ce domaine XUV, nous

allons •tre confronter ˆ un comportement totalement di!Žrent de la mati•re vis-ˆ-vis de la lumi•re. En ef-

fet, lÕinteraction de la lumi•re avec la mati•re va •tre faible, ce qui se traduira par une faible rŽfraction. De

plus, les matŽriaux prŽsentent tous une absorption non nulle et leurs indices ont des Žvolutions spectrales plus

complexes que dans le domaine visible.

CÕest en 2001 que furent observŽes pour la premi•re fois de telles impulsions attosecondes dans deux

laboratoires di!Žrents. Un laboratoire autrichien parvint ˆ crŽer une impulsion lumineuse dÕune durŽe de

650as [Hentschel M. et al., 2001], et dans le m•me temps un laboratoire fran•ais du CEA Saclay rŽussissait

ˆ gŽnŽrer, sous forme de trains, des impulsions de250as [Paul P. M. et al., 2001]. Tr•s rapidement, dÕautres

Žquipes dans le monde rŽalis•rent des expŽriences similaires [Aseyev S. A. et al., 2003, Kienberger R. et al.,

2004, Sansone G. et al., 2006, Sola I. J. et al., 2006]. Et en quelques annŽes, la durŽe de ces impulsions fut divisŽe

par un facteur proche de10, pour arriver en 2011 ˆ des durŽes record de63as [Ko D. H. et al., 2010] pour des

impulsions Žmises sous forme de trains, et de80as pour une impulsion isolŽe [Goulielmakis E. et al., 2008].

1
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Dans le m•me temps, de nouvelles techniques furent dŽveloppŽes pour caractŽriser ces impulsions [Mairesse Y.

and QuŽrŽ F., 2005]. Les premi•res applications sont apparues [Itatani J. et al., 2004, Boutu W. et al., 2008], et

de nouvelles sources attosecondes beaucoup plus intenses commencent ˆ voir le jour [Nomura Y. et al., 2009].

Nous sommes donc ˆ une pŽriode charni•re, dix ans apr•s la premi•re observation dÕune impulsion attoseconde.

La gŽnŽralisation de telles impulsions dans les dix prochaines annŽes passera inŽvitablement par le dŽve-

loppement de composants capables de les manipuler. Ce point est dÕautant plus crucial que le domaine XUV,

de part lÕabsorption qui y r•gne, limite le nombre dÕinteractions possibles entre la lumi•re et la mati•re. Une

simple lentille devient un mur infranchissable, absorbant tout le rayonnement au bout de quelques microns.

Les composants constituŽs de cristaux non-linŽaires, acousto-optiques ou birŽfringents, ˆ la base de nombreuses

expŽriences dans le domaine visible, nÕexistent pas dans le domaine XUV. Pour se convaincre de lÕimportance

de ces Òoptiques attosecondesÓ dans les prochaines annŽes, nous pouvons imaginer lÕavenir de la science at-

toseconde, au regard de lÕŽvolution suivie par les lasers femtosecondes avec quelques dŽcennies dÕavance. Ces

sources sont aujourdÕhui matures. De nombreuses applications ont ŽmergŽ dans le domaine de lÕusinage par

laser, de la chirurgie de la cornŽe, et elles ont ouvert la voie au domaine de la femtochimie [Potter E. D. et al.,

1992]. Mais lÕutilisation de ces impulsions femtosecondes dans le domaine infrarouge et visible a pu se gŽnŽra-

liser ainsi principalement pour trois raisons : lÕamŽlioration des sources, telles que les lasers titane-saphir, le

dŽveloppement de mŽthodes de caractŽrisation puissantes, comme les techniques FROG [Trebino R. and Kane

D. J., 1993] et SPIDER [Iaconis C. and Walmsley I. A., 1998], et enÞn lÕapparition de composants permettant

la mise en forme et le contr™le de ces impulsions, tels que les miroirs chirpŽs [Szipšcs R. et al., 1994], les lignes ˆ

dispersion nulle [Froehly C. et al., 1983], ou les Þltres dispersifs acousto-optiques programmables [Tournois P.,

1997, Kaplan D. and Tournois P., 2002]. Il est donc impŽratif que, dans le domaine attoseconde, lÕamŽlioration

actuelle des sources et de leurs moyens de caractŽrisation sÕaccompagne dÕun dŽveloppement de composants

optiques adaptŽs.

Par ailleurs, le dŽveloppement de sources stables et maitrisŽes dÕimpulsions femtosecondes a fait Žmerger

de nouveaux domaines de recherche. En particulier, de nombreux e!orts sont fait actuellement pour mesurer

et maitriser une propriŽtŽ appelŽe Òphase de lÕenveloppe par rapport ˆ la porteuseÓ, souvent rŽsumŽe sous le

terme CEP pour Òcarrier-envelope phaseÓ[Jones D. J. et al., 2000, Hauri C. P. et al., 2004]. Cette quantitŽ peut

sÕinterprŽter comme la synchronisation du champ ŽlectromagnŽtique avec son enveloppe. Un second domaine

de recherche est celui de la caractŽrisation et du fa•onnage spatio-temporels dÕimpulsions femtosecondes, cÕest

ˆ dire de la mesure et de la mise en forme des propriŽtŽs ˆ la fois temporelles et spatiales de ces impulsions

[Wefers M. M. and Nelson K. A., 1995, Dorrer C. and Salin F., 1998, Dorrer C. et al., 2002, Gabolde P. and

Trebino R., 2006, Sussman B. J. et al., 2008, Alonso B. et al., 2010]. Il ne fait aucun doute que des recherches

similaires seront menŽes dans le domaine attoseconde, et il va nous falloir anticiper lÕimpact des di!Žrents

composants optiques sur la CEP, ou sur les propriŽtŽs spatio-temporelles des impulsions attosecondes.

Au cours de ce travail de th•se, nous avons dŽveloppŽ et caractŽrisŽ des composants optiques pour les

impulsions attosecondes et nous nous sommes Žgalement intŽressŽs ˆ lÕinßuence de tels composants sur les
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propriŽtŽs spatio-temporelles des impulsions et sur leur caractŽrisation.

Dans le chapitre 1, nous commencerons par rappeler les notions de bases de lÕoptique ultrabr•ve et les di-

verses propriŽtŽs temporelles et spatiales qui caractŽrisent ces impulsions. Puis nous exposerons les techniques

employŽes pour la gŽnŽration et la mesure dÕimpulsions attosecondes. Nous dŽtaillerons alors les divers compo-

sants optiques utilisŽs pour manipuler les impulsions ultra-br•ves, en partant du domaine femtoseconde pour

aller vers le domaine attoseconde. EnÞn, nous dresserons un Žtat des lieux des sources attosecondes actuelles

dans le monde.

Nous Žtudierons, dans le chapitre 2, la possibilitŽ de manipuler des impulsions attosecondes ˆ lÕaide de

composants optiques multicouches et notamment gr‰ce ˆ la transposition du principe du miroir chirpŽ dans

le domaine XUV. Cette Žtude comprend la conception, la rŽalisation et la caractŽrisation sur rayonnement

synchrotron et sur source attoseconde de miroirs multicouches capables de transporter ou de compresser une

impulsion attoseconde. Nous nous intŽresserons, dans un premier temps, ˆ des miroirs optimisŽs pour prŽsenter

une rŽßectivitŽ ŽlevŽe sur une bande spectrale et une phase spectrale dŽterminŽe, linŽaire pour le transport ou

parabolique pour la compression. Nous Žtudierons, dans un second temps, des miroirs multicouches optimisŽs

dans le domaine temporel dans le but de compresser la durŽe dÕune impulsion attoseconde sous la barre des

50as, soit en dessous du record de durŽe actuel. EnÞn, comme nous lÕavons dit, la mesure et le contr™le de

la CEP dÕune impulsion attoseconde deviendra un enjeu important dans les prochaines annŽes. Dans cette

perspective, nous prŽsenterons une mesure expŽrimentale de lÕinßuence dÕun miroir multicouche sur la CEP

dÕune impulsion attoseconde.

Dans les deux chapitres suivants, nous nous intŽresserons aux propriŽtŽs spatio-temporelles dÕune impulsion

attoseconde apr•s rŽßexion sur un composant optique utilisŽ en incidence proche de la normale, tel quÕun miroir

multicouche, ou en incidence rasante dans le cas de miroirs en rŽßexion totale. Pour cela, nous combinerons

deux approches : nous commencerons, dans le chapitre 3, par exposer une Žtude numŽrique de lÕinßuence

de composants optiques couramment utilisŽs, sur la structure spatio-temporelle des impulsions attosecondes.

Nous prŽsenterons tout dÕabord le principe de calcul du logiciel de simulation ROSA (ÒReßective Optical

Systems for AttopulsesÓ) que nous avons dŽveloppŽ, et qui combine une approche gŽomŽtrique et une approche

di!ractive. Puis nous dŽcrirons les rŽsultats obtenus pour di!Žrentes conÞgurations optiques impliquant des

miroirs sphŽriques, paraboliques, toriques et ellipso•daux. Nous montrerons que les aberrations gŽomŽtriques

de ces optiques modiÞent profondŽment lÕŽvolution des impulsions dans lÕespace et dans le temps. EnÞn nous

tenterons de quantiÞer lÕe!et des aberrations en calculant la durŽe de ces impulsions dans di!Žrents cas.

AÞn dÕaller plus loin dans lÕanalyse et la comprŽhension des phŽnom•nes physiques mis en jeu, nous avons

recherchŽ des outils analytiques aptes ˆ dŽcrire compl•tement de telles impulsions. Bien que la problŽmatique

des impulsions spatio-temporelles soit un sujet intense dÕŽtude dans le rŽgime femtoseconde infrarouge, nous
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nÕavons pas trouvŽ dans la littŽrature de mod•le analytique permettant de dŽcrire des impulsions aux formes

arbitraires dans lÕespace et dans le temps. LÕobjet du chapitre 4 sera donc de proposer un mod•le permettant

de dŽcrire de telles impulsions. BasŽ sur lÕŽtude des di!Žrents phŽnom•nes de couplages spatio-temporels, ce

mod•le nous permettra de dŽcomposer la durŽe dÕune impulsion quelconque en quatre grandeurs caractŽris-

tiques. Ne faisant aucune approximation sur la nature des impulsions, ce mod•le sera applicable aux impulsions

femtosecondes comme aux impulsions attosecondes. Nous lÕillustrerons par plusieurs exemples dans le domaine

des impulsions infrarouges femtosecondes puis des impulsions XUV attosecondes.

EnÞn, dans le chapitre 5, nous partirons dÕun constat simple : les optiques donnent aux impulsions une

structure spatio-temporelle complexe, mais les techniques actuelles de caractŽrisation reconstruisent une im-

pulsion attoseconde sous la forme dÕun signal temporel uniquement. Nous chercherons donc ˆ comprendre le

rŽsultat dÕune telle mesure, et nous appliquerons ˆ ce probl•me les outils numŽriques et analytiques dŽveloppŽs

dans les deux chapitres prŽcŽdents. Cela nous conduira ˆ Žtablir une relation que nous avons nommŽe lÕŽquation

CARROTS (ÒContrast Alteration on a RABITT trace Resulting in an Observable Temporo-spatial StretchÓ).

Gr‰ce ˆ cette Žquation, nous verrons que, de part son principe m•me, la caractŽrisation dÕune impulsion

attoseconde par les techniques actuelles est tr•s peu sensible ˆ la structure spatio-temporelle de lÕimpulsion.

Apr•s avoir donnŽ une courte conclusion gŽnŽrale sur lÕensemble de ce travail, nous prŽsenterons quelques

perspectives.



Chapitre 1

GŽnŽration, manipulation et

caractŽrisation dÕimpulsions attosecondes

Durant les di!Žrentes Žtapes de ce travail, les phŽnom•nes qui seront dŽcrits nous pousseront parfois ˆ nous

demander ce quÕest une Òimpulsion lumineuseÓ. Avant toute chose, il convient donc de dŽÞnir le plus prŽci-

sŽment possible cette notion. Dans un premier temps, nous poserons les bases mathŽmatiques fondamentales

pour la description dÕune impulsion ultrabr•ve, avant de les appliquer au cas des impulsions attosecondes.

Nous Žtudierons ensuite le processus de crŽation dÕune impulsion attoseconde, basŽ sur un phŽnom•ne appelŽ

ÒgŽnŽration dÕharmoniques dÕordre ŽlevŽÓ, ainsi que les techniques actuelles permettant de mesurer de telles

impulsions. EnÞn, nous verrons sous quelle forme se prŽsente une source attoseconde expŽrimentalement. Et

en particulier, nous Žtudierons les di!Žrents composants optiques actuellement utilisŽs sur ces lignes.

1.1 Rappel sur les impulsions ultrabr•ves

Comme point de dŽpart, nous pouvons dire quÕune impulsion ultrabr•ve est un rayonnement Žlectroma-

gnŽtique. Dans lÕŽcrasante majoritŽ des cas, les dŽtecteurs, ou plus gŽnŽralement les e!ets physiques utilisŽs

pour la dŽtection, sont sensibles au champ Žlectrique et non au champ magnŽtique. Dans tout ce qui suivra,

on dŽcrira donc une impulsion uniquement par son champ Žlectrique. LÕŽvolution dÕun tel champ nÕest pas

libre dans lÕespace et le temps, mais est imposŽe par les Žquations de Maxwell. En particulier, lÕŽquation de

propagation dÕun champ ŽlectriqueE dans le vide est donnŽe par lÕŽquation (1.1) :

#
! 2

!x 2 +
! 2

!y 2 +
! 2

!z 2

$
E (r , t) #

1
c2

! 2E (r , t)
!t 2 = 0 (1.1)

O• r est le vecteur position de coordonnŽes(x, y, z) et c correspond ˆ la vitesse de la lumi•re dans le vide.
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La solution la plus simple ˆ cette Žquation estune onde plane de la forme :

E (r , t) = E0 ácos (k ár # "t + #0) (1.2)

O• k est le vecteur dÕonde de lÕonde plane," sa pulsation et #0 sa phase ˆ lÕorigine.

Par la suite, on prŽf•rera le champ Žlectrique complexe Žquivalent. On pourra ˆ tout moment revenir au

champ rŽel en prenant la partie rŽelle du champ complexe suivant :

E (r , t) = E0 áei (k ár ! !t ) (1.3)

O• E0 est Žgal ˆ E0 áei" 0

En injectant cette solution dans lÕŽquation (1.1), il apparait que lÕŽquation dÕonde impose la relation suivante

entre la norme du vecteur dÕonde$k$ et la pulsation " , appelŽerelation de dispersion :

$k$ ác = " (1.4)

Une onde plane est donc compl•tement dŽÞnie par sa pulsation" et sa direction de propagation, cÕest ˆ dire

par son vecteur dÕonde. Pour •tre rigoureux, nous dirons que pour dŽterminer totalement le champ Žlectrique

associŽ ˆ cette onde plane, il faudra conna”tre en plus sa polarisation,i. e. lÕorientation du champ Žlectrique

dans le plan orthogonal ˆ k .

En Žtudiant de plus pr•s lÕŽquation (1.3), il appara”t quÕune onde plane a une extension temporelle et

spatiale inÞnie, et est parfaitement monochromatique de frŽquence" . Ces remarques rapides montrent quÕune

onde plane nÕest pas une solution rŽaliste. En e!et, pour maintenir lÕamplitude dÕun champ Žlectrique constante

en tout point de lÕespace et ˆ tous les instants, il faudrait une quantitŽ dÕŽnergie inÞnie. De plus, aucune source

de rayonnement ne peut •tre parfaitement monochromatique. Pour palier ˆ ces probl•mes, on peut considŽrer

une autre solution de lÕŽquation de propagation, ˆ savoir :

E (r , t) =
%+ "

!"
E0 (k) áei (k ár ! ! (k ) t ) dk (1.5)

En e!et, par linŽaritŽ de lÕŽquation de propagation, toute combinaison linŽaire dÕondes planes monochro-

matiques est Žgalement solution de lÕŽquation. Une solution gŽnŽrale peut donc sÕŽcrire sous la forme dÕune

superposition dÕondes planes de vecteurs dÕondesk di!Žrents, cÕest ˆ dire de directions de propagation et de

pulsations di!Žrentes, et possŽdant toutes des amplitudes, des polarisations et des phasesE0 (k) exp (#0 (k))

di!Žrentes. On appelle cette solution gŽnŽraleun paquet dÕonde lumineux , ou une impulsion lumineuse .

La dŽÞnition la plus gŽnŽrale possible dÕune impulsion lumineuse est quÕil sÕagit dÕune superposition dÕondes

ŽlŽmentaires monochromatiques se propageant dans le temps et dans lÕespace.
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1.1.1 Description gŽnŽrale dÕune impulsion

DorŽnavant, nous nÕutiliserons plus que le champ Žlectrique complexeE que nous noteronsE pour ne pas

alourdir les Žquations.

DÕun champ vectoriel ˆ un champ scalaire

Supposons dŽsormais que le vecteur dÕonde moyen de ces ondes planes soit colinŽaire ˆ lÕaxez, ce qui revient

ˆ dire que lÕimpulsion se propage selonz. Nous allons maintenant nous placer dans le cadre de lÕapproximation

scalaire. Cette approximation consiste ˆ considŽrer que les vecteurs champs Žlectriques seront colinŽaires ˆ

chaque instant et en tout point de lÕespace, de sorte que lÕon pourra les rŽsumer ˆ leurs normes. Une somme

vectorielle comme celle de lÕŽquation (1.5) devient alors une somme de grandeurs scalaires.

Cela implique que lÕŽtat de polarisation du champ Žlectrique sera le m•me en tout point ˆ un instant donnŽ

et que la composanteEz du champ sera nŽgligeable devant les composantesEx et Ey . Nous considŽrerons

donc que lÕouverture des faisceaux ne sera pas trop importante, ce qui serait faux dans le cas par exemple

de lÕimagerie confocale [Yoshiki K. et al., 2007, Olivier N. and Beaurepaire E., 2008] dans laquelle lÕouverture

numŽrique des optiques peut •tre tr•s ŽlevŽe, obligeant ˆ traiter vectoriellement le probl•me.

Propagation dÕune impulsion dans le temps et dans lÕespace

En nous basant sur lÕapproximation scalaire, nous allons maintenant nous intŽresser ˆ lÕŽvolution de lÕim-

pulsion lumineuse en fonction der et de t. Pour ce faire, nous allons successivement considŽrer deux paquets

dÕonde particuliers, ˆ savoir le cas dans lequel tous les vecteurs dÕonde sont rigoureusement colinŽaires ˆ lÕaxe

z, et le cas dans lequel toutes les ondes planes ont la m•me frŽquence.

Supposons donc, pour commencer, quele paquet dÕonde se compose uniquement dÕondes planes se

propageant selon z. Le paquet dÕonde est inÞniment Žtendu enx et en y, et les ondes planes qui le composent

ne sont donc di!ŽrenciŽes entre elles que par leurs frŽquences, si bien que lÕon peut rŽŽcrire lÕŽquation (1.5)

dans lÕapproximation scalaire sous la forme :

E (r , t) =
%+ "

!"
E0 (" ) eik ( ! )áz áe! i!t d" = T F

&
E0 (" ) eik ( ! )áz

'

( t )
(1.6)

On voit alors appara”tre une transformŽe de Fourier ˆ une dimension. Elle relie le domaine des pulsations

" du champ Žlectrique au domaine temporel. En remarquant queE0 (" ) est lui-m•me la transformŽe de

Fourier inverse du champ E (z = 0 , t), on voit alors que lÕŽvolution temporelle du paquet dÕonde peut •tre

obtenue pour toute position z simplement en appliquant une fonction de transfert ou un Þltre de phaseeik ( ! )áz

sur les composantes spectrales de lÕimpulsion. De plus, ce Þltre spectral dŽpend clairement de la relation de

dispersionk (" ) dans le milieu. Si lÕimpulsion se propage dans le vide, alors dÕapr•s lÕŽquation (1.4), le dŽphasage
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Figure 1.1 Ð Superposition ˆ une cote z donnŽe dÕondes planes de m•me direction de propaga-
tion mais de frŽquences di!Žrentes . Le champ Žlectrique rŽsultant de cette superposition va uniquement
dŽpendre de deux fonctions : le spectre qui indique les composantes spectrales en prŽsence, et la phase spectrale
qui prŽcise les dŽphasages de ces composantes les unes par rapport aux autres. Pour illustrer le r™le de cette
derni•re, les cas dÕune phase spectrale nulle (a) et dÕune phase spectrale alŽatoire (b) sont comparŽs.

k (" ) áz induit par la propagation devient linŽaire en " et sÕŽcrit simplement" áz/c . Or un dŽphasage linŽaire

dans lÕespace de Fourier correspond ˆ un dŽcalage dans lÕespace rŽel. Si bien que le champ Žlectrique de

lÕŽquation (1.6) sera simplement Žgal Ê0
(
t # z

c

)
. LÕe!et de la propagation sera simplement de retarder le

paquet dÕonde dÕune durŽez/c , mais lÕimpulsion gardera la m•me forme dans le temps quelque soit la position

z dÕobservation.

IntŽressons nous donc ˆ la forme temporelle de lÕimpulsion enz = 0 . DÕapr•s lÕŽquation (1.6), elle sera

enti•rement dŽterminŽe par E0 (" ), qui est une quantitŽ complexe. Elle comprend un module|E0 (" )| gŽnŽ-

ralement nommŽlÕamplitude spectrale , qui reprŽsente lÕamplitude relative des composantes spectrales en

prŽsence, et une phase#0 (" ) appelŽela phase spectrale , qui correspond ˆ la relation de phase entre ces

ondes planes de frŽquences di!Žrentes, voir la Fig. 1.1. Plut™t que lÕamplitude spectrale, on travaille en gŽnŽral

avec le module carrŽ|E0 (" )|2 appelŽle spectre ou lÕintensitŽ spectrale S0 (" ) de lÕimpulsion. Comme le

montre lÕŽquation (1.7), il a lÕavantage de correspondre, ˆ un coe"cient$0c/ 2 pr•s, ˆ la norme du vecteur de

Poynting
*
* ø!

*
* moyennŽe dans le temps sur une pŽriode de lÕonde plane. Le spectre reprŽsente donc la puissance

par unitŽ de surface transportŽe par lÕonde plane de pulsation" .

ø$! $ =
$0c
2

|E0 (" )|2 (1.7)

Par analogie avec le domaine spectral, on peut dŽÞnir des propriŽtŽs du paquet dÕondeE0 (t) dans le
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Figure 1.2 ÐInßuence du spectre sur le proÞl temporel dÕune impulsion. On reprŽsente lÕinßuence
de trois proÞls du spectreS0 (" ) (a), sur lÕintensitŽ temporelleI 0 (t) (b) et le champ Žlectrique rŽelRe(E0)
(c). Dans ces trois cas, les phases spectrales et temporelles sont nulles. Tous les axes sont en unitŽs arbitraires.

domaine temporel. On appelleralÕintensitŽ temporelle I 0 (t) la quantitŽ |E0 (t)|2 donnant lÕŽvolution de la

puissance par unitŽ de surface1 transportŽe par lÕimpulsion en fonction du temps. On dŽÞnira Žgalement la

phase deE0 (t) comme Žtantla phase temporelle %0 (t) de lÕimpulsion. On peut alors rŽŽcrire lÕŽquation (1.6)

en z = 0 en fonction de toutes ces grandeurs :

+
I 0 (t) áei# 0 ( t ) = T F

&+
S0 (" ) áei" 0 ( ! )

'

( t )
(1.8)

Nous verrons au paragraphe 1.1.2 que la phase spectrale joue un r™le fondamental dans la physique des

impulsions ultrabr•ves, mais considŽrons pour le moment quÕelle soit nulle et concentrons nous sur lÕinßuence

du spectre sur le proÞl temporel du paquet dÕonde. Il existe une propriŽtŽ fondamentale de la transformŽe

de Fourier, selon laquelle plus une fonction est Žtendue dans un espace, moins la transformŽe de Fourier

de cette fonction le sera dans lÕespace rŽciproque. LÕexemple extr•me est celui de lÕonde plane, totalement

dŽlocalisŽe temporellement puisquÕinÞnie dans le temps, mais parfaitement localisŽe en frŽquence puisque

monochromatique. Dans le cas dÕune impulsion ultrabr•ve, cela revient ˆ dire queplus le spectre du paquet

dÕonde sera large, plus lÕimpulsion sera br•ve . Cette propriŽtŽ est illustrŽe par la Fig. 1.2 (a-b). Rappelons

nous que nous manipulons un champ complexe par commoditŽ, mais que seule sa partie rŽelle reprŽsente

lÕŽvolution physique du champ Žlectrique. Il ne faut donc pas perdre de vue que le champ Žlectrique rŽel oscille

1. Au sens radiomŽtrique, un ßux par unitŽ de surface en W/m 2 reprŽsente un Žclairement [Meyzonnette J.-L. and LŽpine T.,
2001], alors quÕune intensitŽ est un ßux par unitŽ dÕangle solide enW/sr . Un abus de langage remontant aux origines du laser veut
que lÕon nomme intensitŽ lÕŽclairement dÕun faisceau. Nous ne chercherons pas ˆ lutter contre cet Žtat de fait, et, sauf mention
contraire, nous considŽrerons lÕintensitŽ spectrale ou temporelle en W/m 2.
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dans son enveloppe, voir la Fig. 1.2 c).

Ce premier cas particulier nous a permis de mieux comprendre lÕŽvolution dans le temps dÕune impulsion

lumineuse. IntŽressons nous maintenant ˆ son Žvolution spatiale.

Supposons, cette fois, quele paquet dÕonde soit uniquement composŽ dÕondes planes de m•me

frŽquence " #. Les ondes planes ne se distinguent plus que par leur direction de propagation,i. e. la direction

de k de coordonnŽes(kx , ky , kz ). En rŽŽcrivant la version scalaire de lÕŽquation (1.5) en introduisant la norme

" #/c de k, on obtient :

E (r , t) =
,,, + "

!" E0 (k) ei (kx áx + ky áy+ kz áz) e! i! ! t ádkx dky dkz

=
%%%+ "

!"
E0 (kx , ky , kz ) eiz á

%
! ! 2 /c 2 ! k 2

x + k 2
y áei (kx áx + ky áy) e! i! ! t ádkx dky dkz (1.9)

Une consŽquence directe de lÕapproximation scalaire est que, pour toutes les ondes planes,kz sera tr•s

grand devant kx,y . On pourra donc nŽgliger la dŽpendance enkz dans lÕŽquation (1.9), puisque sa valeur sera

quasiment identique dÕune onde plane ˆ lÕautre. On peut alors faire appara”tre pour une cotez donnŽe, une

transformŽe de Fourier ˆ deux dimensions reliant lÕespace rŽel(x, y) transverse ˆ la direction de propagation de

lÕimpulsion, ˆ lÕespace de Fourier(kx , ky ). Ces derni•res coordonnŽes correspondent aux di!Žrentes directions

des vecteurs dÕondes, cÕest ˆ dire ˆ tous les angles possibles des ondes planes entre elles. Il appara”t donc que

lÕŽquation prŽcŽdente peut sÕŽcrire :

E (x, y, z) = e! i! ! t áT F [E0 (kx , ky ) áH (kx , ky , z, " #)](x,y ) (1.10)

O• T F(x,y ) dŽsigne la transformŽe de Fourier reliant lÕespace de Fourier(kx , ky ) ˆ lÕespace rŽel(x, y), et o•

H vaut eiz á
%

! ! 2 /c 2 ! k 2
x + k 2

y .

On nomme gŽnŽralementE0 (kx , ky ) la distribution angulaire dÕondes planes, appelŽe aussi spectre dÕondes

planes, etH le propagateur de lÕespace libre. OrE0 (kx , ky ) est lui-m•me la transformŽe de Fourier inverse du

champ Žlectrique transverseE0 (x, y) en z = 0 . On peut alors faire une analogie forte avec le paquet dÕonde

particulier prŽcŽdent. En e!et, lÕŽvolution temporelle de ce dernier enz = 0 Žtait uniquement dŽterminŽe par

son contenu en frŽquencesE0 (" ). Et propager le champ selonz revenait alors ˆ appliquer un Þltre de phase

eik ( ! )áz sur les composantes spectralesE0 (" ) de lÕimpulsion. De m•me, dans le cas actuel, lÕŽvolution spatiale

transverse dÕun champ monochromatique enz = 0 sera uniquement dictŽe par sa distribution angulaire dÕondes

planes. Et propager le champ transverse selonz reviendra, une fois de plus, ˆ appliquer un Þltre de phaseH

sur E0 (kx , ky ).

Il existe, cependant une petite distinction entre les deux cas. En e!et, dans le cas prŽcŽdent, pour une

propagation dans le vide, la phasek (" ) áz du Þltre devenait linŽaire en" laissant invariante la forme tem-

porelle du paquet dÕonde. Cette fois, m•me pour une propagation dans le vide, la phase deH ne dŽpend pas

linŽairement de kx et ky . Ce Þltre ne va donc pas laisser invariant le proÞl du champ transverse, il va au
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contraire disperser le paquet dÕonde en(x, y) durant la propagation. En dÕautre terme,le paquet dÕonde va

sÕŽtaler transversalement ˆ lÕaxe de propagation du fait de la di!raction.

Une autre approche Žquivalente, basŽe sur le principe dÕHuygens-Fresnel, consiste ˆ dŽcomposer le champ

Žlectrique monochromatique non pas en une somme dÕondes planes mais en une superposition dÕondes sphŽ-

riques. Connaissant le champ Žlectrique aux pointsP dans un plan donnŽ, on peut dŽduire le champ Žlectrique

ˆ un point P# quelconque en appliquant lÕintŽgrale de Rayleigh-Sommerfeld dŽpendant de la distancePP# :

E (P#) & #
i" #

2&c
e! i! ! t

%+ "

!"
E (P)

exp( i! !

c PP#)
PP# dP (1.11)

Bien sžr, les deux cas particuliers que nous venons dÕŽtudier ne sont pas rŽalistes, lÕŽvolution spatiale

dÕune onde monochromatique Žtant inÞnie dans le temps. Cependant, ˆ partir dÕun paquet dÕonde quelconque,

il est toujours possible de ramener le probl•me ˆ une propagation dÕondes monochromatiques. En e!et, en

appliquant une transformŽe de Fourier inverse ent, on dŽcompose le paquet dÕonde en di!Žrents faisceaux

monochromatiques. Il su"t ensuite de propager chaque frŽquence indŽpendamment les unes des autres, par

une dŽcomposition en spectres angulaires dÕondes planes, ou par calcul de lÕintŽgrale de Rayleigh-Sommerfeld.

Une derni•re transformŽe de Fourier ent permet de revenir dans le domaine temporel, une fois le champ

propagŽ.

E (x, y, z, t ) E (x, y, z#, t)

T F ! 1
( t ) ' T F(t ) (

E (x, y, z, " )
P ropagation

#) E (x, y, z#, " )

(1.12)

Dans lÕapproximation scalaire, lÕŽvolution spatio-temporelle dÕune impulsion lumineuse quelconque peut

donc •tre obtenue par le processus (1.12). De plus, nous nÕaurons plus ˆ utiliser la transformŽe de Fourier

spatiale T F(x,y ) , et allons dorŽnavant utiliser uniquement la transformŽe de Fourier temporelleT Ft . Pour

simpliÞer son Žcriture, nous la noterons simplementT F . Nous noterons Žgalement-E (x, y, z, " ) la fonction

transformŽe de Fourier dÕun champ spatio-temporelE (x, y, z, t ).

Exemple du faisceau gaussien impulsionnel

Pour illuster les Žquations prŽcŽdentes, nous allons considŽrer la propagation dÕune impulsion ayant un

proÞl spatial gaussien. Apr•s •tre passŽ dans le domaine des frŽquences optiques par le biais dÕune transformŽe

de Fourier inverse, le champ Žlectrique complexe dÕun faisceau gaussien est ˆ symŽtrie de rŽvolution par rapport

ˆ lÕaxez, et sÕexprime sous la forme suivante :

-E (r , " ) =
+

S0 (" ) áei" 0 ( ! ) áe! i !
c z á

w0

w (z, " )
exp

.
# r 2

w (z, " )2 # i
#

r 2

2R (z)
+ ' (z)

$ /

(1.13)
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Figure 1.3 Ð Propagation dÕun faisceau gaussien impulsionnel. LÕŽvolution du champ Žlectrique
E (r, z, t ) dÕune impulsion de proÞl spatial gaussien est donnŽe pour une positionz Žgale ˆ ± 5 fois la zone de
Rayleigh du faisceau ˆ la frŽquence centrale de lÕimpulsion (a-c), et pour la positionz = 0 (b). Pour cette
derni•re, le proÞl du champ Žlectrique pourr = 0 est Žgalement tracŽ.

Dans cette Žquation,r dŽsigne la coordonnŽe radiale Žgale ˆ
+

x2 + y2 et :

- la longueur de la zone de RayleighzR (" ) vaut !w 2
0

2c

- lÕŽvolution duwaist est donnŽe par la relation :w (z, " ) = w0

0

1 +
1

z
zR ( ! )

22

- le rayon de courbure du front dÕonde est donnŽ parR (z, " ) = z + z2
R ( ! )

z

- la phase de Gouy' (z) est Žgale ˆarctan
1

z
zR

2
.

Si lÕon consid•re que la taillew0 du waist est indŽpendante de" , la propagation du champ Žlectrique donne

un rŽsultat de la forme de la Fig. 1.3. Pour des positionsz di!Žrentes de 0, les propriŽtŽs du champ ne sont

pas les m•mes pour toutr . Le paquet dÕonde sÕŽtale transversalement ˆ lÕaxe de propagation, et le front de

lÕimpulsion devient courbe. Par contre, enz = 0 , le champ Žlectrique prend la m•me forme en tout point. En

e!et, si lÕon consid•re lÕŽquation (1.13) enz = 0 , cette derni•re se simpliÞe de la mani•re suivante :

-E (z = 0 , r, " ) =
+

S0 (" ) áei" 0 ( ! ) w0

w0
áexp

3
# r 2

w2
0

# i (0 + ' (0))
4

=
+

S0 (" ) áei" 0 ( ! ) áe
" r 2

w 2
0 (1.14)

Et en e!ectuant une derni•re transformŽe de Fourier pour revenir dans le domaine temporel, nous obtenons

un champ de la forme suivante :

E (z = 0 , r, t ) = T F
3+

S0 (" ) áei" 0 ( ! ) áe
" r 2

w 2
0

4
=

+
I 0 (t) áei# 0 ( t ) áe

" r 2

w 2
0 (1.15)
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On voit alors quÕenz = 0 , ce champ Žlectrique est le produit dÕune fonction de lÕespace par une fonction du

temps, il est ˆ variables sŽparables. Travailler sur une impulsion de cette forme nous ram•ne au premier des deux

cas particuliers prŽcŽdents, dans lequel toutes les ondes planes se propageaient de mani•re colinŽaire. LÕunique

di!Žrence vient du fait que cette fois une fonction de lÕespace,exp
(
# r 2/w 2

0

)
dans le cas actuel, donne au

paquet dÕonde une extension transverse Þnie. De mani•re gŽnŽrale, lorsque le champ Žlectrique spatio-temporel

(resp. spatio-spectral) ne pourra pas sÕŽcrire comme le produit dÕune fonction de lÕespace et dÕune fonction

du temps (resp. de la frŽquence), on dira que lÕimpulsion comportedes couplages spatio-temporels .

Dans la suite de ce chapitre, nous allons considŽrer que les impulsions ne poss•dent pas de couplages. Et

nous nÕŽtudierons que les propriŽtŽs temporelles et spectrales de ces impulsions sans revenir sur leurs propriŽtŽs

spatiales.

1.1.2 PropriŽtŽs temporelles et spectrales dÕune impulsion

Les propriŽtŽs temporelles dÕune impulsion sont enti•rement dŽterminŽes par son spectreS (" ) et sa phase

spectrale# (" ). Cette phase spectrale joue un r™le essentiel dans la physique des impulsion ultrabr•ves, cÕest

pourquoi nous en Žtudierons les propriŽtŽs. Mais il va tout dÕabord nous falloir dŽÞnir des grandeurs statistiques

associŽes ˆ une impulsion.

Grandeurs statistiques

DŽÞnissons par lÕŽquation suivante la moyenne!x" dÕune grandeurx pondŽrŽe par une fonctionW :

!x" =

, + "
!" W (x) áxdx
, + "

!" W (x) dx
(1.16)

On peut Žgalement dŽÞnir lÕŽcart-type! x de la variable x pondŽrŽe par la fonctionW :

! x =
5

!x2" # ! x"2 =

67
7
8

, + "
!" W (x) áx2dx
, + "

!" W (x) dx
#

9 , + "
!" W (x) áxdx
, + "

!" W (x) dx

: 2

(1.17)

A partir de lˆ, nous pouvons dŽÞnir :

- ! " " ou " 0, la frŽquence centrale dÕune impulsion comme la moyenne des frŽquences" pondŽrŽe par

le spectreS (" )

- ! " la largeur Žcart-type ou RMS du spectre .

- ! t" ou t0, lÕinstant moyen dÕune impulsion comme la moyenne des tempst pondŽrŽe par lÕintensitŽ de

lÕimpulsionI (t)

- ! t, la durŽe RMS de lÕimpulsion2.

2. Il existe di!Žrentes mani•res de dŽÞnir la durŽe dÕune impulsion. En particulier, on dŽÞnit souvent la durŽe comme la largeur
ˆ mi-hauteur (en anglais, Full Width at Half Maximum FWHM) de lÕimpulsion Žtant donnŽe la simplicitŽ de cette dŽÞnition.
Elle est tr•s simple ˆ mesurer expŽrimentalement ˆ partir du proÞl temporel dÕune impulsion. Mais la durŽe RMS est souvent
privilŽgiŽe lorsquÕil sÕagit de faire une Žtude thŽorique.
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Phase spectrale et phase temporelle

Une quantitŽ frŽquemment utilisŽe est leretard de groupe . Il correspond simplement ˆ la dŽrivŽe de la

phase spectrale par rapport ˆ la pulsation !#/!" . On le notera par la suite GD (" ) pour Group Delay. Dans

le cas de la phase temporelle%(t) cette fois, on appelle la quantitŽ# !%/!t ˆ la frŽquence instantanŽe " ( t)

de lÕimpulsion.

MalgrŽ ces dŽÞnitions, la phase spectrale reste une notion di"cile ˆ apprŽhender. Pour comprendre son

r™le exacte, voyons ce quÕil adviendrait si la phase spectrale dÕimpulsion devenait nulle. Pour ce faire, nous

allons donc associer ˆ toute impulsionI (t) une impulsion I T F (t) que lÕon appelleralÕimpulsion limitŽe par

Fourier et dont le spectre reste celui deI (t) mais dont la phase spectrale est nulle :

I T F (t) =
;
;
;T F

1+
S (" )

2;
;
;
2

(1.18)

Or il a ŽtŽ montrŽ [Walmsley I. A. et al., 2001] que lÕon pouvait relier la durŽe RMS! tT F de I T F (t) ˆ

celle de lÕimpulsion initialeI (t), notŽe! t :

! t2 = ! t2
T F + ! GD 2 (1.19)

O• ! GD reprŽsente lÕŽcart-type du retard de groupeGD pondŽrŽ par le spectreS (" ).

Cette Žquation souligne que toute impulsion poss•de une durŽe limite, celle deI T F (t), uniquement ÞxŽe

par son spectre. Toute variation du retard de groupe, cÕest ˆ diretoute variation non linŽaire de la phase

spectrale provoque un Žtirement de lÕimpulsion . On comprend alors que le r™le de la phase spectrale

dÕune impulsion est fondamentale. Une autre relation importante est celle liant les largeurs RMS du spectre

et de lÕimpulsion. Cette relation met sous la forme dÕune inŽgalitŽ le fait quÕune impulsion peut •tre dÕautant

plus br•ve que son spectre est large :

! t á! " *
1
2

(1.20)

LÕŽgalitŽ est atteinte dans le cas dÕune impulsion gaussienne limitŽe par Fourier :

! tT F =
1

2! "
(1.21)

Si lÕŽcart-type! GD reprŽsente lÕŽtirement induit par le retard de groupe sur une impulsion, la moyenne

!GD " pondŽrŽe par le spectre reprŽsente, quant ˆ elle, le centre de lÕimpulsion. On peut dÕailleurs montrer que

cette quantitŽ est Žgale ˆ lÕinstant moyent0 de lÕimpulsion :

!GD " =
<

!#
!"

=
= ! t" = t0 (1.22)
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Figure 1.4 ÐInßuence de la phase spectrale sur lÕimpulsion. Pour un spectre donnŽS (" ) , on reprŽsente
lÕe!et de la phase spectrale# (" ) sur le proÞl temporel I (t) et la phase temporelle%(t) de lÕimpulsion, ainsi
que sur le champ Žlectrique rŽel. Cas dÕun dŽphasage constant (a), dÕune phase spectrale parabolique (b) et
du troisi•me ordre (c). Les valeurs des phases sont en radians, les autres grandeurs sont en unitŽs arbitraires.

Une relation Žquivalente existe avec la frŽquence instantanŽe :

! " " =
<

#
!%
!"

=
= !" " = " 0 (1.23)

Pour faciliter lÕŽtude de la phase spectrale, nous pouvons en faire un dŽveloppement de Taylor autour de

la frŽquence centrale" 0 :

# (" ) = # (" 0) +
!#
!"

(" 0) ( " # " 0) +
! 2#
!" 2 (" 0)

(" # " 0)2

2
+

! 3#
!" 3 (" 0)

(" # " 0)3

6
+ ... (1.24)

Outre le retard de groupe!#/!" , on peut dŽÞnir certaines grandeurs apparaissant dans ce dŽveloppement :

- ! 2#/!" 2 correspondera ˆ la dispersion des retards de groupe ou GDD pourGroup Delay Dispersion.

- ! 3#/!" 3 sera la dispersion du troisi•me ordre ou TOD pourThird Order Dispersion .

- # (" 0) correspond ˆ la valeur de la phase spectrale ˆ la frŽquence centrale.

En gŽnŽral, on compare cette derni•re quantitŽ au produit" 0t0 qui correspond ˆ la phase quÕaccumulerait

la porteuse de frŽquence" 0 si elle Žtait synchronisŽe avec lÕenveloppe, centrŽe ent0. LÕŽcart entre# (" 0) et

" 0t0 correspond au dŽphasage existant entre lÕenveloppe et la porteuse de lÕimpulsion, on parle alors de Òphase

de lÕenveloppe par rapport ˆ la porteuseÓ ou CEP pourCarrier Envelope Phaseet notŽe#CE :

#CE = # (" 0) # " 0t0 (1.25)
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La Fig. 1.4 illustre lÕinßuence de ces di!Žrentes grandeurs sur lÕimpulsion. Une variation de la CEP va

provoquer une dŽsynchronisation du champ Žlectrique avec son enveloppe. Cet e!et a un impact signiÞcatif

lorsque le champ Žlectrique oscille tr•s peu de fois dans son enveloppe, voir la Fig. 1.4 a). On parle alors

dÕimpulsion monocycle . Une valeur non nulle de GDD fait varier linŽairement la frŽquence instantanŽe du

champ Žlectrique. EnÞn, lÕajout de TOD crŽe des battements sur le proÞl temporel. Dans ces deux derniers

cas, lÕŽvolution de la phase spectrale nÕest plus linŽaire, ce qui provoque un Žlargissement de lÕimpulsion, voir

lÕŽquation (1.19).

Par analogie, on peut Žgalement e!ectuer le dŽveloppement de Taylor de la phase temporelle%(t) autour

de lÕinstant moyent0 :

%(t) = %(t0) +
!%
!t

(t0) ( t # t0) +
! 2%
!t 2 (t0)

(t # t0)2

2
+ ... (1.26)

Dans cette Žquation, la quantitŽ # ! 2%/!t 2 notŽe ( (t) sera nommŽe ÒdŽrive de frŽquenceÓ, ouchirp en

anglais. La prŽsence dÕune dŽrive de frŽquence se traduit par une Žvolution linŽaire de la frŽquence instantanŽe,

on dit alors que lÕimpulsion est chirpŽe .

Toutes les grandeurs dŽÞnies jusquÕˆ prŽsent sont rŽsumŽes dans le tableau ci-dessous :

Grandeur Symbole Relation de dŽÞnition UnitŽ SI

IntensitŽ temporelle I (t) |E (t)|2 W/m 2

Phase temporelle %(t) arg [E (t)] rad

FrŽquence instantanŽe " ( t) # !%/!t rad/s

DŽrive de frŽquence ouchirp ( (t) # ! 2%/!t 2 rad/s 2

Instant moyen t0 ! t" s

DurŽe RMS ! t
5

! t2" # ! t"2 s

IntensitŽ temporelle en limite de Fourier I T F (t)
;
;
;T F

&+
S (" )

' ;
;
;
2

W/m 2

DurŽe RMS en limite de Fourier ! tT F s

Spectre S (" )
;
;
; -E (" )

;
;
;
2

W/m 2

Phase spectrale # (" ) arg
&

-E (" )
'

rad

FrŽquence moyenne " 0 ! " " rad/s

Largeur RMS du spectre ! "
5

! " 2" # ! " "2 rad/s

Retard de groupe GD (" ) !#/!" s

Dispersion des retards de groupe GDD (" ) ! 2#/!" 2 s2/rad

Dispersion du troisi•me ordre T OD (" ) ! 3#/!" 3 s3/rad 2
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1.2 GŽnŽration et caractŽrisation dÕune impulsion attoseconde

Contrairement aux autres rŽgimes de durŽe, comme pour les impulsions picosecondes ou femtosecondes,

il nÕexiste pas de Òlaser attosecondeÓ dans le sens ou une impulsion attoseconde ne peut pas •tre produite

par un syst•me milieu ˆ gain/cavitŽ. Plus prŽcisŽment, il nÕexiste ˆ lÕheure actuelle que deux techniques

avŽrŽes pour produire des impulsions attosecondes, toutes deux basŽes sur un processus nommŽ gŽnŽration

dÕharmoniques dÕordre ŽlevŽ ouHigh Harmonic Generation en anglais. La premi•re technique fut dŽmontrŽe

expŽrimentalement en 2001 [Hentschel M. et al., 2001, Paul P. M. et al., 2001], et consiste ˆ utiliser un gaz

comme milieu non-linŽaire pour gŽnŽrer les harmoniques. La seconde technique, quant ˆ elle, utilise un milieu

solide [Nomura Y. et al., 2009]. Cependant, seule une Žquipe dans le monde en 2009 a jusquÕˆ prŽsent rŽussi

ˆ mesurer des impulsions attosecondes produites par cette seconde technique, si bien que le terme de source

attoseconde ne dŽsignera dans la suite de ce mŽmoire que les sources basŽes sur des cibles gazeuses.

Mais la gŽnŽration de telles impulsions ne prend tout son sens que si lÕon est capable de les mesurer. La

problŽmatique de la caractŽrisation des impulsions attosecondes est donc tout aussi fondamentale. Comme

nous le verrons, cette caractŽrisation consiste ˆ transfŽrer les propriŽtŽs des impulsions ˆ des Žlectrons issus

dÕun processus de photoionisation, puis ˆ analyser la distribution dÕŽnergie cinŽtique de ces Žlectrons.

1.2.1 GŽnŽration dÕharmoniques dÕordre ŽlevŽ dans les gaz

Comme son nom le laisse supposer, le processus de gŽnŽration dÕharmoniques dÕordre ŽlevŽ consiste ˆ

gŽnŽrer des harmoniques dÕun faisceau, cÕest ˆ dire ˆ ajouter ˆ un spectre majoritairement composŽ dÕune

seule frŽquence optique fondamentale de nouvelles frŽquences multiples de cette frŽquence fondamentale. Dans

la pratique, cette derni•re correspond ˆ une impulsion infrarouge femtoseconde. La gŽnŽration dÕharmoniques

dÕordre ŽlevŽ sÕobtient alors en focalisant cette impulsion dans un milieu qui va rŽagir non-linŽairement en

produisant des harmoniques jusque dans le domaine des rayons X mous [Seres J. et al., 2005].

Si la gŽnŽration dÕharmoniques dÕordre faible, seconde ou troisi•me harmonique par exemple, est presque

aussi vieille que lÕinvention du laser [Ward J. F. and New G. H. C., 1969], la gŽnŽration dÕharmoniques dÕordre

ŽlevŽ date, elle, de la Þn des annŽes70 [Burnett N. H. et al., 1977, Carman R. L. et al., 1981a,b] et fut dÕabord

observŽe sur des cibles solides. Ce nÕest quÕˆ la Þn des annŽes 80 que la gŽnŽration dÕharmoniques dÕordre

ŽlevŽ dans des gaz rares, qui est aujourdÕhui la plus couramment utilisŽe, fut observŽe [McPherson A. et al.,

1987, Ferray M. et al., 1988]. Mais contrairement ˆ la gŽnŽration dÕharmoniques dÕordre faible dans laquelle

lÕintensitŽ des harmoniques dŽcroit assez rapidement avec lÕordre harmonique, dans le cas de la gŽnŽration

dÕharmoniques dÕordre ŽlevŽ, il fut observŽ que les harmoniques gardaient des intensitŽs proches sur une large

gamme spectrale formant un plateau, avant de sÕattŽnuer brutalement. De plus, ce phŽnom•ne Žtait observŽ

pour des intensitŽs lasers qui auraient normalement du directement ioniser les atomes de la cible, sans quÕune

production de rayonnement nÕait lieu.
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Figure 1.5 ÐMod•le semi-classique de la gŽnŽration dÕharmoniques dÕordre ŽlevŽ. a) En lÕabsence
de champ laser, lÕŽlectron est maintenu dans son niveau fondamental. b) Un champ laser intense abaisse la
barri•re de potentiel, que lÕŽlectron franchit par e!et tunnel. Une fois dans le continuum, lÕŽlectron acquiert de
lÕŽnergie cinŽtique (1). Une demi-pŽriode infrarouge plus tard, la barri•re de potentiel sÕinverse (2). LÕŽlectron
retourne alors dans son niveau fondamental et lib•re lÕŽnergie acquise sous forme dÕun photon XUV (3).

Le mod•le semi-classique en trois Žtapes

Pour expliquer ces phŽnom•nes, un mod•le fut proposŽ au dŽbut des annŽes 90 [Corkum P. B., 1993, Kulan-

der K. C. et al., 1994]. Ce mod•le semi-classique permet dÕexpliquer en trois Žtapes lÕŽmission des harmoniques

dÕordre ŽlevŽ. ConsidŽrons tout dÕabord le noyau atomique comme gŽnŽrant un potentiel coulombienVe :

Ve =
# e

4&$0r
(1.27)

O• e est la charge de lÕŽlectron,$0 la permittivitŽ du vide et r la distance au noyau atomique.

En lÕabsence de perturbation extŽrieure, un Žlectron restera dans son Žtat fondamental, piŽgŽ dans le puits

de potentiel crŽŽ par le noyau, comme illustrŽ sur la Fig. 1.5 a). En prŽsence dÕun champ Žlectrique laser

de forme EIR ácos(" IR t), que nous polariserons ici arbitrairement selon lÕaxex, le champ Žlectrique vu par

lÕŽlectron est la somme du champ du noyau et du champ Žlectrique du laser. La somme du potentiel coulombien

et du potentiel dont dŽrive ce champ Žlectrique sÕŽcrit donc :

Ve =
# e

4&$0r
+ EIR áx ácos(" IR t) (1.28)

Il appara”t alors que si le champ laser est su"samment grand devant le champ Žlectrique atomique, la

barri•re de potentiel qui emp•chait ˆ lÕŽlectron de quitter son Žtat fondamental va sÕabaisser, voir la Fig. 1.5 b).

Il peut alors se produire une ionisation par e!et tunnel [Corkum P. B., 1993, Kulander K. C. et al., 1994] ˆ

un instant t i alŽatoire. En traversant cette barri•re, lÕŽnergie potentielle de lÕŽlectron augmente dÕun facteur

I p, appelŽ Žnergie potentielle dÕionisation. Il se retrouve ainsi dans le continuum dÕionisation, cÕest ˆ dire quÕil

poss•de alors un niveau dÕŽnergie qui nÕest plus discret, comme cÕŽtait le cas lorsquÕil Žtait liŽ au noyau. Libre,
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Figure 1.6 ÐTrajectoires classiques x (t i ) dÕun Žlectron dans le continuum soumis ˆ un champ
Žlectrique infrarouge pour di!Žrents instants dÕionisation t i . La longueur dÕonde du champ IR est de
800nm et son intensitŽ de1014 W/cm 2. La couleur dÕune trajectoire reprŽsente lÕŽnergie cinŽtique des Žlectrons
qui la suivent lors leur recollision avec leur ion parent. Les lignes pointillŽes (resp. continues) correspondent
aux trajectoires longues (resp. courtes). Les Žlectrons suivants les trajectoires noires ne se recombinent jamais
avec le noyau.

il est accŽlŽrŽ par le champ laser et acquiert une Žnergie cinŽtiqueEc.

Pour Žtablir lÕŽquation de la trajectoire suivie par lÕŽlectron, nous pouvons appliquer la seconde loi de

Newton. En particulier, une des approximations du mod•le semi-classique consiste ˆ nŽgliger lÕinßuence du

champ Žlectrique du noyau sur lÕŽlectron lorsquÕil est dans le continuum. LÕŽquation du mouvement sÕŽcrit

donc :

me¬x = # eEIR ácos(" IR t) (1.29)

O• me reprŽsente la masse de lÕŽlectron.

Remonter ˆ la trajectoire x (t) de lÕŽlectron dans le champ laser nŽcessite dÕimposer certaines conditions sur

sa position x (t i ) et la vitesse úx (t i ) initiales. Le mod•le montre que lÕon peut raisonnablement considŽrer quÕˆ

lÕissue de lÕionisation tunnel, lÕŽlectron est toujours proche du noyau et que sa vitesse est nulle. On obtient ainsi

lÕŽquation (1.30) donnant toutes les trajectoires classiques possibles en fonction de lÕinstant dÕionisationt i :

x (t) =
eEIR

me" 2
IR

á[cos(" IR t) # cos(" IR t i )] +
eEIR

me" IR
ásin (" IR t i ) ( t # t i ) (1.30)

La Fig. 1.6 montre certaines de ces trajectoires pour di!Žrents instantst i . Il appara”t alors clairement que
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les trajectoires colorŽes sur la Fig. 1.6, repassent par la position du noyau atomique. En dÕautres termes, un

Žlectron suivant ces trajectoires est rabattu par le champ IR vers le noyau atomique. Il se retrouve ˆ nouveau

piŽgŽ dans son potentiel coulombien ˆ un instant de recombinaisontr dŽpendant de la trajectoire suivie. Il

retourne alors sur son niveau fondamental en perdant toute lÕŽnergie acquise durant le processus, cÕest ˆ dire

ˆ la fois lÕŽnergie potentielle dÕionisationI p et lÕŽnergie cinŽtiqueEc (t i , t r ) acquise dans le champ laser jusquÕˆ

la recombinaison. Cette Žnergie est convertie sous la forme dÕun photon XUV dÕŽnergie! " XUV :

! " XUV = I p + Ec (t i , t r ) (1.31)

LÕŽmission de rayonnement XUV peut donc •tre expliquŽe en trois Žtapes distinctes : abaissement de la

barri•re de potentiel - ionisation tunnel - accŽlŽration dans le champ laser et recombinaison. Nous allons

maintenant nous intŽresser aux diverses propriŽtŽs de ce rayonnement, en commen•ant par son spectre.

Spectre du rayonnement XUV

DÕapr•s lÕŽquation (1.31), pour un gaz cible donnŽ, le spectre XUV gŽnŽrŽ sera dŽterminŽ par les di!Žrentes

Žnergies cinŽtiques que pourra acquŽrir lÕŽlectron ˆ lÕinstanttr . Dans ce contexte, une quantitŽ pertinente

est lÕŽnergie pondŽromotriceUp, elle reprŽsente lÕŽnergie cinŽtique acquise par lÕŽlectron dans le champ laser

moyennŽe sur un cycle optique :

Up =
e2E 2

IR

4me" 2
IR

(1.32)

LÕŽnergie cinŽtique Þnale des ŽlectronsEc (t i , t r ) peut alors sÕexprimer en fonction deUp :

Ec (t i , t r ) =
1
2

me úx2 = 2Up á[sin (" IR tr ) # sin (" IR t i )]
2 (1.33)

En analysant cette Žquation, il apparait que, parmi tous les couples(t i , t r ) possibles, cÕest ˆ dire pour les

instants dÕionisationt i pour lesquels une recollision avec lÕion parent soit possible ˆ un instanttr , lÕŽnergie

cinŽtique maximale accumulable sera de3.17Up [Krause J. L. et al., 1992, Corkum P. B., 1993]. Il en dŽcoule

que le spectre XUV gŽnŽrŽ par le processus sÕŽtendra au maximum jusquÕˆ une Žnergie de coupure! " coupure
XUV

donnŽe par lÕŽquation (1.34) :

! " coupure
XUV = I p + 3 .17Up (1.34)

Nous pouvons faire une rapide estimation de la position de cette coupure pour des conditions de gŽnŽration

courantes. En prenant les m•mes conditions que celles de la Fig. 1.6, soit un champ laser ˆ une longueur dÕonde

de800nm et dÕintensitŽ1014 W/cm 2 focalisŽ dans un jet de nŽon, nous obtenons une Žnergie de coupure40.5eV,

soit une longueur dÕonde de30.5nm. Il est donc possible dÕobtenir des spectres XUV extr•mement larges.
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