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Introduction

Il y a 400 000 ans, & I’aube de ’humanité, la maitrise du feu apparit. Elle différencie les
Hominidés des autres espéces, apportant chaleur et lumiére aux sociétés primitives. Elle
permis par la suite 'apparition de la métallurgie, et tient toujours une place omniprésente
dans la technologie moderne. Si les fagons de le produire ont bien changé (combustion con-
trolée des moteurs thermiques ou fission des atomes pour produire I’électricité), ¢’est bien
cette méme idée de “feu” primordial qui reste sous-jacente derriére ces technologies.

Le feu fut la premiére source de rayonnements infrarouges et visibles d’origine humaine.
Mais I’'Homme a de nos jours su passer ’étape du feu pour produire directement des
rayonnements électromagnétiques, et ceci dans toutes les gammes de longueur d’onde. Et
récemment, ces sources électromagnétiques ont pu se voir attribuer des propriétés de direc-
tivités et de cohérences associées a une grande pureté spectrale et de fortes intensités. Ces
propriétés ont pu apparaitre grace a 'exploitation de 'amplification par émission stim-
ulée. En effet, en 1953 & Colombia University, un groupe de physiciens ( C. H. Townes,
J. P. Gordon, and H. J. Zeiger) construise et démontre le fonctionnement du premier
maser ("microwave amplification by stimulated emission of radiations”). Puis en 1960, la
premiére émission laser est obtenue par le physicien américain Theodore Maiman. Le laser
fut donc précédé de sept années par son homologue de plus longue longueur d’onde qui
remporta alors tous les honneurs. Comme en témoigne la célébre tournure A solution
waiting for a problem”, le potentiel du laser fut a I’époque mal compris et sous-estimé.
En effet, force est de constater que 50 ans plus tard, les lasers sont omniprésents dans la
vie quotidienne. Ils ont révolutionné le monde moderne dans tous les domaines : sciences,
technologie, médecine... Des laboratoires de recherches (physique, astrophysique, chimie,
biologie,...) jusqu’aux réseaux de télécommunication, en passant par I'industrie, les clin-
iques médicales ou méme les supermarchés, les lasers sont partout, dans chaque chaine de
production, chaque foyer... Si le terme maser est méconnu du public, ’élégant acronyme
associé a "light amplification by stimulated emission of radiations” est devenu un mot a
part entiére; un mot synonyme de haute technologie; un mot associé¢ a la qualité et a

la précision ; un mot futuriste, qui déchaine les passions des amateurs de science fiction.



Introduction

Pourquoi tant d’engouement autour des lasers? Pourquoi le laser est la solution & de si
nombreux problémes ?

Si I'on se place du point de vue du physicien, la lumiére est la “matiére” la plus sub-
tile connue. En effet, la dualité onde corpuscule, permet de décrire la lumiére comme
des particules de masse nulle, les photons. Cette dualité est en elle méme fascinante, et
intrigante! La vitesse de la lumiére dans le vide est une constante universelle et une bar-
riére infranchissable pour toutes les particules. Si a chaque application correspond une
explication physique, lorsqu’on se place d’un point de vue plus philosophique, de nom-
breuses questions restent sans réponse. La fascination pour la lumiére remonte a la nuit
des temps. Depuis toujours les hommes ont vénéré le soleil et la lune. Dans de nombreuses
cultures, le lever du jour et la tombée de la nuit sont des moments sacrés, et la lumiére du
soleil rythme nos saisons. Chaque religion fait référence a la lumiére divine... La lumiére
est le principal vecteur de la perception du monde. C’est par elle que nous contemplons
la nature, I’art, la beauté sous toutes ses formes. Nous pouvons seulement intuiter qu’un
controle accru de cette quintessence de la matiére ouvre des possibilités incommensurables
sur le monde matériel.

Par controle accru, on entend toutes les caractéristiques des lasers modernes, mais je
voudrai m’attarder en particulier sur les durées d’impulsions auxquelles les lasers pulsés
donnent accés. Sachant que le terme femtoseconde signifie que la durée de ces impulsions
au regard d’une seconde est aussi courte qu’'une seconde par rapport a I’age de 'univers;
on en revient encore une fois a la fascination! Les lasers femtosecondes sont de nos jours
des systémes couramment utilisés dans les laboratoires de recherches de tous les domaines
(physique, chimie, biologie, géologie, médicale, etc...). Il en existe méme des versions com-
merciales, table-top, et certains chercheurs, de domaines divers et variés, les utilisent sans
méme avoir de connaissances en physique des lasers.

Pour se focaliser maintenant sur I'importance des lasers pour la recherche en physique
fondamentale, et en particulier la génération d’harmoniques d’ordre élevé, je vais aborder
le théme passionnant de la résolution temporelle. La physique se doit d’étudier la matiére
et ses propriétés fondamentales. Et cette étude doit forcement passer par I’observation et
la compréhension de la matiére en mouvement. Les échelles de temps de ces dynamiques
s’étendent de I'infiniment grand a l'infiniment petit. L.’étude des corps célestes, c’est-a-dire
de l'infiniment grand, nécessite de long temps d’observation alors que I’étude des atomes
ou des molécules, va nécessiter des temps d’observation d’une rapidité qui dépasse ’en-
tendement. La compréhension de la physique dans ce domaine a donc été limitée par la
capacité des détecteurs, et en particulier du tout premier détecteur utilisé par le physicien,

Pceil humain. En effet, ’ceil humain est capable de voir vingt images par seconde c’est-



a-dire que la résolution temporelle de notre il est de 'ordre de 50 ms. Si ’astronomie
a fait d’immenses découvertes dés 'antiquité, c’est seulement a la fin du dix-neuviéme
siécle, qu’on a su répondre & la grande question : "Le cheval a t-il les quatre fers en 'air
lorsqu’il galope?” En effet, les sabots du cheval au galop parcourent 60 cm en 50 ms.
C’est-a-dire qu’a 'ceil nu, nous ne sommes pas capable de distinguer le mouvements de
ses sabots. Il a donc fallu, pour répondre & cette question, développer des diagnostics.
Edweard Muybridge a mis au point des appareils photos ultra-rapides (pour I'époque)
basés sur des obturateurs mécaniques. Pour que la photo soit nette, il faut que les sabots
soient presque immobiles pendant la durée de ’exposition, typiquement de 'ordre de la
milliseconde. Ainsi 'obturateur mécanique a donné accés & des résolutions temporelles
millisecondes ; les flashs de lumiéres a la microseconde ; I’électronique a la nanoseconde ou
méme picoseconde ; et les lasers impulsionnels a la femtoseconde ou méme 'attoseconde
via la génération d’harmoniques. Ce sont typiquement les échelles de temps du mouve-
ment des atomes dans les molécules (femto) ou des électrons autour des atomes (atto).
Les impulsions attosecondes par génération d’harmoniques d’ordre élevé constituent donc
un outil précieux pour étudier les dynamiques ultra rapides des systémes atomiques et
moléculaires ; elles donnent accés aux meilleurs résolutions temporelles connues a ce jour.
Une autre caractéristique qui contribue & faire des lasers un outil formidable : il s’agit
du meilleur vecteur d’énergie connu. En effet, les faisceaux lasers peuvent transporter
des énergies considérables comme en témoignent des installations telles que le laser méga-
joule capable de recréer les conditions de température et de pression a 'intérieur du soleil.
Néanmoins, si les impulsions attosecondes détiennent le record en terme de durée, I’énergie
qu’elles transportent est relativement faible (en général < 1uJ). L'efficacité de conversion
entre impulsion génératrice et les harmoniques est trés basse (~ 107°). Augmenter 1én-
ergie de ces impulsions attosecondes permettrait d’envisager de nouvelles applications :
accéder a la physique non linéaire dans 'XUV.

Le travail que j’ai effectué pendant ma thése consiste a réduire la durée de ces impulsions
XUV, et a augmenter leur énergie. De plus, les impulsions attosecondes sont, dans des
conditions standards, émises sous la forme de trains d’impulsions. Nous explorons ici des
techniques qui peuvent permettre de produire une seule impulsion attoseconde avec une
énergie suffisante pour induire des phénoménes non-linéaires. Mais ce théme de recherche
ayant débuté au CELIA avec ma thése, nous avons avant tout di construire cette source
harmonique haute énergie.

Le manuscrit se déroulera de la facon suivante : le premier chapitre a un but introduc-
tif ; il présente les généralités sur la génération d’harmoniques d’ordre élevé, les thémes

de recherche étudiés ici ainsi que le matériel expérimental a disposition. Le deuxiéme
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chapitre introduit les modéles théoriques sur la génération d’harmoniques utiles a la com-
préhension de nos travaux. Le troisiéme chapitre décrit le développement de la source
harmonique haute énergie et des diagnostics associés. Le quatriéme chapitre présente la
technique de mise en forme spatiale de faisceaux femtosecondes intenses que nous avons
développée, ainsi que les résultats obtenus en générant les harmoniques avec le faisceau
mis en forme. Le cinquiéme chapitre retrace le développement d’une technique originale
de post compression d’impulsions intenses ultra-bréves par ionisation d’un gaz rare, et
présente la génération d’harmoniques avec les impulsions post comprimées. Le sixiéme

chapitre traite de la méthode RABBITT, et présente les mesures effectuées.
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Chapitre 1

Motivations et contexte expérimental

1.1 Introduction sur la génération d’harmoniques d’or-

dre élevé

La génération d’harmoniques d’ordre élevé a été observée pour la premiére fois en
1977, au moyen d’un laser CO, pulsé interagissant avec une cible solide ([Burnett 77]). Ils
ont pu observer des harmoniques jusqu’a 1’'ordre onze; ce qui correspond a une longueur
d’onde de 950 nm pour une longueur d’onde fondamentale de 10.6 pym. Il a fallu ensuite
attendre 10 ans pour observer les premiéres harmoniques d’ordre élevé générées dans du
gaz. C’est donc en 1987 que A. McPherson parvient a produire un rayonnement XUV
par génération d’harmoniques d’ordre élevé dans du gaz, et le méme processus est observé
simultanément de Pautre coté de I’ Atlantique par M. Ferray (|[McPherson 87],[Ferray 88]).
Ces harmoniques sont obtenues en focalisant un laser pulsé intense dans des gaz rares.
A. McPherson utilise un laser KrF avec une longueur d’onde fondamentale de 248 nm,
des durées d’impulsions de l'ordre de 350 fs et une énergie de 20 mJ. Il observe des har-
moniques jusqu’a l'ordre 17 (14.6 nm) dans le néon. M. Ferray utilise un laser Nd :YAG
pulsé délivrant des impulsions de 30 picosecondes avec une longueur d’onde centrée a
1064 nm. Il observe alors des harmoniques jusqu’a lordre 33 (32.2 nm) dans Pargon.
Anne L’Huillier, co-acteur de cette expérience, a tellement été fascinée par ce phénomeéne
de génération d’harmoniques d’ordre élevé et ses potentialités qu’elle décida d’y consacrer
ses recherches, et continue toujours cette thématique 24 ans aprés. Un aspect surprenant
et prometteur de ces expériences est que les spectres observés présentent une large gamme
spectrale ou I'intensité des harmoniques est presque constante (le plateau). L’allure typ-
ique d’un spectre d’harmonique se présente de la maniére suivante (figure 1.1) : il s’agit

d’un peigne de fréquence, ou les composantes spectrales sont des multiples (en général
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Chapitre 1. Motivations et contexte expérimental

impairs) de la fréquence fondamentale de 'impulsion génératrice. Le spectre présente une
décroissance rapide sur les ordres les plus bas, puis un plateau ou l'efficacité de génération
est quasiment constante, et la coupure (ou cut-off ) ot 'intensité des harmoniques d’ordre
les plus élevés décroissent rapidement. La position de ce cut-off peut atteindre plusieurs
centaines d’eV (|L’Huillier 93, Macklin 93, Chang 97|), voire quelques keV ([Seres 05]).

La génération d’harmoniques d’ordre élevé dans des gaz présente des propriétés qui en
font un outil d’intérét majeur pour la recherche :
- Les harmoniques sont émises de facon cohérente spatialement et temporellement.
- Leur rayonnement s’étend de 'ultra-violet jusqu’aux rayons x mous (domaine XUV).
- Elles sont émises en général sous la forme de trains d’impulsions attosecondes (1 as
~ 10718 g).
- Ces trains d’impulsions sont synchronisés avec 'impulsion génératrice.
- Elles sont copropageantes avec I'impulsion génératrice.
- La divergence du faisceau XUV est en général plus faible que celle du faisceau
générateur.
- La durée du train est inférieure a la durée de 'impulsion génératrice donnant ainsi
acces a des résolutions temporelles trés élevées.
- Dans certaines conditions, une seule impulsion attoseconde peut étre émise. La durée
de ces impulsions attosecondes isolées (en anglais : Isolated Attosecond Pulses ou
IAP) peut étre sub-100 as ([Goulielmakis 08]).

A Régime perturbatif
Plateau

o)

et

‘D

=}

<5}

2

=
= Coupure

2w
Fréquence

FIGURE 1.1 — Allure caractéristique d’un spectre d’harmoniques d’ordre élevé : présence d’harmoniques
impaires séparées de 2w, décroissance rapide de leur amplitude sur les premiéres harmoniques, suivi du
plateau ou lefficacité reste constante. Cette efficacité s’effondre au niveau de la fréquence de coupure.

Ces sources XUV ultra-bréves ont donc motivé de nombreux travaux expérimentaux et

théoriques. Au cours de ces 20 derniéres années, elles ont permis d’étudier les dynamiques
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ultra-rapides a 1’échelle atomique et moléculaire, la physique du solide, etc.... Ces sont de
plus des sources table-top accordables en longueur d’onde dans le domaine XUV. Le coiit
de ces sources et leur encombrement est incomparable avec les synchrotrons dont le rayon-
nement est issu de 'accélération de particules. Elles se sont donc largement répandues, et
de nombreux laboratoires dans le monde entier possédent des sources de ce type, faisant
ainsi de cette thématique un domaine trés actif de la recherche scientifique. Néanmoins,
ces sources présentent quand méme des inconvénients ; en ’occurrence |'efficacité de con-
version entre I'impulsion génératrice et I'impulsion XUV est faible (~ 107> dans 'argon).
L’énergie des impulsions attosecondes est alors relativement faible (de 1'ordre du nJ), ce
qui peut étre un facteur limitant pour certaines applications. C’est pourquoi ’optimisation
de ces impulsions attosecondes est un axe de recherche important, et le travail présenté
ici s’inclut dans cette thématique. Un autre axe de recherche important abordé dans cette
thése est la génération d’impulsions attosecondes isolées & haut flux. En général, les im-
pulsions utilisées pour la génération d’harmoniques sont de I'ordre de quelques millijoules.
La génération d'TAP dans ces conditions a été démontrée, mais lorsque 'on utilise des
impulsions trés énergétiques pour la génération, les techniques de confinement temporel
menant a la production d’ITAP vont poser probléme. Nous explorerons ici les possibilités
de confinement temporel avec des impulsions génératrices haute énergie qui donneront
lieu & des IAP intenses.

Ce travail de thése comprend donc la construction de la source harmonique haute
énergie, ainsi que le développement des diagnostics associés (chapitre 3). Le qualificatif
“haute énergie” s’applique non seulement aux impulsions attosecondes que 'on va générer,
mais également aux impulsions génératrices utilisées. En effet, nous investiguons ici 1’é-
tude de la génération d’harmonique en utilisant des impulsions dont 1’énergie peut s’élever
jusqu’a une centaine de millijoules. Méme si la génération d’harmonique est soumise a un
phénoméne de saturation, on s’attend bien str & obtenir des flux de photons importants
dans I'XUV en injectant de telles énergies dans la génération, mais au-dela de I’énergie
des harmoniques, nous verrons que la génération dans ces conditions peut ouvrir des
perspectives intéressantes et donner lieu a4 des phénoménes spatio-temporels inhabituels.
Les harmoniques peuvent se séparer spectralement et spatialement ; I’évolution rapide de
la densité électronique lors de l'interaction du front montant de 'impulsion avec le mi-
lieu générateur peut permettre de confiner ’émission XUV par accord de phase transitoire
(|Constant 99, Mével 00, Strelkov 08]). Ce processus est également appelé “porte d’ionisa-
tion”, ou lonization gating en anglais (|Pfeifer 07, Jullien 08]). Dans ce cas, seule I’énergie
contenue dans une fraction du front montant va contribuer a la génération, et 'efficacité

de conversion globale s’en trouve amoindrie. Plutot que de chercher a optimiser le signal
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harmonique pour une énergie donnée et de travailler & augmenter V'efficacité de conver-
sion, dans notre approche, on s’autorise a utiliser toute I’énergie nécessaire pour obtenir
les caractéristiques souhaitées pour les impulsions, ou trains d’impulsions attosecondes ;
c’est-a-dire courtes et intenses.

Pour ce faire, nous avons développé une technique de mise en forme spatiale adaptée
aux impulsions intenses ultra-bréves (chapitre 4). Elle ouvre des perspectives d’optimisa-
tion pour la génération d’harmoniques, et permet également de confiner ’émission XUV.
Utilisée avec des impulsions de 10 fs, elle permet la génération d’'impulsions attosecondes
isolées dans des conditions robustes par rapport aux variations de la phase absolue.

Cependant, il faut disposer d’une source d’impulsions térawatts de 10 fs pour pouvoir
générer des TAP intenses. Ces sources sont assez rares, et sont en général obtenues grace
a lamplification paramétrique optique a dérive de fréquence. Nous avons choisi ici une
approche différente, puisque nous sommes partis de notre chaine laser titane-saphir, et
que nous avons développé une technique de post compression pour les impulsions haute
énergie (chapitre 5) basée sur 'élargissement spectral par ionisation d’un gaz rare. Cette
technique permet d’obtenir des impulsions de 'ordre de 10 fs - 10 mJ. La post compression
est ici la clef pour obtenir des d’IAP intenses. En effet, plus les impulsions génératrices
sont courtes, plus I’émission harmonique I'est également. En appliquant une technique de
confinement temporel lors de la génération avec ces impulsions courtes, il est possible de
générer des IAP. Le processus de confinement peut étre induit par lonization gating ou
en couplant la technique avec la mise en forme spatiale.

La source harmonique, aprés avoir été optimisée et fiabilisée dans des conditions stan-
dard (en utilisant directement I"impulsion en sortie de chaine), a pu étre utilisée pour des
expériences d’applications comme la caractérisation d’un miroir multi-couche XUV (80 -
93 eV) (chapitre 6). Cette caractérisation a été effectuée grace a des mesures RABBITT;
le dispositif a également permis de caractériser les impulsions attosecondes obtenues avec
les impulsions en sortie de chaine laser et avec le faisceau mis en forme.

Nous allons maintenant nous intéresser aux travaux qui ont déja été réalisés sur la
génération d’harmoniques & haute énergie, et sur la production d’impulsions attosecondes
isolées afin de nous situer dans le contexte scientifique actuel. Ensuite nous présenterons

le systéme laser utilisé.
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1.2 Etat de l’art

1.2.1 La génération d’harmoniques & haute énergie

Nous avons vu que les impulsions attosecondes produites via la génération d’har-
moniques donnent accés a des résolutions temporelles trés élevées, ce qui en font des
outils idéaux pour I'étude de phénoménes ultra-rapides. Ces études sont basées sur le
principe des expériences pompe-sonde qui nécessitent la présence d’une impulsion XUV
et de Pimpulsion génératrice (généralement infrarouge). Cependant, 'impulsion généra-
trice a une durée plus longue et son intensité est suffisamment importante pour perturber
le systéme étudié. Il serait donc intéressant pour avoir une meilleure résolution temporelle
et faciliter I'interprétation des résultats d’utiliser une impulsion XUV pour la pompe et
pour la sonde. Il faut pour cela étre capable d’induire des transitions & deux photons
XUV-XUV. La section efficace d’absorption & deux photons étant trés faible (de I'ordre
de 107°2 ¢m™.s pour He, [Sato 11]), il faut augmenter le nombre de photons XUV pour

rendre ce processus possible ; c’est & dire augmenter ’énergie des impulsions attosecondes.

Cet axe de recherche a déja été exploré en France et au Japon. E. Takahashi obtient
des énergies d'impulsion de I'ordre du microjoule dans 'argon (pour un domaine spectral
s’étendant de 25 a4 35 nm) et méme d’une dizaine de microjoules dans le xénon (de 42
a 73 nm) (|Takahashi 02b],|Takahashi 02a],[Takahashi 04]). Pour obtenir ces résultats, il
utilise de longues distances de focalisation (f =5 m) et de longs milieux d’interaction (10
cm pour argon, 14 cm pour le xénon) avec des impulsions génératrices de 16 mJ. J.F
Hergott, au CEA Saclay, obtient simultanément des résultats comparables : 2 pJ dans le
Xenon en utilisant une focale de 5 métres et des impulsions de 25 mJ ([Hergott 02]). Les
résultats étonnants de E. Takahashi sont ensuite interprétés par V. Tosa (|Tosa 03]). Cette
augmentation conséquente de efficacité de conversion est due a un autoguidage du fais-
ceau dans le milieu générateur. Le début du milieu générateur est placé loin avant le foyer
(14 c¢m) et dans ce plan le faisceau présente un profil flat top qui ensuite se conserve grace
a l'interaction avec le milieu gazeux. Une analyse théorique exhaustive de ces résultats
est également présentée dans [Takahashi 03b| et [Takahashi 04], ainsi que la procédure
d’optimisation. Contre toute attente, des harmoniques & haute énergie ont également été
générées dans de 'hélium (|[Kim 08]). I. J. Kim obtient 0.6 xJ pour ’harmonique 38 (21.6
nm) avec une efficacité de conversion de 2 x 10~%. Pour obtenir ces résultats, ils utilisent
un champ générateur a deux couleurs (8004400 nm) et un long jet de gaz (6 mm) avec
une focale de 60 cm et une énergie de 2.8 mJ. Ces résultats sont surprenants surtout avec

une énergie aussi faible pour la génération, néanmoins ils n’ont jamais été reproduits.
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Il est aussi possible d’obtenir des énergies importantes dans le domaine spectral XUV
en utilisant un champ fondamental de longueur d’onde plus courte (|Yoshitomi 02]). D.
Yoshitomi utilise un laser KrF (248 nm) pour générer des longueurs d’onde s’entendant de
42 & 73 nm avec des énergies supérieures au microjoule. Il sélectionne ensuite la cinquiéme
harmonique (49.7 nm) pour la focaliser, et obtient une intensité de 0.5 TW /cm?. Une telle
intensité ouvre des perspectives intéressantes pour la physique non linéaire dans 'XUV.

Dans cette thése, nous poursuivons le but de produire des impulsions attosecondes
intenses. Pour ce faire, nous travaillerons sur I'aspect temporel et sur 'optimisation du
nombre de photons, pour produire des impulsions & la fois courtes et énergétiques. Lorsque
la durée de I’émission est suffisamment réduite, une seule impulsion attoseconde est pro-
duite. Le prochain paragraphe donne une vison globale des travaux qui ont été accomplis

dans cette voie.

1.2.2 La génération d’impulsions attosecondes isolées

Dix ans aprés la premiére preuve expérimentale de faisabilité de la génération d’im-
pulsions attosecondes isolées (IAP), cet axe de recherche s’est largement développé. Cette
expérience a été réalisée par Hentschel et al. ([Hentschel 01]) et les impulsions attosec-
ondes produites ont une durée de 650 as. Kienberger et al. [Kienberger 04] ont ensuite
démontré la génération d’impulsions attosecondes isolées d'une durée de 250 as grace a
des impulsions génératrices de 5 fs avec la CEP (carrier envelope phase) stabilisée. En
général, les impulsions attosecondes isolées sont produites via trois techniques différentes,
mais elles nécessitent toutes d’utiliser des impulsions fondamentales extrémement courtes
(sub-5 fs).

La premiére approche dans I'ordre chronologique, s’appuie donc sur 'utilisation d’im-
pulsions génératrices de quelques cycles optiques avec phase stabilisée et sur la sélection
spectrale des harmoniques provenant du cut-off ([Hentschel 01, Kienberger 04]). Avec cette
technique, Goulielmakis et al. (|Goulielmakis 08]) ont généré des IAP de 80 as a une én-
ergie de photon de 80 eV. L’énergie de 'impulsion est en revanche relativement faible (0.5
pJ).

Une seconde approche basée sur le confinement de ’émission XUV par porte de po-
larisation ([Tcherbakoff 03, Sola 06]) a permis de générer des IAP de 130 as & une énergie
de photon de 36 eV ([Sansone 06]).

La troisieme méthode repose sur le phénoméne de confinement temporel par accord
de phase transitoire (|Constant 99, Mével 00]) qui est da a l'influence de 'ionisation du

milieu générateur. Cette approche appelée aussi “porte d’ionisation” (ionization gating),
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et son potentiel pour la production d’'TAP a été étudiée théoriquement par Pfeifer et al.
(|Pfeifer 07]). Dans ce cas la stabilisation de la CEP n’est pas requise. La démonstration
expérimentale a été réalisée par Abel et al. deux ans plus tard ([Abel 09]). Ils générent
avec cette technique, des impulsions de 430 as a des énergies de photon de 90 eV. Une
approche théorique proposée par V. Strelkov et al. ([Strelkov 08, Strelkov 09]) combine le
confinement temporel di a ’accord de phase transitoire avec la mise en forme spatiale du
faisceau générateur. Cela permettrait de générer des IAP avec des impulsions de 10 fs et
sans la stabilisation de la phase absolue.

Toutes ces approches peuvent étre couplées avec les techniques de génération a deux
couleurs (en général 800 nm + 400 nm). Dans ce cas, la symétrie du champ générateur est
brisée et une seule impulsion attoseconde est émise par cycle optique. La contrainte sur
la durée de I'impulsion génératrice est alors divisée par deux (|Gilbertson 10, Fang 11]).

Récemment, Ferrari et al. ([Ferrari 10]) ont démontré la production d’IAP de 160 as
a une énergie de photon de 30 eV et une énergie d’impulsion de deux nanojoules. Notre
approche s’appuiera sur la théorie de V. Strelkov qui est bien adaptée aux impulsions
intenses ultra-bréves. Menés a leurs termes, ces travaux devraient permettre d’augmenter
I’énergie des impulsions attosecondes de deux ordres de grandeur par rapport a ces récents

résultats.

1.3 Caractéristiques du systéme laser utilisé

Nous utilisons pour nos recherches la chaine laser Eclipse du CELIA. 1l s’agit d'un
systéme Titane Saphir & amplification par dérive de fréquence délivrant des impulsions de
40 fs centrées & 810 nm pour une énergie aprés recompression de 150 mJ & une cadence
de 10 Hz.

La figure 1.2 expose le schéma de principe de ce systéme laser. Il est constitué d’un
oscillateur femtoseconde, d’un étireur d’Offner et de trois étages d’amplifications :

— L’oscillateur, manufacturé par femtolaser, est pompé par un laser Nd :YAG doublé
(VERDI) d’une puissance de 5 W. Il délivre des impulsions de 20 fs pour une puis-
sance moyenne de 500 mW a une cadence de 80MHz. Les impulsions ont alors une
énergie de 'ordre de quelques nanojoules.

— A la sortie de T'oscillateur, les impulsions sont redirigées vers Pétireur d’Offner qui
allonge leur durée jusqu’a 280 ps.

— Grace a une cellule de Pockels, une impulsion sur 800 000 est injectée dans la cavité
régénérative pour étre amplifiée. La cadence est alors réduite a 100 Hz. Lorsque les

impulsions atteignent une énergie de 1 mJ, elles sont libérées grace aux cellules de
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Pockels. Elles ont alors une durée de 170 ps.

Elles sont ensuite injectées dans 'amplificateur 100 Hz. Il s’agit d’un amplificateur
a quatre passages qui augmente ’énergie des impulsions d’un facteur 10. A la sortie
les impulsions ont une énergie de 10 mJ.

L’amplificateur régénératif et 'amplificateur 100 Hz sont tous deux pompés par le
méme laser. Il s’agit d’'un Nd :YAG doublé d’une puissance moyenne de 5 W (laser
Spectrogon).

Une cellule de Pockels réduit ensuite la cadence a 10 Hz pour injecter les impulsions
dans le derniére étage d’amplification. Il s’agit d’un amplificateur a quatre passages
pompé par un laser Nd :YAG doublé de 10 W (laser Continuum). A sa sortie, les
impulsions ont alors une énergie de 300 mJ.

Les impulsions sont alors distribuées vers les salles expérimentales via les lignes de
transport de faisceaux.

Aprés les lignes de transport, les impulsions ont déja perdu une partie de leur énergie
(principalement & cause de la traversée de cube polariseur). Il reste alors 250 m.J
a distribuer dans les salles. Chaque salle est équipée de son propre compresseur.
En moyenne, le rendement énergétique d’un compresseur est d’environ 60%, ce qui
fournit une énergie maximale disponible aprés recompression de 150 mJ pour une
durée de 40 fs.
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Chapitre 2

Elements de théorie sur la génération

d’harmoniques dans les gaz

La compréhension de la génération d’harmonique requiert en premier lieu d’étudier la
réponse de ’atome unique. L’impulsion laser focalisée est représentée par un champ élec-
trique oscillant E. Son interaction avec un atome peut étre décrite de maniére quantique,
mais aussi plus simplement de maniére semi-classique. Ensuite, il faut considérer un grand
nombre d’atomes et additionner les rayonnements de maniére cohérente. Dés lors, vont

rentrer en compte les parameétres macroscopiques tels que la dispersion et ’absorption.

2.1 Description semi-classique : le modéle a trois étapes

Le modéle semi-classique (|Corkum 93], [Schafer 93|) permet d’expliquer la génération
d’harmoniques d’ordre ¢élevé dans le régime de champ fort. La description semi-classique
explique ce phénoméne de facon simplifiée tout en obtenant un bon accord quantitatif
avec les expériences et des modéles complétement quantiques.

Dans le modéle semi-classique, la génération d’harmoniques d’ordre élevé est décom-

posée en trois étapes (voir Figure 2.1) :

1. ionisation de ’atome soumis au champ laser intense
2. accélération de 1’électron dans le champ laser oscillant

3. recombinaison électron-ion et émission d’'un photon XUV
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j\ hy

Electron au repos lonisation tunnel Accélération dans Recombinaison et émission
le champ laser d'un photon XUV

(1) (2) /\ (3)

E
-

FIGURE 2.1 — Le modéle & trois étapes : au départ I’atome est dans ’état fondamental, il est représenté
par un électron piégé dans un puits de potentiel coulombien V4. (1) Sous leffet du champ, le potentiel est
abaissé, l'ionisation tunnel peut avoir lieu. (2) Le champ change de sens et raméne 1’électron vers l'ion
parent. (3) Recombinaison électron-ion et émission d’un photon XUV.

2.1.1 Ionisation tunnel

Si on considére un atome dans I’état fondamental et qu’on s’intéresse a un seul de ces
électrons (approximation du single active electron) de valence,! ce dernier est piégé dans
un puits de potentiel coulombien V; et cet état est caractérisé par un potentiel d’ionisation
I,. Lorsque l'atome est soumis & un champ électrique intense E = Fu, (impulsion laser

focalisée polarisée linéairement selon z ?), le potentiel s’écrit (en unité atomique) :

V(JJ):‘/O—FE‘T:—%—FEQ? (2.1)
Un champ suffisamment fort va permettre d’abaisser la barriére de potentiel et au-
toriser I’électron & passer au travers par effet tunnel, i.e. ionisation par effet tunnel (voir
Figure 2.2). C’est ici que l'aspect quantique est pris en compte dans ce modéle.
A partir d’une certaine intensité, ce champ va pouvoir totalement supprimer la barriére de
potentiel. On introduit le concept d’éclairement de suppression de barriére ([Augst 89)|),
pour quantifier ce phénoméne. L’éclairement Igp correspond a l'intensité nécessaire pour
abaisser le sommet (point zy ou le potentiel passe par un maximum) de la barriére au

niveau de ’état fondamental :

Vi) =0 = 9= (2.2)

-

V(zo) = —2VE = Vg (2.3)

1. Les électrons de valence sont les plus faiblement liés.
2. Pour simplifier les calculs, et parce que la génération d’harmoniques n’est généralement efficace
qu’en polarisation linéaire, nous considérons systématiquement I'impulsion laser polarisée selon 'axe x.
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|E| = Esp

FIGURE 2.2 — Potentiel Coulombien représentant un atome simplifi¢, sans champ (tiret), puis soumis &
un champ électrique qui abaisse la barriére de potentiel (trait plein rouge) ou la supprime (|E| = Fgp,
trait mixte)

La barriére de potentiel est supprimée lorsque :

12
Vg = —]p = Lsp= Zp (24)
Isp = éEgB — I [W/sz] =4.10° x ];1 [eV] (2.5)

ou [, est le potentiel d’ionisation de ’atome considéré.

La barriére de potentiel doit de plus étre abaissée suffisamment longtemps pour que
I’électron puisse s’échapper par effet tunnel. Le paramétre de Keldysh v (|[Keldysh 65])
prend en compte le rapport entre le temps que mettrait ’électron a traverser la barriére
de potentiel, noté 7, et la période optique du laser, Ty = 27 /wy. La largeur de la barriére
de potentiel est approximativement I,/ E et la vitesse moyenne « classique » de I’électron
lors de la traversée \/E (I'énergie cinétique de 'électron est supposée égale a 1,).  s’écrit

alors :

4m I, T wo I I
r= T S S N S 2.6
BRI T T M eyern \ 20, (2:6)
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U, est le potentiel pondéromoteur?® :

e’ E?

E2
en unités atomiques <Up = en unité S.I.) (2.7)

P 4wl

U,leV] = 9.33 x T [10** W/em®] x A2[pm?] (2.8)

- 2
dmewg

me est la masse de I’électron, e la charge élémentaire.

— Pour v < 1, faible fréquence d’oscillation du potentiel et champ électrique fort, c’est
le régime d’ionisation tunnel qui prédomine : la barriére de potentiel est abaissée
de maniére significative et pendant un temps assez long pour que la probabilité de
passage de 1’électron au travers de la barriére soit grande.

— Pour v > 1, c’est le régime d’ionisation multi-photonique qui domine.

La génération d’harmoniques d’ordre élevé a généralement lieu dans le régime d’ion-

isation tunnel ou intermédiaire, v ~ 1 (pour Ag = 800 nm, Tjeperation = 10 W/cm? et
7<)

2.1.2 Accélération dans le champ laser

Une fois libéré, 1'électron est accéléré par le champ laser oscillant. On étudie alors
la trajectoire de I’électron de maniére classique en négligeant le potentiel d’attraction
de l'ion parent par rapport au potentiel accélérateur du champ laser. On considére un
champ électrique polarisé linéairement selon 'axe z : E(t) = Ej coswot u,. [’équation du
mouvement s’écrit :

med = —e.Fq cos wyt (2.9)

On integre cette équation en faisant un changement de variable ¢ = wyt. Soit ¢; la phase
a laquelle ’électron est libéré (phase de ionisation). On prend comme condition initiale
z(p;) =0 (lonisation de I'électron a partir du noyau) et (p;) = 0 (vitesse initiale nulle &

I'ionisation) :

() = = [sin() — sin(p) (2.10)
2(p) = =5 [cos(i2) = cos() + (i = ) sin(py) ] (2.11)

3. Ce potentiel correspond a I’énergie cinétique moyenne acquise par un électron initialement au repos
qui oscille sous 'action du champ électromagnétique d’amplitude E et de pulsation wy.
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2.1. Description semi-classique : le modele a trois étapes

avec a = —eFy/m..

La figure 2.3 montre quelques trajectoires électroniques pour des phases d’ionisation
¢; comprises entre 0 et 7. Pour toutes ces phases, I'électron suit une trajectoire fermée et

repasse par x = 0, c¢’est & dire par la position de son ion parent. Pour des phases d’ioni-
s
2
repasser par la position x = 0 et ne participent donc pas a la génération d’harmoniques

sation comprises entre = et 7, la norme du champ croit, les électrons sont accélérés sans
(trajectoires non représentées). Le processus se répéte dans 'autre sens pour les phases
comprises entre 7 et 27 : entre 7 et 37”, les trajectoires électroniques repassent par r =0

our ; entre 23X et 27, les électrons ne contribuent pas a la génération d’harmoniques.
1 2 bl

19
17
15 Tttt

0 N 2 Phase x 1t
: Y
Ordre i o
harmonique Trajectoires P Trajectoires
courtes "1 Cut-off longues
Chirp >0 P Chirp<0
21 ..M S i P
3
:

0 Temps d’émission (t.)

FIGURE 2.3 — Trajectoires électroniques pour un éclairement I = 1x104W/cm? & 800 nm. La couleur

des trajectoires représente ’ordre harmonique, lui-méme dépendant de I’énergie cinétique acquise par
I’électron au moment de la recombinaison sur ’ion parent. Le champ électrique est représenté en rouge
pointillé.

2.1.3 Recombinaison radiative

Lorsque les bonnes conditions sont réunies pour la génération d’harmoniques, les tra-
jectoires électroniques reviennent a leur point d’origine et une recombinaison électron-ion

peut se produire. Un photon est alors émis et 'atome est & nouveau dans I’état fonda-
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mental. Le photon émis a une énergie F, tel que :
E,=hv=1,+E (2.12)

ol Ej, est I'énergie cinétique accumulée lors de la propagation dans le continuum.

Le calcul classique donne une énergie cinétique maximale de 3,17 U, soit une énergie

de photon F,,.. = hVpe. & la coupure telle que :
Eroe =1, + 3,17 U, (2.13)

Cette loi permet d’estimer 1’éclairement de génération a partir de 1’énergie de photon
correspondant a la coupure.

Le processus complet (ionisation tunnel, propagation dans le continuum et recombi-
naison radiative) se répéte tous les demi-cycles optiques (périodicité de T;/2). Le signal
émis est donc discret (train d’impulsions) dans le domaine temporel, la transformée de
Fourier donne alors également un signal discret dans le domaine spectral avec une périod-
icité fréquentielle de 2wy. Le spectre de raies obtenu contient uniquement les harmoniques

impaires de la fréquence fondamentale ( wy + 1 2wy).

2.1.4 Les deux types de trajectoires du modéle semi-classique

La figure 2.3, montre huit cas de recombinaisons radiatives correspondants aux har-
moniques H15 - H17 - H19 - H21. On remarque que pour une méme énergie cinétique
(méme ordre harmonique) & la recombinaison, deux trajectoires sont possibles :

— une trajectoire courte : I’électron évolue dans le champ pendant un temps court.

— une trajectoire longue : I’électron évolue dans le champ pendant un temps plus
long.

L’étape de propagation de I’électron dans le champ laser va étre trés différente pour

ces deux classes de trajectoires :

— On remarque que pour les trajectoires courtes l'ionisation a lieu pendant la phase
décroissante du champ ({5 < ¢; < %), ainsi les électrons suivant ce type de tra-
jectoires sont accélérés pendant toute la phase de retour vers l'ion parent. Donc
I’énergie cinétique accumulée au cours de la propagation est d’autant plus grande
(Pordre harmonique est d’autant plus élevé) que le temps d’excursion est long pour
ce type de trajectoires. De plus, I'instant d’émission est d’autant plus grand que 1’or-
dre harmonique est élevé, induisant ainsi une dérive de fréquence (ou chirp) positive

pour les harmoniques issues des trajectoires courtes.
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2.2. Modélisation quantique de la génération d’harmoniques d’ordre élevé

— Pour les trajectoires longues, l'ionisation a lieu un peu plus tot, & des instants

proches du maximum du champ (0 < ¢; < {5); c’est pourquoi les électrons sont
amenés plus loin du noyau. Ils ont ensuite une plus grande distance a parcourir
pour revenir, le temps d’excursion est alors suffisamment long pour que le champ
électrique change de sens (en ¢ = 1.57) avant la recombinaison. Les électrons sont
donc décélérés dans la derniére phase de retour, ce qui explique que la recombinaison
puisse produire des harmoniques du méme ordre (méme énergie cinétique) que les
trajectoires courtes. Mais dans ce cas, plus la trajectoire est longue, plus la phase
de décélération est longue et plus I'ordre harmonique diminue. Ainsi, plus le temps
d’excursion est long (et donc l'instant d’émission retardé) plus I'ordre harmonique
est faible. Les harmoniques issues des trajectoires longues présentent donc une dérive
de fréquence négative.

On remarque également que les deux familles de trajectoires convergent lorsqu’on se
rapproche de la coupure. Ainsi sur la figure 2.3, 'harmonique la plus élevée émise est issue
d’une seule trajectoire électronique (représentée en noire) avec un instant de recombinai-
son correspondant au changement de signe du champ électrique (p = 1.57).

A la lumiére de cette analyse, on déduit que dans le modéle semi-classique, pour un
champ laser donné, I'ordre harmonique ne dépend que de la phase de I'ionisation ;.

La modélisation semi-classique de la génération d’harmonique permet de compren-
dre les mécanismes, d’identifier les paramétres importants et de quantifier les ordres de
grandeurs intervenant dans le processus. Malgré la nature quantique des phénoménes in-
tervenant a ces échelles, il permet d’avoir un bon accord quantitatif avec les expériences.

Il existe aussi des modélisations purement quantiques du processus de génération. Elles

sont plus complétes et plus précises mais plus lourdes a utiliser.

2.2 Modélisation quantique de la génération d’harmoniques

d’ordre élevé

Pour décrire la génération d’harmonique de fagon complétement quantique, il faut
résoudre 1’équation de Schrodinger dépendante du temps (Time Dependent Schridinger
Fquation, TDSE) :

) X
h—WVU = HU 2.14
iho, (2.14)

Pour un atome soumis a un champ laser FE(t), polarisé linéairement selon I'axe x, 'opéra-
teur Hamiltonien s’écrit H = —3V2+V(r) +z E(t) ou V(r) est le potentiel atomique.
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L’équation de Schrodinger n’admet de solution analytique que dans le cas du probléme
a deux corps. Donc, la description de la génération d’harmoniques dans des gaz rares (ou
dans les molécules), nécessite des calculs numériques complexes.

Le modéle de Lewenstein ([Lewenstein 94]) offre une alternative au calcul TDSE, et
permet moyennant quelques approximations de simplifier les calculs et l'interprétation

tout en prenant en compte des effets quantiques.

2.2.1 Description du modéle de Lewenstein

La théorie quantique de la génération d’harmoniques d’ordre élevé, développée par
Lewenstein, prend en compte les effets de diffusion du paquet d’ondes électroniques lors
de la propagation dans le champ laser et les effets quantiques associés & I'ionisation tunnel,

néanmoins, elle requiert les approximations suivantes :

1. Single Active Electron (S.A.E) ou électron actif unique : atome est décrit en prenant

en compte un seul électron. Les effets d’interaction multi-électronique sont négligés.

2. Strong Field Approzimation (S.F.A ou approximation du champ fort [Keldysh 65])
— le seul état électronique lié pris en compte est I’état fondamental
— la déplétion de I’état fondamental est négligée

— l'influence du potentiel coulombien sur I'électron éjecté est négligée (U, > I,)

Le moment dipolaire x(t) = (¢(¢)| x |¢(¢)) est la somme sur 'ensemble des contributions

des paquets d’ondes électroniques. Dans le cadre de ces approximations, il s’écrit :

t
X(t) = —i/ dti/dgp (dp+A(t))* . eZS(p,t,ti) . E(ti)dp-i-A(ti) (2.15)
o —_— Y ~—
recombinaison  propagation ionisation
avec B = —% (A potentiel vecteur), ¢; I'instant d’ionisation, d 1’élément de transition

dipolaire électrique entre le niveau fondamental et un état du continuum, et p le moment
canonique.

Il est possible d’interpréter cette intégrale en se basant sur le modéle a trois étapes :

— Le facteur E(t;)dpia(,) représente la probabilité d’ionisation (transition de I’état
fondamental |ig) vers un état du continuum de moment canonique p(t;)).

— Le terme S(p, t,t;) est une intégrale d’action qui représente la phase accumulée par
I’électron lors de la propagation dans le champ laser.

— Aprés avoir été accéléré, 1’électron se recombine a I'instant . avec une impulsion

*

(p + A(t)). La recombinaison est représentée par le facteur (dpyac)”
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2.2. Modélisation quantique de la génération d’harmoniques d’ordre élevé

Les expressions des différents facteurs de cette intégrale sont données dans ’annexe
A.

Le spectre harmonique s’obtient en effectuant la transformée de Fourier du moment dipo-

laire (pour I'harmonique gq) :

“+o0 +o0o tr
xX(wy) :/ dt, x(t,)e™tr :/ dtr/ dti/d3pB(tT,ti,p).ew(t“t“p) (2.16)

[e.9]

avec B I'amplitude de I'intégrande dans (2.15) et ¢ définie par :

ot ti, P) = wyt, — /tt {w + ]p} dt’ (2.17)

2.2.2 Equations du point selle

x(w,) s’écrit donc sous la forme d’intégrales multiples. On peut interpréter son ex-
pression dans le cadre de la théorie des intégrales de chemin de Feynman * ([Saliéres 01]).
Cette équation montre que la contribution d’une harmonique ¢ donnée provient de la
somme cohérente d’une infinité de chemins quantiques caractérisés par leurs moments
canoniques, leur temps d’ionisation et de recombinaison.

Le calcul direct est possible, mais néanmoins fastidieux et requiert des temps de calcul
relativement longs. On peut appliquer la méthode du point selle® pour simplifier les
calculs : les chemins pour lesquels la phase de I'intégrande varie rapidement vont avoir un
role négligeable car les différentes contributions s’annulent dans la somme. Les chemins
quantiques qui vont contribuer de maniére significative sont ceux pour lesquels la phase
est stationnaire : 6(S(p,t,,t;) + wyt,) = 0. Ce principe de phase stationnaire permet de
simplifier les calculs en éliminant les contributions non-stationnaires de la sommation

sur p. La différentiation compléte de la phase o(t,,t;, p) par rapport a chacune de ses

4. Richard Phillips Feynman (11 mai 1918 - 15 Février, 1988) était un physicien américain connu
pour son travail dans la formulation des intégrales de chemin de la mécanique quantique, la théorie
de l’électrodynamique quantique et la physique de la superfluidité de I’hélium liquide, ainsi que dans
la physique des particules. Pour ses contributions au développement de I’électrodynamique quantique,
Feynman, conjointement avec Julian Schwinger et de Sin-Itiro Tomonaga, a recu le Prix Nobel de Physique
en 1965.

5. En mathématiques, un point-selle (en anglais saddle point) d’une fonction f définie sur un produit
cartésien X x Y de deux ensembles X et Y est un point (xg,y0) € X X Y tel que :

y — f(xo,y) atteint un maximum en yg sur YV

x +— f(z,yo) atteint un minimum en zy sur X

Le terme point-selle fait référence & la forme de selle de cheval que prend le graphe de la fonction
lorsque X et Y sont des intervalles de R. La méthode du point selle (saddle-point method en anglais,
ou encore stationary phase method ou method of steepest descent) est une extension de la méthode de
Laplace ([Laplace 74]) pour 'approximation d’une intégrale de la forme : [, f(2)er®) dz.
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variables permet d’écrire :

TN w Y I,=0 (2.18)
p = /trdt (p+A(t) =0 (2.19)
t, w V= w, (2.20)

Ces trois équations, nommées “équations du point selle”, peuvent étre reliées aux dif-

férentes étapes du modéle semi classique :

— L’équation 2.18 stipule qu’a l'instant d’ionisation, la somme de I'énergie cinétique
de 'électron et du potentiel d’ionisation doit étre nulle : E.(t;) + I, = 0. L’énergie
cinétique correspondante est alors négative, ce qui n’est pas possible classiquement.
Néanmoins cette équation peut étre résolue dans I’ensemble complexe C. Ainsi, ¢;
est une grandeur complexe dont la partie imaginaire est reliée au temps tunnel
(durée du trajet de I’électron au travers de la barriére) et la partie réelle a I'instant
d’ionisation.

— L’équation 2.19 s’interpréte au travers de la propagation dans le continuum. Elle
stipule que la trajectoire de I’électron est fermée, I’électron revient & son point de
départ, I'ion parent.

— L’équation 2.20 concerne la recombinaison radiative. Elle découle du principe de
conservation de I'énergie : 'énergie du photon émis est égale a la somme du po-
tentiel d’ionisation et de I’énergie cinétique acquise lors de la propagation dans le

continuum.

2.2.3 Comparaison avec le modéle semi-classique

A Tinstar du modéle semi-classique, cette modélisation quantique permet de calculer,
moyennant des calculs plus complexes, les instants d’ionisation et de recombinaison en
fonction de 1'ordre harmonique et de 'intensité laser. La figure 2.4 compare les résultats
obtenus avec chacun des modeles. On retrouve les notions de trajectoires courtes et longues
introduites par le modéle classique et 'accord entre les deux approches est trés bon. Le

modéle de Lewenstein apporte toutefois une correction quantique & la loi de coupure :

(ht))maw = F(1,)U,).I, + 3,17 U, (2.21)
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avec F' un facteur variant entre 1.32 et 1.2 pour [,/U, entre 0 et 4. Le terme correctif
induit alors une énergie pour la coupure plus élevée pour le calcul quantique que pour le

calcul classique.

2+ ~< :
\———
=
-
/
—
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n
g* Instants de recombinaison
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= =

05 | o 1
Instants d’ionisation

__
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11 13 15 17 19 21 23 25 27 29 31

Ordre harmonique

FIGURE 2.4 — Partie réelle des instants d’ionisation (trait plein) et de recombinaison (trait discontinu),
pour une génération dans I’argon avec un éclairement de 1.2x10'* W.cm™2, obtenus par résolution
des équations du point selle (extraits de [Mairesse 05b]). On retrouve la présence de deux familles de
trajectoires : trajectoires courtes en bleu, trajectoires longues en rouge. La courbe fine noire représente
le résultat des calculs classiques.

2.3 Réponse macroscopique et parameétres d’optimisa-

tion

Apreés avoir présenté la théorie de la génération d’harmonique a I’échelle de 'atome
unique, il convient maintenant d’étendre I’étude au domaine macroscopique en considérant
un ensemble d’émetteurs. Pour cette étude, nous considérons dans un premier temps
I’ensemble des émetteurs comme un milieu dilué afin de négliger les effets de la dispersion
et de 'absorption. L’émission harmonique est alors vue simplement comme la somme
cohérente du rayonnement produit par chaque émetteur. Dans un deuxiéme temps nous

prendrons en compte les effets de la dispersion et de ’absorption.
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2.3.1 Génération dans un milieu dilué

Dans cette partie, nous négligerons donc la dispersion, c’est-a-dire que l'indice op-
tique du milieu est considéré indépendant de la longueur d’onde (méme indice pour I’
harmonique ¢ et le fondamental : n, = ny = 1). De méme, le phénomeéne de réabsorption

des photons XUV par le milieu de génération n’est pas pris en compte.

Dans ces conditions, le champ macroscopique £, peut s’écrire comme la somme co-

hérente des rayonnements produits par chaque émetteur du milieu A, elivata) .
Eq — / Aq(r’ Z) e(iwat,q(rvz)) e(*’i(kqquo)r)dz (222)
b

exprimé dans un repere de coordonnées cylindriques, avec k, le vecteur d’onde du champ
harmonique d’ordre ¢, ko celui du champ fondamental et ¢, , la phase atomique du
rayonnement harmonique. On se place de plus dans des conditions idéales : c’est-a-dire
que le faisceau laser est considéré comme un faisceau gaussien parfait, présentant ainsi

une symétrie de révolution autour de 'axe z de propagation.

Pour obtenir une conversion optimale de I’énergie entre le champ fondamental et le

champ harmonique il faut satisfaire & la condition d’accord de phase ([Balcou 97]) :

Patq(1,2) = (kg — gko) z=cte, Vz,r (2.23)
= k,=d¢ko+K (2.24)
avec K(r,2) = Vpu, = —agﬂqVI(r, z). 11 s’agit d’un vecteur d’onde effectif associé a la

variation de la phase atomique en fonction de I’éclairement au niveau de la zone d’interac-
tion. La condition d’accord de phase stipule que tous les émetteurs du milieu générateur
doivent étre en phase pour que les rayonnements sortant interférent constructivement

(phase de l'intégrande constante).

Le vecteur d’onde du champ fondamental k, contient deux termes : un terme associé
a la propagation dans le milieu et un terme d’avance de phase associé a la focalisation du
faisceau. Ce dernier est un terme de phase géométrique qui traduit la courbure du front
d’onde liée a la focalisation. Dans le cas d’un faisceau gaussien, cette phase est appelée
phase de Gouy (|[Born 59]) et s’écrit :

(r.2) : ke (2.25)
ouy(T, 2) = ar —exp [ — . .
PGouy & b+ 2iz P b+ 2iz

ol b est le paramétre confocal donné par b = 27;)”3 (wp étant le rayon de ceinture ou waist
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du faisceau), et kf = now[)' Le vecteur d’onde kq peut ainsi s’écrire :
, now
ko(r, 2) = ki + Kyeo(r, 2) = %uz + VoGouy (T, 2) (2.26)

u, étant le vecteur unitaire de ’axe z, orienté dans le sens de propagation.

La figure 2.5 présente deux cas ot 'accord de phase est réalisé : accord de phase sur
I'axe de propagation du laser (a) et accord de phase hors axe (b). On remarque qu’en
raison du terme k., la norme de ¢k; = qk(l) + gkgeo est légérement inférieure a celle de
k, ~ ¢k). Tl s’agit ici d’une représentation schématique simplifiée. Dans des conditions
expérimentales, 'accord de phase va étre affecté par de possibles aberrations lors de la
focalisation, les défauts du profil spatial, la phase intrinséque du faisceau, etc... Néanmoins,

cette description permet de comprendre les mécanismes régissant 1’accord de phase.

—_—

k
(@ —.—p—p—qp—.—_; (b) -
gk, K = K
kg

gk,

FIGURE 2.5 — Diagrammes d’accord de phase : (a) Sur 'axe (r = 0), (b) Hors axe (r > 0)

Pour un nombre d’émetteurs donné, le signal maximum pour une harmonique g est
obtenu lorsque la condition d’accord de phase est satisfaite pour tous les émetteurs. Cepen-
dant, ’émission harmonique peut avoir lieu méme si cette condition n’est pas compléte-
ment satisfaite. Si une partie non négligeable de ces émetteurs est proche de la condition
d’accord de phase, on pourra observer un rayonnement harmonique. Pour quantifier le de-
gré de réalisation de la condition d’accord de phase, on introduit le concept de désaccord
de phase :

Ak =k, —¢ko — K (2.27)

On tend donc vers des conditions optimales lorsque Ak tend vers 0.

Lorsque la condition d’accord de phase est satisfaite dans tout le milieu générateur,
plus celui-ci est long et plus le champ harmonique sera intense. Cependant, la longueur
du milieu sur laquelle 'accord de phase est réalisable est limitée : on définit la longueur de
cohérence comme la distance entre deux atomes émettant des rayonnements harmoniques

en opposition de phase. Cette longueur s’exprime en fonction du désaccord de phase :

Leoh = | 2 (2.28)
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Si 'on augmente la longueur du milieu en la gardant inférieur a L., on augmente I'am-
plitude du champ harmonique macroscopique. Si la longueur du milieu dépasse L., on
pourra trouver des couples d’atomes émettant en opposition de phase (dans une direction
donnée) et le signal total diminuera. Ceci se traduit par une condition sur la longueur du
milieu L,,.q :

AK Lypeg <1 (2.29)

2.3.2 Effet de la dispersion du milieu

Expérimentalement, pour obtenir une émission harmonique intense, il est nécessaire
d’avoir une densité d’atomes importante. Plus le nombre d’émetteurs qui contribuent de
facon cohérente et constructive est grand, plus le signal détecté est intense. Dans ces
conditions, il faut prendre en compte la dispersion du milieu. Elle intervient alors dans
I’accord de phase au travers de la dispersion atomique et de la dispersion électronique.

Pour quantifier la dispersion atomique, il faut prendre en compte la dépendance de
I'indice optique en fonction de la longueur d’onde (ng # n,). Ceci introduit un désaccord
de phase Ak{ :

a a a qwop , a
AkY = ki' — gk§' = 5 (kg — kG, (2.30)

avec k3! la polarisabilité statique du milieu et p la densité (en atomes/cm?).

La dispersion électronique est due a la densité d’électrons libres produite par ’ionisa-
tion du milieu par le champ laser. Si la vitesse de phase des harmoniques d’ordre élevé
est peu influencée par la propagation dans le milieu ionisé, celle de 'infrarouge est tres
dépendante de la densité électronique du milieu. La dispersion électronique est un fac-
teur prépondérant sur I'accord de phase. Le désaccord de phase introduit par la densité

électronique est donné par :

I ! I Wy
elec __ 1,elec elec __ p
Aky e = kg — gk ™ = Seqe (¢ — Du, (2.31)

ou la fréquence plasma w, est définie par :

2
€7 Pe

Meo

(2.32)

Wp:

avec p. la densité d’électrons libres, m,. et e la masse et charge de I'électron et ¢y la

permittivité du vide. Le vecteur Akzlec est orienté dans le sens de propagation du laser.

Ces termes de désaccord de phase évoluent au cours du temps : au fur et & mesure de
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la propagation de I'impulsion de génération, la densité d’électrons libres va augmenter, et
celle d’atomes neutres diminuer. En particulier, la dispersion du milieu peut compenser
le désaccord de phase de facon transitoire au cours de la propagation de 'impulsion de
génération ([Constant 99, Mével 00, Kazamias 03, Strelkov 08]).

2.3.3 Influence de ’absorption

Dans un milieu de génération dense, il faut également prendre en compte 'absorption
du milieu : si cette absorption est trop importante, le rayonnement émis au début du milieu
de génération va étre réabsorbé par ce méme milieu. On définit la longueur d’absorption

Laps comme la longueur au bout de laquelle le rayonnement est atténué d’un facteur 1/e :

1

Labs<>\) - paab5<>\)

(2.33)

avec o5 la section efficace d’absorption, qui décroit en général avec 'ordre harmonique.

Pour des densités du milieu générateur importantes, ’absorption devient le facteur
limitant dans Defficacité de génération (définie pour une harmonique comme le rapport
entre 'énergie de cette harmonique et 'énergie de 'impulsion fondamentale) et la longueur
utile du milieu s’en trouve réduite. Un bon compromis sur la densité du milieu généra-
teur est obtenu lorsque le nombre d’émetteurs est suffisant pour obtenir un rayonnement
intense, mais pas trop grand pour que 'absorption ne soit pas un facteur limitant.

En résumé de ces différentes études sur Uefficacité de génération, il est donc nécessaire
de trouver un compromis sur les valeurs de densité du milieu, d’éclairement et sur I’accord
de phase pour optimiser I’émission harmonique. [Constant 99, Mével 00] ont montré que
50% de la valeur de 'optimum de conversion est atteint pour un milieu de génération

dont la longueur L et la densité vérifient :

L > 3L
Lcoh > 5Labs

(2.34)

La théorie présentée ici permet de comprendre la génération d’harmoniques et d’ap-
préhender les paramétres importants pour 'optimisation. Nous allons maintenant aborder
les choses d’un point de vue expérimental avec le chapitre 3 qui présente la source har-

monique haute énergie et les résultats obtenus.
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Chapitre 3

Développement et caractérisation d’une

source harmonique haute énergie

Comme nous 'avons exposé dans le premier chapitre, les sources XUV ultra-bréves
présentent de nombreux avantages qui ont fait d’elles un outil incontournable pour I’étude
des phénomeénes ultra-rapides, et en particulier des dynamiques moléculaires, atomiques
et électroniques. Ces sources XUV ultra-bréves issues de la génération d’harmoniques
d’ordres élevés dans les gaz, ont donc été largement étudiées et utilisées au cours des
vingt derniéres années. La génération d’harmoniques est donc a I'’heure actuelle bien
connue de maniére théorique et 'optimisation de ces sources bien maitrisée. Cepen-
dant 1’énergie disponible pour ces impulsions attosecondes étant relativement faible (de
I'ordre du nanojoule) dans des conditions standards, cela peut étre un facteur limitant
pour certaines applications. Elargir le champ d’application de ces sources XUV ultra-
bréves est d’un intérét certain pour la recherche scientifique. Des travaux visant a aug-
menter I’énergie de ces impulsions attosecondes ont été menés durant les dix derniéres
années ([Takahashi 02a, Takahashi 02b, Hergott 02]. Si I’énergie de ces impulsions atteint
quelques centaines de nanojoules, voir quelques microjoules, on peut induire des tran-
sitions & deux photons XUV-XUV et ainsi accéder a la physique non-linéaire dans le
domaine XUV. Cela permet alors d’envisager des applications telles que des expériences
pompe-sonde avec deux impulsions attosecondes, ou encore la caractérisation directe des
impulsions attosecondes par autocorrélation.

De belles expériences ont déja été réalisées dans ce domaine. Y. Kobayashi et al.
réalisent en 1998 une autocorrélation XUV-XUV en ionisant de I’hélium, avec les har-
moniques 5, 7 et 9 d’un laser Ti : saphir elles mémes générées dans le xénon ([Kobayashi 98]).
D. Descamps et al. (|[Descamps 01]), également avec un laser Ti : saphir, induisent des

transitions a deux photons XUV dans le xénon et le krypton, ainsi que des résonances
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Chapitre 3. Développement et caractérisation d’une source harmonique haute énergie

a trois photons dans I'argon avec la cinquiéme harmonique (également 160 nm). Celle-
ci est également générée dans le xénon. N. A. Papadogiannis et al. (|[Papadogiannis 03|)
utilisent les harmoniques 7, 9, 11 et 13 générées dans le xénon pour ioniser des atomes
d’hélium avec deux photons XUV et réalisent 1'autocorrélation d’'un train d’impulsions
attosecondes. T. Sekikawa et al. (|Sekikawa 04]) générent dans I’argon, I'harmonique 9
d’une impulsion sub-10 fs & 400 nm et réalisent une autocorrélation d’impulsion attosec-
onde isolée (IAP) dans ’hélium. La durée de cette IAP est de 950 as. Y. Nabekawa et al.
(|[Nabekawa 05]) détiennent le record de 'autocorrélation XUV avec ’harmonique d’ordre
le plus élevé. Ils observent des transitions a deux photons dans ’hélium avec I’harmonique
27 du Ti : saphir (42 V). Les harmoniques sont générées dans 'argon et la durée du train
d’impulsions est de 8 fs. Ils réitérent 'année suivante avec les harmoniques 11,13 et 15
(|[Nabekawa 06]). Cette fois-ci les harmoniques sont générées dans une cellule de xénon
avec des impulsions & 800 nm, et la durée des impulsions est de 450 as. E. P. Benis et al.
(|Benis 06]) réalisent presque simultanément une expérience similaire (méme harmonique)
a la différence qu’ils utilisent de I'argon et du krypton pour la détection. Et je terminerai
cette rapide présentation de I'état de ’art de la physique non-linéaire dans 'XUV en
citant une fois de plus T. Sekikawa ([Sekikawa 08]) qui réalise des transitions vers I’état
excité de He™ 2p? 1S en combinant 'harmonique 19 et ’harmonique 21.

C’est donc cet axe de recherche que nous voulons développer au CELIA. Et pour
générer des impulsions XUV intenses, nous disposons de la chaine laser T1i :saphire haute

énergie Eclipse.

3.1 Conception de la source harmonique haute énergie

La chaine Eclipse peut délivrer des impulsions de 150 mJ pour une durée de 40 fs &
une cadence de 10 Hz. L’énergie disponible est donc bien supérieure a celle des impulsions
qui sont habituellement utilisées pour la génération d’harmoniques.

Conceptuellement, il n’y a pas de limite d’énergie pour la génération d’harmoniques
mais plutot une limite d’intensité (I'intensité de saturation) & partir de laquelle Pefficac-
ité de génération s’effondre. Si le volume du milieu générateur est augmenté de maniére
adaptée a I'augmentation d’énergie, on peut maintenir une intensité optimale pour la
génération d’harmoniques. Ceci peut se faire en augmentant la distance de focalisation
(la surface focale augmente quadratiquement avec la longueur focale).

Pour utiliser 150 mJ (avec des impulsion de 40 fs) et maintenir une intensité de
quelques 10 1W/cm?; il faudrait un rayon de ceinture (ou waist en anglais) de 800 um,

soit une focale de 30 m (pour un faisceau gaussien de largeur W2 = 10 mmy). De telles
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3.1. Conception de la source harmonique

distances focales poseraient des problémes d’encombrement (notre salle fait 7 m de long).
Nous avons donc choisi d’utiliser une focale de deux métres, ce qui limitera I’énergie des
impulsions génératrices avec des faisceaux gaussiens. Un dispositif de mise en forme spa-
tiale sera ensuite développé pour pouvoir injecter plus d’énergie dans la génération (voir
chapitre 4). Le surplus d’énergie disponible pourra également étre utilisé en amont de la
source harmonique pour travailler sur 'impulsion fondamentale : technique de post com-
pression par ionisation (voir chapitre 5).

Avant d’implémenter ces approches prometteuses, il faut déja construire la source har-
monique et la caractériser dans des conditions standard. Les impulsions fondamentales
de 40 fs seront utilisées pour développer cette source et toute I'énergie disponible ne sera
pas utilisée dés le départ. Néanmoins, les intensités créte auxquelles nous prévoyons de
travailler vont imposer quelques contraintes : les impulsions doivent étre recomprimées
sous vide et transportées sous vide une fois recomprimées ; la traversée de milieux denses
(lentilles, lames d’onde, séparatrices, etc...) est proscrite car les effets non-linéaires altér-
eraient les caractéristiques du faisceau (B =~ 5 pour 1 mm de silice et Wy 2 = 10 mm, 7
=40 fs et F = 150 mJ, cf annexe D).

Le fait de travailler entiérement sous vide va complexifier le dispositif expérimental :
il faudra imager les repéres d’alignement au travers de hublots au moyen de miroirs de
renvoi et de caméras et certains miroirs doivent étre motorisés pour permettre 1’aligne-
ment sous vide.

La figure 3.1 présente le schéma de principe de la source harmonique. Le miroir réglable
sous vide de la turning box 1 permet de s’aligner sur l'iris, lui méme motorisé pour per-
mettre d’optimiser les harmoniques en tronquant le faisceau. Ceci a pour effet a la fois
d’augmenter la taille de la tache focale et de diminuer I’énergie transmise par l'iris. L’iris
permet donc de trouver de bonnes conditions pour l'intensité dans le milieu générateur. Il
offre également un controle sur Paccord de phase [Kazamias 03]. Le miroir de la turning
boz 2 sert a s’aligner au mieux sur le miroir de focalisation 1 (sphérique avec R = 4 m) afin
de limiter les aberrations géométriques. Un repére sur le miroir 2, ainsi qu’un iris a 'entrée
du spectrométre XUV permettent de définir 'axe pour la génération d’harmoniques.

Pour le milieu de génération, on peut utiliser un jet de gaz pulsé ou une cellule. On
dispose de trois axes de réglages (d’une course de 20 mm) pour placer au mieux le milieu

de génération sur le trajet du faisceau.
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FI1GURE 3.1 — Schéma de principe de la source harmonique haute énergie.

Maintenant que nous avons présenté la source de rayonnement XUV nous allons nous
intéresser & la caractérisation des harmoniques en présentant les diagnostics que nous

avons développés.

3.2 Diagnostics pour la caractérisation des harmoniques

Pour bien caractériser des impulsions électromagnétiques, il faut mesurer :
— leurs spectres, si possible avec une résolution spatiale

— I’énergie qu’elles contiennent, ou le nombre de photons

— leurs durées (ou la phase spectrale cf. annexe A)

— le profil spatial du faisceau (et la phase spatiale)

Nous nous intéresserons ici aux spectres, au profil spatial et au nombre de photons,
au travers de trois diagnostics : spectrométre a réseau, spectrometre a temps de vol et

photodiode XUV. L’aspect temporel sera abordé dans le cinquiéme chapitre.
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3.2. Diagnostics pour la caractérisation des harmoniques

3.2.1 Spectrométre a réseau

Le spectrométre a réseaux est présenté sur la figure 3.2. 1l est composé d’une fente
d’entrée de 500 pm (et d’une hauteur de 20 mm), d’un miroir en or qui renvoie le faisceau
sur un réseau XUV. Ce dernier diffracte les différentes longueurs d’onde sur des galettes
de micro-canaux (Micro Channel Plate en anglais, MCP) de 40 mm de diamétre utile.
La fente (située a 180 cm de la source) et le miroir en or sont montés sur une platine de
translation qui se déplace perpendiculairement au faisceau. Ainsi, on peut laisser passer le
faisceau XUV pour d’autres diagnostics ou pour des applications. Le réseau utilisé est un
“Hitachi flat field concave grating” (réf : 01-0660 *3). Il s’agit d’un réseau a pas variable
de 1200 traits par millimétre, de dimensions 40x70 mm et de rayon de courbure 13450
mm. Il est situé a 56 cm de la fente et & 56 cm des MCP. Nous 'utilisons avec un angle
d’incidence de 87°. Dans ces conditions, il permet d’imager la fente sur les MCP pour la
dimension spectrale et il laisse diverger le faisceau dans la dimension spatiale. L’image
dans la dimension spatiale correspond aux profils des harmoniques aprés 3 métres (distance
entre la source et les MCP) de propagation libre. L’ensemble MCP-caméra est également
placé sur une platine de translation pour pouvoir détecter les harmoniques dans différentes

fenétres spectrales.

fente

miroir
en or

réseau
Xuy

\J
axe de
translation

MCP

FIGURE 3.2 — Schéma de principe du spectrométre & réseau pour les caractérisations spatiale et spectrale
des harmoniques. Le miroir et la fente sont montés sur une platine de translation pour pouvoir libérer le
faisceau.

37



Chapitre 3. Développement et caractérisation d’une source harmonique haute énergie

Les MCP sont ensuite imagées sur une caméra CCD 12-bits. Nous pouvons avec ce
dispositif obtenir des spectres harmoniques résolus spatialement. La figure 3.3 montre un
spectre harmonique détecté avec ce spectrométre. Les harmoniques sont générées dans
I’argon avec un diameétre d’iris de 10 mm et 18 mJ sur cible. Le milieu gazeux est créé par
un jet de gaz pulsé. On observe les harmoniques 21, 23, 25, 27 et 29. I’axe horizontal cor-
respond & la dimension spectrale et 'axe vertical a la dimension spatiale. De telles images
permettent donc d’avoir des informations spectrales résolues spatialement et également
des informations spatiales. En effet, la coupe verticale d’'une harmonique donne son profil
spatial ou plutot le profil du faisceau XUV transmis au travers de la fente pour la gamme
spectrale considérée. Dans la plupart des cas on pourra supposer que le faisceau a une
symétrie cylindrique. Une coupe horizontale a une coordonnée r donnée donne le spectre
émis dans une direction faisant un angle donné avec I’axe de propagation.

Ce diagnostic est donc trés utile pour caractériser les harmoniques. Il donne de plus
I'intensité de chaque harmonique sur une échelle d'unité arbitraire. On peut donc opti-
miser la génération dans la gamme spectrale qui nous intéresse, puis déplacer I’ensemble
miroir-fente pour laisser passer le faisceau pour des applications ou pour le caractériser

plus quantitativement.

40.8 38.4 36.0 33.7 31.5 29.3
longueur d'onde (nm)

FIGURE 3.3 — Spectre résolu spatialement obtenu avec le spectromeétre a réseau. Les harmoniques (H21
a H29) sont générées dans ’argon avec un diameétre d’iris de 10 mm et 18 mJ sur cible. L’axe horizontal
correspond & la dimension spectrale, et ’axe vertical & la dimension spatiale.
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3.2. Diagnostics pour la caractérisation des harmoniques

3.2.2 Spectrométre de masse & temps de vol
3.2.2.1 Description du spectrométre

Dans le cadre de la physique attoseconde, les spectrométres de masse a temps de vol
sont utilisés pour détecter des électrons ou des ions. La méthode “temps de vol” consiste &
mesurer le temps mis par la particule en question pour parcourir une distance donnée aprés
une phase d’accélération. Cela renseigne sur I’énergie initiale dans le cas des électrons ou
sur la nature de ion via le rapport masse/charge. Nous avons développé ce diagnostic

pour plusieurs raisons :

— pour estimer le nombre de photon via le nombre d’ions détectés,
— pour détecter des spectres de photo-électrons qui sont une signature du spectre
harmonique,

— pour détecter les ions résultant transitions & deux photons.

La figure 3.4 présente le schéma du spectrométre. La chambre est constituée d’une
région accélératrice I (entre les électrodes (1) et (2)) et d’une région de vol libre 17
(entre (2) et (3)). Ces deux régions sont de méme longueur (L = L; = Ly = 20 cm)
afin de satisfaire la condition de “spatial focusing” (quel que soit 'endroit dans la zone
d’interaction ot les ions ou électrons sont créés, ils arriveront sur le détecteur au méme
instant). Les électrodes (1) et (3) sont des disques de diamétre 12 cm et d’épaisseur 1 mm.
Le bati (0), d’'un diameétre intérieur de 15 cm, est séparé en deux au niveau de l'électrode
(2) pour permettre un pompage différentiel des deux zones. Le gaz est injecté au centre de
la région I par une aiguille. Tl existe deux répliques pour I’électrode (2) : une qui posséde
une ouverture circulaire en son centre de 1 mm de diameétre pour ne sélectionner que les
ions ou électrons qui ont un vecteur vitesse dans 'axe du TOF et une qui posséde une
ouverture rectangulaire (fente) de 1 mm dans le sens horizontal (axe du faisceau) et de
10 mm dans le sens vertical. Cette derniére est moins sélective et permet d’avoir plus de
signal. L’électrode (3) est munie en son centre d’un détecteur a galettes de micro-canaux
(MCP) de 2 cm de diamétre, précédé d’une grille afin de maintenir un potentiel nul. Les
MCP sont reliées & un oscilloscope numérique qui permet d’accumuler des spectres sur
un grand nombre de tirs et de compter le nombre d’événements par tir. Pour détecter des
ions, on applique un potentiel positif sur 1’électrode (1) ; les électrodes (2), (3) et le bati
sont & la masse; les MCP sont polarisées avec un potentiel de —2kV. Pour détecter des
électrons, 1'électrode (1) est a un potentiel négatif, les électrodes (2), (3) et le bati sont a

la masse et les MCP polarisées avec un potentiel de +2kV .
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Zone d’interaction - (0)

\} " / e

.

\

Grille

MCE

B Sy

\ \ g:
(1) faisceau XUV ! (2) (3)

FIGURE 3.4 — Schéma de principe du spectrométre & temps de vol et simulation des lignes de champs
électrostatique sous SIMION pour la détection d’ions. Les électrodes sont espacées de 20 cm et ont un
diamétre de 12 cm. Le diamétre intérieur du bati (0) est de 15 cm. Les potentiels appliqués sont : V =
+1000 V pour électrode (1); 0 V' pour les électrodes (2), (3) et le bati (0); Vinep = -2000 V. La valeur
du potentiel dans la zone d’interaction est alors de 122 V.

Lorsque le TOF est utilisé avec la fente, cela permet en principe de détecter
Iintégralité des ions formés par 'interaction avec le milieu gazeux dun faisceau XUV de
diamétre inférieur & 10 mm. C’est effectivement le cas si les lignes de champ sont rectilignes
entre les électrodes (1) et (2). Ceci est vrai lorsque 'on considére que les disques sont de
diamétres infinis ; ou dans une premiére approximation, que la distance entre le bati (qui
est & la masse) et les électrodes est trés grande devant la distance entre les électrodes. Et

dans ce cas, le temps de vol pour des ions est donné par la formule :

['m
ol = 2Ly | — 3.1
Tvol qV ( )

avec L la longueur d’une région, m la masse de l'ion, et ¢ = Z e sa charge. On considére

ici que les ions provenant de l'ionisation d’atome ont une vitesse initiale nulle.

Cependant, dans notre cas, nous avons pu nous rendre compte que le bati se trouve
suffisamment proche des électrodes pour influencer les lignes de champs. Celles-ci sont
représentées sur la figure 3.4. Elles ont été déterminées grace a des simulations effectuées
avec SIMION. On constate alors que les lignes de champ forment une lentille électrosta-
tique divergente. La formule 3.1 n’est alors plus valable car le potentiel au centre de la

1%

zone d’interaction n’est plus . A partir d’un potentiel V' appliqué sur I'électrode, on

peut déterminer un potentiel effectif % au centre de la zone d’interaction avec SIMION.
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3.2. Diagnostics pour la caractérisation des harmoniques

Dans ce cas on peut appliquer la formule suivante :

avec Vepp = 0.245 x V

m

Tvol = 2 L
q Vers

(3.2)

On a pu vérifier cette valeur expérimentalement en mesurant le temps de vol d’ions Ar*

et établir le tableau suivant :

Potentiel 1000V 245V 1000V
Ton théorique théorique expérimental
Ar™ 8.15 16.46 16.46

Ar?t 5.76 11.64 11.60
H,O* 5.47 11.04 11.00
Ot 5.15 10.41 10.35
O2* 3.64 7.36 7.35

TaBLE 3.1 — Temps de vol théorique en us établi avec la formule 3.1 pour un potentiel de 1000 V' (premiére
colonne), pour un potentiel de 245 V' (deuxiéme colonne). La troisiéme colonne montre les temps de vol
en us, obtenus expérimentalement avec un potentiel appliqué de 1000 V' (soit un potentiel effectif de 245

V).

La figure 3.5 montre un spectre d’ions obtenu dans ’argon avec les impulsions fonda-

mentales.

Spectre lons Argon
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FIGURE 3.5 — Exemple d’un spectre de temps de vol d’ion obtenu dans I’argon.
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Nous avons également utilisé le TOF en configuration détection d’électrons. La figure

3.6 donne une exemple de spectre obtenu.

Signal electronique (w.ark.)

" T o T ’ T v T ' T Y 1
00000 104k 0o 200,004 300,000 400, 000 00,000 GO0

Time of flight (ng)

FI1GURE 3.6 — Exemple d’un spectre de photoélectrons obtenu dans 'argon avec les impulsions fondamen-
tales. Le potentiel appliqué est de 100 V, soit un potentiel effectif de 24.5 V.

Une fois ce diagnostic bien caractérisé, nous avons pu l'utiliser pour compter les pho-
tons XUV.

3.2.2.2 Comptage du nombre de photons avec le spectrométre

Aprés avoir généré les harmoniques avec 'impulsion fondamentale, on peut laisser le
faisceau infrarouge et le faisceau XUV diverger librement jusqu’au TOF situé a 3.5 m
de la source. L’intensité de l'infrarouge n’est alors plus suffisante pour ioniser le milieu
gazeux et seule l'ionisation & un photon XUV peut avoir lieu. Le nombre d’ions (Nj,,)
détectés va donc étre directement relié au nombre de photons XUV (N,;) qui traversent
la zone sensible du TOF :

Nion
~ poln
oll p est la densité du gaz, o la section efficace d’ionisation, [ la longueur de la zone sen-
sible et n lefficacité de détection globale du TOF.

Ny, (3.3)
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Dans ce cas, on utilise le TOF avec la fente pour maximiser le nombre d’ions (éventuelle-
ment détecter l'intégralité du faisceau XUV si son diamétre est inférieur a 2.6 mm). Le
gaz est injecté continiment loin de la zone sensible et le faisceau interagit avec la pression
ambiante de la région I. A partir de la mesure de la pression ambiante, on peut calculer
p. Pour la section efficace d’ionisation, connaissant le spectre harmonique, on prendra
une moyenne entre la premiére harmonique au dessus du potentiel d’ionisation du gaz
de détection ® et la derniére harmonique observée. Pour la longueur d’interaction [, elle
correspond en principe a la largeur (dans le sens du faisceau) de la fente, soit ici 1 mm.
Ceci est vrai seulement lorsque les ions sont accélérés en ligne droite. Dans notre cas, la
lentille électrostatique divergente va réduire la longueur effective d’interaction a 250 pm.
L’efficacité de détection globale prend en compte la transmission de la grille devant les
MCP (50%) et Defficacité intrinséque de détection des MCP pour des ions argon de cette
énergie” (5%). Finalement, I'efficacité globale 7 est de 2.5%.

Remarque sur l’influence de la courbure des lignes de champ :

A cause de la lentille électrostatique, les ions vont avoir tendance & s’éloigner de I’axe
du TOF au fur et & mesure de ’accélération. Les simulations sous SIMION permettent
d’affirmer que seuls les ions créés sur une longueur de 250 pum vont tr