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Résumé

Dans ce travail nous présentons nos travaux réalisés sur le controle de la génération
d’harmoniques d’ordres élevés dans les gaz. Dans un premiers temps nous montrons
comment, en générant les harmoniques hors du foyer du faisceau IR, il est possible
de controler la phase spatiale des harmoniques dans le milieu générateur permettant
d’obtenir un front d’onde divergent, collimaté ou convergent. Par cette méthode nous
montrons qu’il est possible de focaliser les harmoniques a des distances pouvant at-
teindre six longueur de Rayleigh apres le point focal du faisceau IR. Nous avons ensuite
étudié des faisceaux harmoniques XUV présentant des distributions spatio-spectrales
en champ lointain structurées. Dans cette étude nous observons l'influence d’un iris
de diametre variable positionné avant la focalisation de I'IR. Dans un troisiéme temps
nous étudions des méthodes de contréle du spectre harmonique. Tout d’abord nous
avons controlé finement la longueur d’onde centrale des harmoniques par modification
du contenu spectral de I'IR en superposant deux impulsions IR retardées. Puis nous
avons utilisé les effets collectifs de la génération d’harmoniques afin de favoriser une
harmonique spécifique ou un groupe d’harmoniques en champ lointain. Enfin, nous
présentons une méthode de caractérisation de la durée d’impulsions attosecondes dans
le domaine temporel. Cette méthode, appelée ionisation par paliers, utilise 'ionisa-
tion comme sonde pour mesurer des durée d’impulsions pouvant atteindre la centaine
d’attoseconde.

Mots clés : Génération d’harmoniques d’ordres élevés dans les gaz, structures
XUV spatiales et spectrales , impulsion attosecondes, focalisation d’harmoniques, lasers
femtosecondes.

Abstract

We present our work on the control of high order harmonic generation in gases.
We first show how, by generating the harmonics outside the focus of the IR beam,
it is possible to control the spatial phase of the harmonics in the generating medium
allowing to obtain a divergent, collimated or convergent wavefront. With this method
we show that it is possible to focus the harmonics up to six Rayleigh length after the
focal point of the IR beam. Then we study XUV harmonic beams presenting structured
spacio-spectral distributions in the far field. In this study, we observe the influence of
the diameter of an iris positioned before the focusing of the IR. In a third step we study
methods for controlling the harmonic spectrum. First, we finely control the harmonics
central wavelength by modifiying the spectral content of the IR by adding two delayed
IR pulses. Then we used the collective effects of the high order harmonic generation
in order to foster a specific harmonic or a group of harmonics in the far field. Finally,
we present a method for characterizing the duration of attosecond pulses in the time
domain. This method, called ionization ladder, uses ionization as a probe to measure
pulse duration of up to hundreds of attosecond.

Keywords: High order harmonic generation, spatial et spectral XUV structures
,attosecond pulses, harmonic focusing, femtosecond lasers.

_CELIA _, L
v Centre Lasers Intenses et Applications - UMR 5107
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Introduction

“ Yesterday is history, tomorrow is a
mystery, but today is a gift. That is
why it is called the present. ”

Master OQogway

Cette these s’est déroulée au laboratoire CELIA (Centre Lasers Intenses et Ap-
plications) au sein du groupe Harmoniques et Applications sous la direction de Eric
CONSTANT et de Fabrice CATOIRE. Les expériences et simulations ont été réalisées
entre 2013 et 2017 et couvrent principalement les domaines de la génération d’har-
moniques obtenues par un laser de forte énergie hors foyer ainsi que le contrdle des

propriétés spatiales, spectrales et temporelles des harmoniques.

Lasers

La premiere émission laser a été obtenue par Théodore MAIMAN [Maiman, 1960] en
1960 et depuis presque soixante ans, les propriétés des sources laser n’ont cessé de
s’améliorer. L'une des caractéristiques les plus importantes du développement des la-
sers est la génération d’impulsions ultra-breves permettant de sonder des phénomeénes
ultra-rapides et d’induire des effets non-linéaires. En effet, les premiers lasers impul-
sionnels permettaient d’obtenir des impulsions nanosecondes (1 ns = 107 s) mais il
a fallu attendre 1981 pour que le premier laser femtoseconde (1 fs = 1071 s) soit dé-
veloppé [Fork et al., 1981]. Ces lasers impulsionnels permettent d’obtenir des durées
d’impulsions proches du cycle optique (2,66 fs pour une impulsion centrée a 800 nm).
Pour amplifier ces impulsions ultra-breves il est nécessaire de les faire traverser des mi-
lieux amplificateurs. Or, les intensités moyennes I, peuvent, dans le cas d’impulsions

ultra-breves, devenir tres importantes. L’intensité moyenne est donnée par :

E
I, = — 1
"ors’ (1)

ou F est I'énergie, 7 la largeur a mi-hauteur de l'impulsion et S l’aire moyenne
du faisceau. Ces impulsions tres intenses peuvent entrainer des effets qui détériorent
les caractéristiques du faisceau, comme l’auto-modulation de phase [Shimizu, 1967],
I'auto-focalisation [Marburger, 1975] ou la filamentation plasma [Hercher, 1964]. Afin

de diminuer ces intensités moyennes on peut, comme le montre la formule 1, étirer
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A Etireur ‘: Amplificateur Compresseur

FIGURE 1 — Schéma de principe de 'amplification par dérive de fréquence

temporellement les impulsions. C’est la méthode dite CPA (Chirped Pulse Amplifica-
tion) dont la démonstration a été faite par D. STRICKLAND et G. MOUROU en 1985
[Strickland et Mourou, 1985]. Le principe de la méthode est schématisé sur la FIGURE
1. Par cette méthode, pour étirer les impulsions, on va modifier la phase spectrale en
utilisant un étireur. Avant de passer dans le milieu amplificateur, I'impulsion est étirée
temporellement (en ajoutant une phase quadratique dans le domaine spectral). L’éti-
reur permettra donc de réduire I'intensité créte a un niveau ou les effets non-linéaires
non désirés ne sont pas ou peu présents. Suite a I'amplification, I'impulsion traverse
un compresseur qui recomprime temporellement 'impulsion (en ajoutant une phase
opposée a celle de I'étireur) afin de retrouver sa durée initiale. Cette méthode est a la
base de toutes les méthodes d’amplification d’impulsions breves actuelles.

Il est ainsi possible de générer des impulsions ultra-breves et de forte puissance.
La durée de ces impulsions permet d’étudier des dynamiques femtosecondes a 1'aide
d’expériences de type pompe-sonde. Dans une expérience de type pompe-sonde, une
pompe modifie un systeme et une sonde mesure I’état du systeme pour plusieurs délais
apres la modification.

Afin d’étudier des dynamiques électroniques dans les atomes ou les molécules, il
est nécessaire d’avoir acces a une sonde plus courte que les temps caractéristiques
d’évolution qui peuvent atteindre I'attoseconde (1 as = 107! s). Pour produire des
impulsions aussi breves, il est nécessaire d’avoir un rayonnement de spectre tres large
(Aw X ATpin = 41n2 si U'on considére un spectre Gaussien) de 'ordre de 18 eV pour
des impulsions de 100 as. Cette contrainte implique d’avoir une fréquence centrale dans
I’XUV. Une telle source permettant de générer un spectre large bande dans I’XUV peut

étre obtenue par génération d’harmoniques d’ordres élevés dans les gaz.

Génération d’harmoniques d’ordres élevés dans les gaz

La génération d’harmoniques d’ordres élevés dans les gaz est un processus non-linéaire
qui a été mis en évidence par [McPherson et al., 1987] et [Ferray et al., 1988] a la fin des
années 80. Ce phénomene a lieu lorsqu’un laser intense (laser "fondamental" de période
optique Tj et de fréquence wy = %v avec un éclairement de 1'ordre de I ~ 10 W /cm?)
interagit avec un gaz et 1'ionise. Dans ce processus, n photons a la fréquence fondamen-
tale du laser générateur vont permettre I’émission d’un photon n fois plus énergétique
de pulsation w, = nwy. Dans un milieu gazeux, la pseudo-période % du processus de

génération implique que seules les harmoniques impaires sont émises. Le spectre lié
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a cette émission se présente ainsi sous la forme d’un peigne de fréquences multiples
impaires de la fréquence du laser générateur. Un spectre typique calculé est représenté
sur la FIGURE 2a.
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FIGURE 2 — Spectre harmonique calculé (a). Profil temporel reconstruit (b) apres avoir
sélectionné des harmoniques dans le plateau (courbe verte) ou des harmoniques de la

coupure (courbe rouge) [Catoire et al., 2014].

Le rayonnement ainsi généré possede plusieurs propriétés :
— Une méme direction de propagation que le faisceau de génération ;
— Une cohérence spatiale et temporelle ;
— 1l se présente sous la forme de trains d’impulsions attosecondes séparées par une
demie période optique apres filtrage spectral.
Des exemples de trains d’impulsions attosecondes sont représentés sur la FIGURE 2b

pour la sélection de deux zones dans le spectre harmonique.

Modélisation de la génération d’harmoniques

Dans les années 1990, une premiere modélisation de la génération d’harmoniques a été
présentée par [Corkum, 1993] et [Schafer et al., 1993]. Ce modele semi-classique permet
d’expliquer le comportement d'un atome unique dans un régime de champ fort en
polarisation linéaire. Ce modele décompose le mécanisme de génération d’harmoniques
en trois étapes qui sont représentées sur la FIGURE 3 :

1. Tonisation : L’ionisation a lieu dans un régime ou la barriere de potentiel vue
par I’électron est abaissée en présence du champ laser. Une portion du paquet
d’onde électronique lié est alors ionisée par effet tunnel.

2. Accélération : Sous l'effet du champ laser oscillant, le paquet d’électrons io-
nisés acquiert de ’énergie cinétique. L’énergie instantanée acquise lors de cette

oscillation est proportionnelle a U, ou :

Uy [eV] = 9,33 x I [10""W /cm?] x A? [um?], (2)
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est I’énergie pondéromotrice. Cette énergie correspond a 1’énergie moyenne d’os-

cillation d'un électron dans le champ laser.

3. Recombinaison : Une portion du paquet d’onde libéré a une probabilité non
nulle de revenir a proximité de I’ion parent. Une recombinaison vers 1’état fonda-
mental est alors possible en émettant un photon XUV. L’énergie maximale des
¢lectrons dans ce cas est de 3,2 U, donc ’énergie maximale des photons émis

est de 3,2 U, + I, ou I, est 'énergie d’ionisation.

Atome dans son lonisation par Accélération du paquet Recombinaison et émission
état fondamental effet tunnel ionisé dans le champ laser  d'un rayonnement XUV

FIGURE 3 — Représentation schématique du modele en trois étapes. Ici le paquet d’onde
¢électronique est représenté en rouge et le puit de potentiel coulombien est représenté

en bleu. Figure extraite de la theése de Julien Higuet [Higuet, 2010].

Ce modele, bien que relativement simple, permet de décrire la génération d’harmo-
niques et de reproduire quantitativement les résultats obtenus a l’aide de modeles
completement quantiques et ceux obtenus expérimentalement.

Nous allons maintenant traiter de la dépendance de la génération d’harmoniques
avec l'intensité du laser générateur. Afin de controler la génération d’harmoniques
d’ordres élevés, il est possible de modifier I’énergie des impulsions en changeant direc-
tement 1’énergie du laser générateur ou en utilisant un iris de diametre réglable sur le
trajet du faisceau. Il est ainsi possible de contrdler 'ordre maximal des harmoniques
en modifiant 'intensité de génération. Cependant, lorsque l'intensité de génération est
trop importante, il est possible d’ioniser totalement le milieu. Il apparait ainsi une sa-
turation de la génération d’harmoniques qui peuvent étre générées uniquement dans le
front montant de 'impulsion génératrice (avant l'ionisation compléte du milieu). Si I'on
se place dans une gamme d’intensité permettant la génération d’harmoniques et sans
observer de saturation, il est possible d’écrire I'intensité des harmoniques en fonction

de l'intensité de 'R de la maniére suivante :
I, =187, (3)
Avec ¢ 'ordre harmonique considéré et g.ss le coefficient effectif de non-linéarité.
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Si I'on considere un milieu générateur infiniment fin et en supposant que l'intensité
IR de génération présente un profil temporel Gaussien d’intensité I;r et de phase ¢rg,

nous obtenons un champ harmonique E, de phase ¢, [Varji et al., 2005] :

def

Ey(t,r) = |Erg(t,r)]

: exp (ipq(t, 7)) exp (iquot) , (4)

©q(t, 1) = qprr(r) — aglir(t,r), (5)

Le modele cité ici ne prend en compte que la réponse de 'atome unique. Or le
signal détecté lors d’expériences est un signal macroscopique composé des réponses
individuelles de chaque émetteur qui peuvent interférer entre elles. Le champ macro-
scopique émis sera plus efficace lorsque la différence de phase entre les émetteurs sera
la plus faible. Ces conditions d’accord de phase macroscopiques seront détaillées dans

le chapitre 3.

Motivations

Comme nous venons de le montrer, la génération d’harmoniques est un phénomene qui
a bientot trente ans. Comme toute science qui a de la maturité, certaines habitudes
restent tres ancrées dans la communauté.

Par exemple 'accord de phase est un phénomene qui a été majoritairement étudié
par la communauté XUV que ce soit sur le plan théorique ou expérimental. Ces effets
ont été confirmés dans de nombreux articles [Balcou et al., 1997], [Constant et al., 1999],
[Kazamias et al., 2003], [Mével et al., 2000] et [Rundquist et al., 1998] et il est accepté
que les faisceaux XUV ont des profils spatiaux quasi-parfaits. Cependant, lorsque nous
générons des harmoniques a ’aide d’impulsions femtosecondes de forte énergie, nous ob-
servons des harmoniques disposant de structures spatio-spectrales complexes, de front
d’onde convergent et qui nous montrent que I'accord de phase n’est pas le phénomene
qui joue le role le plus important durant la génération d’harmoniques. Il est donc crucial
de comprendre l'origine physique de ces effets.

Pour les mesures de durées d’impulsions, les premieres caractérisations temporelles
d’impulsions attosecondes ont été démontrées en 2001 par [Hentschel et al., 2001] et
par [Paul et al., 2001] et ont été mesurées, a 'aide de la méthode RABBITT (Recons-
truction of Attosecond Beating By Interference of Two-photon Transition). Il existe
de nombreuses techniques pour mesurer les impulsions attosecondes et les plus utili-
sées sont la méthode RABBITT, la méthode FROG-CRAB [Mairesse et Quéré, 2005],
l'autocorrélation [Takahashi et al., 2013] [Tzallas et al., 2005] et la méthode Streaking
[Constant et al., 1997]. Ces méthodes ont chacune leurs avantages et leurs inconvé-
nients mais elles peuvent étres séparées en deux catégories. Les méthodes réalisées
directement dans le domaine temporel comme le Streaking ou l'autocorrélation et
les méthodes réalisées dans le domaine spectral permettant ensuite de reconstruire
le profil temporel sous certaines hypotheéses comme les techniques FROG-CRAB ou
RABBITT. Les rares mesures comparatives ont par ailleurs donné des valeurs diffé-

rentes [Kruse et al., 2010] entre les deux approches et il est nécessaire de multiplier
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les méthodes de mesures afin d’avoir des méthodes qui correspondent aux contraintes
expérimentales. C’est pourquoi nous avons développé une nouvelle méthode de carac-

térisation d’impulsions attosecondes dans le domaine temporel.

Plan du manuscrit
Ce manuscrit est composé de quatre chapitres.

Le premier chapitre montre comment, a l'aide d’une génération hors foyer IR,
contrdler la phase spatiale des harmoniques d’ordres élevés lors du processus de géné-
ration. Ce controle de la phase spatiale permet de générer des harmoniques présentant
un front d’onde divergent, collimaté ou convergent. Pour le front d’onde convergent
nous montrons qu’il est possible, par controle du processus de génération, de focaliser
les harmoniques apres une certaine distance de propagation.

Dans le second chapitre nous effectuons une étude sur des faisceaux harmoniques
structurés spatialement. Dans cette étude nous observons l'influence d’un iris de dia-
metre variable, positionné avant le miroir de focalisation sur le faisceau fondamental,
sur le flux de photons et nous en définissons les conditions optimales sur le flux de pho-
tons XUV. Dans un second temps, nous observons que cet iris a une forte influence sur
les profils spatiaux des harmoniques ainsi émises et nous avons cherché a comprendre
I'origine de ces structures.

Dans un troisieme chapitre nous étudions des méthodes de contréle du spectre d’har-
monique. Tout d’abord, nous étudions le controle fin de la longueur d’onde des har-
moniques par controle du contenu spectral de I'IR a 'aide de matériaux biréfringents.
Dans un second temps nous utilisons les effets collectifs de la génération d’harmoniques
afin de favoriser des harmoniques ou des groupes d’harmoniques dans le spectre généré.

Pour finir, dans un quatrieme chapitre, nous présentons une méthode de caracté-
risation d’impulsions attosecondes dans le domaine temporel. Cette méthode, appelée
ionisation par paliers, utilise 'ionisation comme sonde subfemtoseconde pour mesurer

la durée d’impulsions attosecondes.



Chapitre 1

Focalisation d’harmoniques d’ordres
élevés par controle de front d’onde

du laser fondamental

« 1.21 gigawatts! 1.21 gigawatts.
Great Scott »

Dr. Emmett Brown
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1.1. Introduction et motivations

1.1 Introduction et motivations

La génération d’harmoniques d’ordres élevés est un phénomene modérément effi-
cace (107°) et les intensités XUV utilisables sont souvent trop faibles pour étudier la
physique en régime non-linéaire. Cependant, 1'utilisation de lasers femtosecondes de
forte énergie (lasers femtosecondes multi-milijoule permettant d’obtenir des puissances
instantanées terawatts) associée a de grandes longueurs de focalisation pour 'HHG
permet d’accroitre le volume générateur et ainsi d’augmenter le flux de photons XUV.
Cependant, cela rend les systémes expérimentaux peu compacts (focale de 10 a 20
m)[Takahashi et al., 2013]. Une alternative & cette configuration consiste a produire
les harmoniques d’ordres élevés avec un systéme utilisant des focales plus courtes (1 a
2 m) puis de générer les harmoniques hors foyer pour augmenter le volume générateur.
Or la qualité de front d’onde et du profil spatial des sources laser TW en dehors du
foyer (ou de la zone de Rayleigh) réduit 'efficacité de génération des harmoniques. En
effet, en dehors de cette zone, le profil spatial du faisceau fondamental n’est pas parfait
et cela conduit a une détérioration du profil spatial du faisceau XUV. Notre approche
consiste a corriger le front d’onde du laser et a le filtrer spatialement afin d’améliorer
son profil d’intensité, ceci permettant alors 1'utilisation de miroirs de focalisation ayant
des focales de quelques metres. Nous montrons ici que la génération hors foyer IR nous
permet également de contréler la phase spatiale des harmoniques d’ordres élevés lors
du processus de génération. Ce contrdle de la phase spatiale nous permet d’obtenir
des harmoniques d’ordres élevées comportant un front d’onde divergent, collimaté ou
convergent. Avec le front d’onde convergent, nous montrons qu’il est possible de foca-
liser les harmoniques apres une certaine distance de propagation par contrdle cohérent

du processus de génération.

1.2 Phase spatiale des harmoniques d’ordres élevés

1.2.1 Phase spatiale du faisceau infrarouge générateur

Dans cette partie nous considérons I’évolution spatiale d'un faisceau IR Gaussien
TEMOO dont le champ s’écrit :

E(r,2) = By [ 22 ) exp o exp (—ip(r, 2)) (1.1)
(o) = (aa0)

w(z) w?(z)

ou z est la coordonnée suivant ’axe de propagation du laser (avec origine au foyer) et

ol w(z) est la distance entre le centre de 'axe du faisceau et la position ot l'intensité
du faisceau est multipliée par e™2 (c’est la taille, ou col du faisceau). Fy est le champ
maximal au foyer et wy est la taille du faisceau au foyer.

L’intensité IR pour un faisceau Gaussien s’écrit :

wo \° — 22
I(r,z) = Iy (w(z)) exp (wz(z)) : (1.2)
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Dans la formule du champ, ¢ est la phase du faisceau IR qui s’exprime comme :

7"2

2R(z)

———
Phase axiale  Phase sphérique Phase de Gouy

o(r,z) = kz + k — arctan <Z> : (1.3)

ZR

Par rapport & une onde plane, la phase d’un faisceau Gaussien contient deux termes
supplémentaires. Une phase longitudinale (la phase de Gouy) et une phase radiale (la

phase sphérique) qui est responsable de la forme sphérique du front d’onde.

— La phase de Gouy implique que 'onde gaussienne est déphasée sur 'axe d’une

phase g par rapport a une onde plane. Ce déphasage lié a 'onde gaussienne
tend vers g pour un z — —oo et vers %ﬁ pour un z — 0.

— La phase radiale donne aux surfaces d’ondes des formes sphériques de rayon
R(z) =z [1 + <Z:>2] Ainsi le rayon de courbure de la phase du faisceau laser

IR varie en fonction de la position z et est minimal pour les positions +zg.

1.2.2 Phase spatiale des harmoniques dans le milieu généra-
teur

En considérant un milieu générateur infiniment fin et en supposant que 'intensité IR

de génération présente un profil spatial Gaussien d’intensité I;g et de phase g, nous

obtenons un champ harmonique E, de phase ¢ [Salicres et al., 1995] [Varju et al., 2005]
[Gaarde et Schafer, 2002] [Carlstrom et al., 2016].

Eq<t, 7") = |E[R(t, 7")

415 exp (ipy(t, ) exp (iquwot) (1.4)

wq(t,r) = qprr(r) — ag(T)I1r(t, 7), (1.5)
ou ¢ correspond a l'ordre des harmoniques (impaires), 7 est le temps d’excursion cor-
respond au chemin quantique considéré (trajectoire longue ou courte) et ol gers est
I'ordre effectif de non-linéarité de la génération qui dépend de l'intensité de généra-
tion et de 'ordre des harmoniques. L’expression (1.5) montre que la phase spatiale des
harmoniques est liée a deux termes. Le terme correspondant a la phase du faisceau IR
générateur (qprgr(r)), induit une onde sphérique convergente avant le foyer IR et une
onde sphérique divergente apres le foyer. S’il n’y avait que ce terme, le front d’onde
des harmoniques serait le méme que celui du laser fondamental et les harmoniques se
focaliseraient dans le méme plan que le faisceau IR. Le deuxiéme terme, correspondant
a la phase atomique qui apparait lors de la génération d’harmoniques, augmente la
divergence du faisceau XUV des que le faisceau IR a un maximum d’intensité sur 'axe.
Cette phase dépend de l'intensité du faisceau générateur ainsi que du coefficient «,.
Ce dernier dépend lui méme de 'ordre harmonique et du chemin quantique considéré
7 (chemin long, court ou coupure ). Le contréle de la phase spatiale et de l'intensité
du faisceau IR générateur doit donc permettre de controler la phase spatiale des har-

moniques émises. En jouant sur la phase de I'IR et sur son profil d’intensité, il serait
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alors possible de déterminer des conditions expérimentales permettant que la phase des
harmoniques corresponde a la phase d’une onde convergente, ce qui permettrait une
focalisation du faisceau XUV a une distance donnée de la source de gaz. Ce phénomene
est illustré sur la FIGURE 1.1.

Jet de gaz

Foyer .
TH— IR , . Foyer
: B XUV

F1GURE 1.1 — Schéma de principe de la focalisation d’harmoniques par controle du

front d’onde du faisceau IR intersectant le jet de gaz.

La formule de la phase des harmoniques (1.5) montre aussi que la phase spatiale
des harmoniques est dépendante de 'ordre harmonique ¢ ainsi que du parametre «
qui varie lui méme en fonction de I’harmonique considérée. Il est donc important de
connaitre comment se comporte la phase des harmoniques lors d’une génération hors
foyer. De plus, pour les mesures ou applications relevant d’impulsions attosecondes, les
méthodes utilisées supposent que le front de phase des différentes harmoniques est le
méme pour toutes les fréquences et qu’elles sont focalisables au méme point. Hypotheses
qui commencent a étre remises en cause [Frumker et al., 2012].

Pour controler au mieux la phase spatiale de I'IR dans notre expérience, la solution
adoptée consiste en I'utilisation d’un miroir déformable couplé a un analyseur de front
d’onde.

1.3 Controéle du front d’onde du faisceau fondamen-
tal

1.3.1 Principe de optique adaptative

L’optique adaptative est une technologie permettant d’améliorer les propriétés de
systemes optiques en corrigeant les déformations de la phase spatiale de ceux-ci. Cette
technologie est utilisée dans divers domaines tels que l'astronomie, la médecine, la
biologie et les lasers. La méthode de 'optique adaptative peut étre décomposée en

trois parties.
1. L’analyse du front d’onde

2. Le calcul de la correction a apporter
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3. La modulation du front d’onde

Apres réflexion sur le modulateur de front d’onde, le faisceau a corriger est analysé par
I’analyseur de front d’onde afin d’en caractériser la phase spatiale. Les caractéristiques
du front d’onde sont ensuite analysées par le programme de contréle afin de calculer les
modifications a lui apporter pour effectuer la correction demandée. Celle-ci est ensuite
envoyée au modulateur de front d’onde afin qu’il effectue les déformations nécessaires.

Le principe de 'optique adaptative est représenté sur la FIGURE 1.2.

Front d'onde Modulateur de
Incident front d'onde

Boucle de

Front d'onde contre réaction

corrigé

Analyseur de
front d'onde
FI1GURE 1.2 — Principe de l'optique adaptative. Le faisceau est analysé puis corrigé par

un modulateur de front d’onde.

1.3.2 Dispositif utilisé
1.3.2.1 Analyseur de front d’onde HASO

Un analyseur de front d’onde Shack-Hartmann est composé d'une matrice de micro-
lentilles ayant la méme distance focale et d’'un détecteur de lumiere de type CCD.
Chaque micro-lentille focalise une partie du faisceau incident sur le capteur CCD. La
position du point focal dépend alors de la déformation locale du front d’onde du faisceau
incident. Cette position varie autour d’une position de référence (déterminée lors de
la fabrication de l’analyseur) correspondant & un front d’onde sans déformation. Le
capteur délivre ainsi une image composée d'un nombre de taches focales correspondant
au nombre de micro-lentilles. Le calcul de la distance entre la tache focale mesurée et
le point de référence permet, avec un algorithme adapté, de remonter au front d’onde
du faisceau. Le principe de I'analyseur de front d’onde Shack-Hartmann est représenté
sur la FIGURE 1.3. L’analyseur de front d’onde utilisé dans cette expérience est un
analyseur HASO 32 d’Imagine Optic. Le diamétre des micro-lentilles est de 150 um et

leur distance focale est de 5 mm.
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Front d'onde M atrice c.ie Détecteur Image
R micro-lentilles Mesure
\ . ] el.l:]. Référence

/ IBEE '

F1GURE 1.3 — Figure de principe de 'analyseur de front d’onde Shack-Hartmann.

1.3.2.2 Modulateur de front d’onde HIPAO

Le modulateur de front d’onde HIPAO [Canova et al., 2007] [Lefaudeux et al., 2012]
(High Power Adaptive Optics) est un miroir déformable développé par ISP System en
collaboration avec Imagine Optic et le laboratoire CELIA. Ce miroir, composé d’un
revétement diélectrique large bande (705-920 nm) permet de tenir des flux de 170
mJ/cm? et est donc compatible avec les chaines TW. Ce miroir, également compatible
aux expériences sous vide, est composé d’'un ensemble de 47 moteurs pas a pas lui
permettant de conserver les corrections apportées méme lorsqu’il n’est plus alimenté
et garantissant une grande stabilité. La puissance des moteurs permet d’utiliser une

membrane épaisse (BK7) disposant d’un revétement réfléchissant standard.

FIGURE 1.4 — a) Vue de face du miroir déformable HIPAO et des moteurs pas & pas,

b) Vue de coté du miroir.
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1.4 Dispositif expérimental

Le dispositif expérimental utilisé (FIGURE 1.5) est un laser TW (CPA Ti : Saph), 10

Hz, 40 fs couplé a un dispositif de filtrage spatial installé avant le compresseur. Apres

Laser Ti:Saph 10 Hz, 40 fs, 100 mJ
+ filtrage spatial

CCD Imagerie
foyer IR

Miroir déformable

ISP System Miroir sphérique
de2m

Faisceau
Atténué

Miroir sphérique
Configuration 2f-2f

Fente  Miroiror
/ \\ /Réflexion

vitreuse

Position du milieu
générateur réglable

| [T~ Réseau de
| — diffraction

Imagine Optic

Position MCP f

réglable

F1GURE 1.5 — Dispositif expérimental utilisé pour la génération d’harmoniques et leur

détection.

compression et propagation sous vide, le front d’onde de ce laser IR est corrigé sous vide
a ’aide du couple miroir déformable et analyseur de front d’onde. Le faisceau traverse
un iris de diamétre 20 mm (pour un faisceau incident de 8,4 mm de FWHM) qui assure
une symétrie cylindrique et est focalisé par un miroir sphérique de 2 m de focale dans
un jet pulsé de Néon (250 um de diametre en sortie de la tuyere cylindrique). La taille
du foyer est de 98 wm de largeur & mi-hauteur (FWHM) correspondant a une longueur
de Rayleigh d’environ 3 cm (wy = 84 pm).

Le jet est placé sur des platines de translation motorisées, ce qui permet de varier
la position du milieu générateur par rapport au foyer de I'IR. Le faisceau harmonique
est ensuite analysé a ’aide d’un spectrometre XUV a réseau en champ plan.

Le spectrometre est composé d’une fente d’entrée de 500 pwm, d’un miroir en or
amovible puis d'un réseau XUV sphérique ("Hitachi Aberration-Corrected Concave
Gratings for flat field Spectrographs' ref : 001-0660*3) en incidence rasante qui diffracte
les longueurs d’ondes XUV vers des galettes de micro-canaux équipées d’un écran

phosphore couplé a une caméra CCD.

1.4.1 Filtrage spatial du fondamental

Le faisceau Ti : Saph amplifié utilisé dans nos expériences est initialement asy-
métrique et structuré spatialement (FIGURE 1.6a) ce qui est commun sur les lasers
femtosecondes térawatts. Afin de réaliser au mieux notre expérience il est nécessaire
de s’approcher de conditions idéales, c’est a dire avoir un faisceau IR quasi-Gaussien
quelle que soit la position z d’observation et d’éviter (ou limiter) toute sur-intensité lo-
cale qui pourrait créer des modifications du front d’onde des harmoniques émises. Pour
s’approcher au mieux de ces conditions, un dispositif de filtrage spatial a été installé

en amont du compresseur.
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1.4. Dispositif expérimental

Ce dispositif est constitué d’un iris qui sélectionne la partie centrale du faisceau,
d’une lentille de focale 2 m focalisant dans un trou de filtrage de diametre 200 pm
localisé dans une cellule & vide puis d’un miroir sphérique de deux meétres de focale
pour collimater le faisceau sortant.

L’intérét de ce dispositif est que les variations rapides d’intensité du profil spatial,
liées aux sur-intensités du faisceau, correspondent a des fréquences spatiales élevées
qui ne sont pas focalisées sur I'axe au foyer et sont supprimées par le trou de filtrage.
Dans notre systeme nous utilisons un trou de filtrage en verre afin de limiter I’endom-
magement lié a la focalisation. Il est ainsi possible, avec ce dispositif, de filtrer des
impulsions étirées ayant des énergies de l'ordre de la centaine de mJ et nous observons
des transmissions de I'ordre de 50 % de 1’énergie incidente. Sur la FIGURE 1.6 est re-
présenté le profil spatial du laser avant filtrage (FIGURE 1.6a), apres insertion d’un iris
(FIGURE 1.6b) et apres passage dans le dispositif de filtrage spatial (FIGURE 1.6¢).

Taille (mm)
Taille (mm)

5 10 15 20 25 30 35 40 5 10 15 20 25 30 35 40

Taille (mm) Taille (mm)
(a) (b)

Taille (mm)

5 10 15 20 25 30 35 40
Taille (mm)

()

FIGURE 1.6 — Profil spatial du faisceau IR. (a) non filtré, (b) apres iris et (c) apres
filtrage spatial.

On observe bien que le faisceau est plus symétrique et régulier apres le filtrage
spatial. Il reste une légere asymétrie dans le faisceau filtré. Cette asymétrie aurait
pu étre réduite avec un trou de filtrage plus petit mais la transmission et la stabilité
auraient elles aussi été réduites. Nous avons donc accepté ce compromis qui donne un

faisceau amélioré et une transmission de 50 %. Nous avons observé que ce systeéme était
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utilisable plusieurs semaines sans détérioration du trou de filtrage mais qu’il pouvait

nécessiter un ré-alignement au cours de la journée.

1.4.2 Spectrometre XUV a champ plan
1.4.2.1 Fente d’entrée

La fente d’entrée du spectrometre est une fente de largeur 500 pwm, située a 1,8 m
de la source, et qui définit la résolution du spectrometre XUV. La fente ainsi que le
miroir de renvoi en or, situé derriere celle-ci, sont placés sur une platine de translation
qui permet de ne pas utiliser le spectrometre XUV et ainsi de se servir du faisceau pour
des applications ou pour d’autres dispositifs de diagnostic (photodiode XUV, imagerie
de I'IR, etc...).

1.4.2.2 Réseau de diffraction sphérique

Afin d’analyser spectralement et spatialement les harmoniques générées, nous uti-
lisons un réseau de diffraction sphérique a champ plan ("Hitachi Aberration-Corrected
Concave Gratings for flat field Spectrographs" ref : 001-0660*3) qui permet de diffrac-
ter les harmoniques. Ce réseau a pas variable, (1200 traits/mm) de dimensions 40 x 70
mm, est utilisé avec un angle d’incidence de 87 °. Dans cette configuration, le réseau
permet d’imager la fente sur les galettes de micro-canaux dans la dimension spectrale
(axe horizontal) et de laisser diverger les harmoniques dans la dimension spatiale (axe

vertical). Ceci permet d’obtenir des images résolues spectralement du faisceau XUV.

1.4.2.3 Galettes de micro-canaux

Les galettes de micro-canaux (MCP) sont basées sur le principe des photomultipli-
cateurs et permettent de détecter les photons dans la gamme des XUV. Les photons
XUV diffractés par le réseau interagissent avec les MCP et provoquent I’éjection d’élec-
trons qui sont accélérés (et multipliés) par la tension appliquée aux galettes, électrons
qui viennent ensuite exciter un écran phosphore. Afin d’enregistrer les spectres XUV
obtenus, 1’écran phosphore est observé par une caméra CCD 12 bit. Les MCP utilisées
sont de marque Photonis et de diametre 40 mm. Elles sont placées sur une platine
de translation et peuvent étre déplacées pour observer plusieurs gammes de longueur
d’onde. Les positions standards utilisées dans ce manuscrit sont - 40 mm (observation
des harmoniques 15 a 19), -15,8 mm (observation des harmoniques 19 a 29) et 22 mm

(observation des harmoniques 29 a 49).

1.4.2.4 Calibration du spectrometre XUV

Afin de calibrer le spectrometre XUV en longueur d’onde nous utilisons la loi des

réseaux :

A
sinr =sini —m—, (1.6)
a
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1.4. Dispositif expérimental

ou r et i sont respectivement les angles de réflexion et d’incidence, ot m est I'ordre
de diffraction et o a est le pas du réseau. Le réseau dispose de 1200 traits/mm,
I’angle d’incidence est de 87 ° et le détecteur se trouve a 61 cm du réseau. Il nous est
donc possible de déterminer 1’écart angulaire entre chaque harmonique et ainsi d’en
déduire la distance séparant les harmoniques sur le détecteur. Expérimentalement la
distance entre chaque harmonique est mesurée (0,0447 mm/pix) et sur la FIGURE
1.7 est représentée cette distance en fonction de l'ordre harmonique. Les distances
théoriques calculées a 'aide de la formule des réseaux sont représentées ainsi que les
distances obtenues expérimentalement. Les distances expérimentales sont tracées pour

plusieurs ordres pour la premiere harmonique considérée.

: — Premiére harmonique : H25

— Premi¢re harmonique : H27
Premiére harmonique : H29
Premiére harmonique : H31

— Premiére harmonique : H33
o: Donées théorique : :

Distance entre H et H-2 (mm)

10 20 30 40 50 60 70
Ordre harmonique H

FIGURE 1.7 — Calibration du spectrometre XUV.

La FIGURE 1.7 montre que la premiere harmonique observée sur notre détecteur

est ’harmonique 29 pour la position du détecteur considérée (MCP = 22 mm).

Ce spectrometre nous permet d’observer les profils spatiaux des harmoniques sur
une grande gamme de longueurs d’onde et combine une bonne résolution spatiale (sub-

millimétrique) et spectrale (qui dépend de I'ordre harmonique considéré).

La FIGURE 1.8 montre le profil spatial de faisceaux XUV générés dans le Néon et
résolu spectralement. On observe clairement que le profil spatial change avec 'ordre
harmonique.

17



Chapitre 1. Focalisation d’harmoniques d’ordres élevés par controle de front d’onde
du laser fondamental

Rayon (mm)
Rayon (mm)

20 25 30 30 35 40 45 50 55
Ordre harmonique Ordre harmonique

(a) (b)

F1GURE 1.8 — Profil spatial de faisceaux XUV générés dans le Néon et résolu spectra-

lement pour les harmoniques 19 a 29 (a) et pour les harmoniques 29 a 49 (b).

1.4.3 Imagerie du foyer du laser fondamental a pleine énergie

Afin de caractériser spatialement, a proximité du foyer, le faisceau IR utilisé lors
de V'expérience, un dispositif d’imagerie de faisceau a été installé. Ce dispositif est
constitué de deux réflexions vitreuses qui atténuent le faisceau, d’un miroir sphérique
de focale un metre situé a environ deux metres du foyer et d’une caméra située a
proximité du foyer image. Il permet d’imager le faisceau IR au foyer ainsi qu’autour
du foyer en déplacant la caméra longitudinalement. Ce systéme permet d’imager le
faisceau IR sans devoir diminuer son énergie et ainsi d’imager le faisceau IR dans les
conditions d’utilisation.

Pour calibrer le systéme d’imagerie suivant I’axe longitudinal, nous avons imagé un
objet situé sous le jet et enregistré la position de la caméra donnant I'image la plus
nette en fonction de la position du jet de gaz. On peut voir cette calibration sur la
FIGURE 1.9 et celle-ci nous a permis ensuite de caractériser spatialement le faisceau
IR & plusieurs positions autour du foyer.

Cette calibration nous a aussi permis de caractériser le systeme d’imagerie qui a
un grandissement longitudinal de 0,83. On en déduit que le grandissement axial est de
0,91 ce qui est conforme aux distances objet-image mesurées.

L’ensemble de ces dispositifs expérimentaux permet de controler finement les condi-
tions de génération d’harmoniques et de caractériser les faisceaux XUV émis. Avant
d’analyser les résultats expérimentaux obtenus avec I’XUV, nous avons développé un
modele permettant d’étudier les caractéristiques spatiales des faisceaux harmoniques

générés dans un jet de gaz.
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front d’onde a I'émission

o0 Données expérimentales :
o0k T Aljustement linéaire -

N

[

o
T

- 0.83x + 1.7e+02

180F ot

Position caméra (mm

P 2 S I S

80|+ e

150

-20 0 20 40 60 80
Position du milieu générateur
par rapport au foyer (mm)

F1GURE 1.9 — Calibration du systeme d’imagerie.

1.5 Modélisation des propriétés spatiales des fais-
ceaux harmoniques par controle de front d’onde
a I’émission

1.5.1 Présentation du modele développé

On considere les faisceaux IR et XUV comme des faisceaux Gaussiens ayant des
rayons de courbure complexes ¢(z) donnés par :
1 1 A

12 " RG)  mwi(a) (17)

ot R(z) est le rayon de courbure du faisceau et ot w(z) est la taille au col.
Dans le plan d’émission, la taille du faisceau XUV (w(z)) ! est liée & la taille du

faisceau IR (wyg(2)) par Uordre effectif de non-linéarité ¢.ss via la formule :

w(z) = —AE (1.8)

Vaeri

Cette formule traduit le fait que l'efficacité du processus de génération est propor-

tionnelle a l'intensité du faisceau fondamental mise a une certaine puissance (g.ss)
qui traduit l'ordre de non-linéarité du processus (cf. Introduction). Cette hypothese
implique que le faisceau XUV a un profil d’intensité Gaussien si 'IR a un profil d’in-

tensité Gaussien.

1. Pour la suite du manuscrit lorsqu’il sera question de grandeurs liées au faisceau IR, un indice
"TR" sera présent sur la notation. Lorsqu’il sera question de grandeurs liées au faisceau XUV aucun

indice ne sera présent a I’exception d’un indice ¢ pour discerner 'ordre.
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Lorsque l'on connait les caractéristiques d’un faisceau Gaussien dans un plan (&
savoir R(z), w(z)), il est possible de connaitre les caractéristiques de ce faisceau dans
un autre plan et en particulier dans le plan du foyer.

Connaissant les caractéristiques du faisceau XUV dans le plan du jet, on cherche z,

la position du foyer XUV par rapport au milieu générateur ainsi que la taille du foyer
2
imwg

Wo avec go =
On a q(z) = qo + 2, (par définition z > 0 si le foyer est situé apres la position du
jet) ce qui donne :
1 1 i\

Go+z R(z)  mw?(z)’ (19)

que l'on peut réécrire :

1 iAgGeys
= 0)2 2
jeE=0",  _ R Wffgz) (1.10)
Aq 1 NGy
R? 7T2U)[R(Z)4
En identifiant les termes réels et imaginaires on obtient :
R
Z= 22 (1.11)
L4 Ay
m2wrr(2)?
RQ)\gqeff
2w?
wy = R2/<§2 : (1.12)
14 qefs
m2wrgr(z)?

Ces résultats analytiques donnent la position du foyer XUV par rapport au milieu
générateur ainsi que sa taille.

Pour connaitre le rayon de courbure de I’XUV dans le plan de génération, il faut
considérer sa phase spatiale.

Ici le rayon de courbure R du faisceau XUV est issus de deux contributions, 1'une
liée a la phase de l'infrarouge (qprr(r)) et I'autre liée a la phase atomique qui dépend
de l'intensité IR (alrg(t,7)). On peut écrire :

1 1 1
R RIE Rl

RIE est le rayon de courbure introduit par la phase de I'infrarouge et R est le rayon

(1.13)

de courbure lié au terme de phase ol g(t, r) provenant de la génération d’harmoniques.

27 1r?
Pour le premier terme, en considérant une phase sphérique de la forme N oR )
z

on remarque que le rayon de courbure est égal au rayon de courbure du faisceau IR

générateur. S’il n’y avait que le premier terme, les faisceaux IR et XUV auraient la
méme courbure et seraient focalisés au méme endroit.

Nous observons que le second terme lié a la phase atomique, inhérent au processus
de génération d’harmoniques d’ordres élevés, peut changer le plan de focalisation de

I’XUV de maniere tres significative.
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Pour calculer le second terme, il faut considérer I'intensité du faisceau IR qui s’écrit :
2
wrr(z = 0) —2r?
I =Iir| ————= : 1.14
() = lin ( wrr(z) ) o (w?R(Z) (L14)

En considérant une émission uniquement a proximité de I’axe optique, on peut approxi-

mer cette Gaussienne par une parabole en faisant un développement limité du profil

Iig(r,z) = Iir <wm(z:0)>2 <1 27"2) . (1.15)

wrr(z) - w?R(Z)

Sous cette hypothese, la phase al est identique a la phase d’une onde sphérique. On

d’intensité :

peut écrire le rayon de courbure de cette onde :

1 _ QOzfolU]R(Z = 0)2)\q (1 16)
R! wip(z)m ' '

I est donc possible, en faisant ces hypotheses simplificatrices (o constant, émission
proche de 'axe), de calculer la position du foyer de chaque harmonique ainsi que sa
taille au col.

Ces formules analytiques montrent que le foyer du faisceau XUV n’est généralement
pas situé a la méme position que le foyer du faisceau IR et nous avons voulu étudier

les caractéristiques de ces faisceaux.

1.5.2 Simulations en champ intermédiaire

Afin d’étudier la propagation des faisceaux harmoniques a l'aide de notre modele,
nous avons calculé la position du foyer des harmoniques par rapport au foyer de I'IR
en fonction de la position du milieu générateur. Ces résultats sont représentés sur la
FIGURE 1.10 et montrent que les foyers XUV peuvent étre tres éloignés du foyer du
faisceau IR.

Les calculs ont été réalisés en considérant un foyer IR de wy = 83 um, un ordre
effectif de non-linéarité g.pr de 4,7, un o de 3 x 107 c¢m?/W et une intensité de
5,6 x 101* W /ecm? qui correspondent & nos parameétres expérimentaux typiques lors de
la génération d’harmoniques dans le Néon.

Par convention, 'harmonique est focalisée apres le milieu générateur lorsque la dis-
tance de focalisation calculée du faisceau XUV est positive. Si la distance de focalisation
est négative, cela indique que ’harmonique est émise avec un front d’onde divergent
dont le foyer virtuel se trouverait a la distance de focalisation calculée.

On observe sur la FIGURE 1.10 que lorsque le milieu générateur est placé avant
le foyer du faisceau IR, il est possible de focaliser le faisceau XUV nettement apres le
foyer IR. En particulier pour un milieu générateur localisé a z = —20 mm, ’harmonique
d’ordres 37 est focalisée a environ 15 cm apres le foyer de I'IR et cet écart représente
environ cinq fois la valeur de la longueur de Rayleigh de I'IR.

La taille des harmoniques au foyer XUV a aussi été calculée en fonction de la

position du milieu générateur et cette taille est représentée sur la FIGURE 1.11.
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FIGURE 1.10 — Evolution de la distance de focalisation en fonction de la position du

milieu générateur pour plusieurs harmoniques. La valeur de Zr est de 2,5 cm.

Waist de XUV (um)

0 i i i i l
-50 -40 -30 -20 -10 0
Distance du jet par rapport au foyer IR (mm)

FIGURE 1.11 — Evolution de la taille au col du faisceau XUV en fonction de la position

du milieu générateur pour différentes harmoniques. La valeur de Zr est de 2,5 cm.
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Sur cette figure, toutes les tailles de faisceau XUV en leur foyer sont représentées
quelque soit la position du milieu générateur. Les tailles correspondant a une focali-
sation du faisceau XUV sont réelles (position du milieu générateur < —10mm). Les
autres tailles correspondent a la taille du foyer virtuel des harmoniques qui sont di-
vergentes dans le milieu générateur. On observe qu’il est possible, dans ces conditions,
d’obtenir des foyers XUV réels de l'ordre de la dizaine de um. On observe aussi sur
ces simulations qu’il est possible de modifier drastiquement cette taille en déplacant le
milieu générateur puisque les tailles vont de 5 a 45 pm.

Pour observer plus précisément la relation entre la distance de focalisation et la

taille du faisceau XUV, ces valeurs ont été représentées sur la FIGURE 1.12.

Distance de focalisation de XUV
par rapport au foyer IR (cm)

1io 2io 3io 4iO 5io
Waist de XUV (um)
FIGURE 1.12 — Evolution de la distance de focalisation de I'XUV en fonction de la

taille du faisceau au col pour les harmoniques 29, 33, 37, 41, 45. Les différents résultats

correspondent a des positions du milieu générateur variant de -100 a +100 mm.

Sur cette figure la partie comprenant une ordonnée (distance de focalisation) posi-
tive (respectivement négative) correspond a des harmoniques convergentes (respective-
ment divergentes) dans le milieu générateur. On observe qu’il est possible de focaliser
les harmoniques d’ordres élevés a environ 15 cm du foyer de I'IR (environ 5 a 6 fois la
longueur de Rayleigh) pour des tailles au col de plusieurs dizaines de pm. Il est aussi
possible de réduire la taille du col a 5 um simplement en déplagant le milieu générateur.
Ce changement de taille est donc tres significatif dans nos conditions expérimentales
et devrait étre observable expérimentalement. Cependant, la caractérisation des har-
moniques n’est pas possible directement sur leur plan de focalisation en raison de la
forte intensité IR qui y est présente. Néanmoins la caractérisation des harmoniques

est possible en champ lointain ou intermédiaire. Nous avons réalisé des simulations en
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champ lointain afin d’observer I'impact de la focalisation des harmoniques sur le profil

des faisceaux en champ lointain.

1.5.3 Simulations en champ lointain

Les galettes de micro-canaux sont situées a 2,9 m du foyer de I'IR, nous avons
donc simulé la propagation des harmoniques pour calculer leurs tailles au niveau du
détecteur. Les résultats sont représentés sur la FIGURE 1.13 et ont été calculés pour
les mémes parametres que pour les simulations en champ intermédiaire (o = 3 X
107 em? /W, wip(z = 0) = 83 um et qopp = 4,7).

[

ol

N

w

N

. ——H29 :
ot oe—H33 -
: ——H37 :
. ——H41
- ——H45 -

0 i i
-100 -50 0 50 100
Distance du jet par rapport au foyer IR (mm)

FWHM sur le détécteur (mm)

[y

F1GURE 1.13 — Largeur spatiale a mi-hauteur pour les harmoniques 29, 33, 37, 41, 45

apres 2,9 metres de propagation.

Sur cette figure nous observons un minimum marqué de la taille des harmoniques
en champ lointain pour un milieu générateur placé avant le foyer de I'IR. En comparant
a la FIGURE 1.10 on observe que ce minimum de la taille des harmoniques coincide
avec un maximum de la taille du foyer XUV. Dans ces simulations, il apparait ainsi
que lorsque les harmoniques sont focalisées loin du milieu générateur, et donc que leur
foyer est plus grand, le faisceau XUV a un minimum de divergence qui se traduit en
champ lointain par une taille minimale.

Ces simulations ont été réalisées en considérant un parametre « constant bien qu’il
existe une dépendance de « avec I'ordre harmonique et 'intensité.

Une étude sur I'influence du parametre « est représentée sur la FIGURE 1.14 ou «
est en unité de 107! cm? /W et I est en unité de 10'* W /cm?.

Sur cette figure on remarque que quelle que soit la valeur du parametre «, 'allure

générale est maintenue mais le maximum est plus ou moins prononcé. De plus, 'aug-
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F1GURE 1.14 — Largeur spatiale a mi-hauteur de ’harmonique 45 apres 2,9 metres de
propagation pour plusieurs valeurs du parameétre o exprimé en 10714 cm? /W et I est

exprimé en 10 W /cm?.

mentation de ce parametre a pour effet de déplacer le minimum vers des positions ou
le milieu générateur est plus éloigné du foyer de I'IR.

Une autre étude a été réalisée afin de visualiser 'impact de la taille du foyer IR
sur le profil des harmoniques en champ lointain. Les résultats sont représentés sur la
FIGURE 1.15. Sur cette figure nous observons que la présence d’un minimum persiste
avec un changement de taille du foyer ce qui implique que 'effet observé est robuste.
Par ailleurs, on observe qu'une augmentation de la taille du foyer IR entraine d'une
part un changement de la position du minimum en champ lointain et d’autre part un
minimum moins marqué.

Pour conclure de maniere générale sur les résultats obtenus a l'aide de ces simula-
tions, nous avons montré tout d’abord que le foyer harmonique est rarement superposé
au foyer IR. De plus, nous avons montré qu’il est possible de focaliser des harmoniques
d’ordres élevés en modifiant uniquement leurs conditions de génération et de changer de
maniere drastique les caractéristiques du foyer XUV. Le controle de la position du mi-
lieu générateur par rapport a la position du foyer IR nous permet de jouer sur la phase
spatiale des harmoniques générées et ainsi de les générer avec un front d’onde qui peut
étre soit convergent, soit divergent. Ce controle de la focalisation XUV nous permet
d’obtenir des foyers XUV réels ou virtuels dont la taille peut varier de 5 a pres de 50
um. Ces changements sont des changements trés importants qui devraient pouvoir étre
observés expérimentalement, nous avons donc réalisé des campagnes expérimentales

pour étudier les caractéristiques des faisceaux XUV.
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F1GURE 1.15 — Largeur spatiale a mi-hauteur de ’harmonique 29 apres 2,9 metres de

propagation pour plusieurs tailles de faisceau au foyer.

1.6 FEtude expérimentale des propriétés spatiales

des faisceaux harmoniques

1.6.1 Caractérisation du faisceau IR générateur

Afin de caractériser le faisceau IR utilisé pour la génération d’harmoniques d’ordres
élevés, nous réalisons une image du profil spatial du faisceau IR entre le compresseur
et le miroir de focalisation. Cette image est représentée sur la FIGURE 1.16 et montre
que le faisceau est bien homogene et présente un profil quasi-Gaussien. La largeur a
mi-hauteur du faisceau est de 7,86 mm sur ’axe horizontal et de 8,94 mm sur 'axe

vertical, on remarque ainsi une légere asymétrie du faisceau.

Pour améliorer pleinement la qualité du faisceau IR, nous avons corrigé son front
de phase en utilisant un miroir déformable. Comme on peut le voir sur la FIGURE
1.17, cette correction nous a permis d’obtenir des erreurs résiduelles sur le front d’onde
de T'ordre de 8 nm RMS. Le profil du faisceau focalisé peut étre simulé a l'aide des
mesures obtenues par ’'HASO, ce qui a permis de quantifier le rapport de Strehl a
0,963 (FIGURE 1.18). Malgré la légere asymétrie qui perdure dans cette reconstruction,
ces valeurs sont tres bonnes et cette approche nous a permis de nous approcher d’un

faisceau IR proche d’une Gaussienne quasi-parfaite avant la focalisation.
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FI1GURE 1.17 — Déformation résiduelle du front d’onde du faisceau IR apres correction.
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FIGURE 1.18 — Reconstruction du profil spatial du faisceau IR au foyer en utilisant
les mesures de ’'HASO. Pour cette reconstruction, le rapport de Strehl obtenu est de

0,963.

Nous réalisons ensuite une caractérisation du profil spatial de I'IR a proximité du
foyer en utilisant le dispositif d’imagerie de faisceau précédemment décrit. Les profils
spatiaux obtenus pour plusieurs positions longitudinales sont représentés sur la FIGURE
1.19.

Profil IR pour plusieurs distances au foyer
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F1GURE 1.19 — Profil spatial du faisceau infrarouge mesuré pour plusieurs distances au

foyer IR. Non normalisé (a) et normalisé (b).

Ces profils ont été obtenus lorsque le faisceau incident est tronqué par un iris de
20 mm de diametre (apres correction du front d’onde) et pour une focalisation réalisée
par le miroir sphérique de 2 m de focale. Les différents profils spatiaux, avec et sans
normalisation, sont représentés sur la FIGURE 1.19. Lorsque les faisceaux sont observés

sans normalisation de l'intensité, on observe que les profils sont tres réguliers aux
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endroits ou l'intensité est forte. Lorsque les images sont normalisées, on observe que
malgré le filtrage spatial, la qualité du faisceau n’est pas parfaite en dehors du foyer
et que des structures persistent dans le faisceau en particulier loin du foyer ou une
asymétrie haut-bas reste visible.

Des coupes horizontales et verticales sont réalisées sur le profil IR afin d’en extraire
les largeurs a mi-hauteur en fonction de la position longitudinale. L’évolution de ces
largeurs est représentée sur la FIGURE 1.20 avec des ajustements Gaussiens. Nous avons
dii réaliser un ajustement et les valeurs de M? observées sont 1,0863 et 1,0175 ce qui

est tres proche de I'unité et confirme une bonne qualité de faisceau.
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FIGURE 1.20 — Largeur a mi-hauteur verticale et horizontale pour plusieurs positions

longitudinales et ajustements par une fonction Gaussienne.

On obtient donc un faisceau de taille moyenne ~ 83 um (FWHM ~ 97,5 um) au
foyer, qui est la valeur utilisée dans les simulations. Sur ces mesures, on remarque
encore une légere différence entre la composante verticale (74,30 wm) et la composante
horizontale (91,30 wm) du faisceau qui perdure malgré le dispositif de filtrage spatial

avec une transmission de 50 %.

1.6.2 Rayon de courbure des harmoniques

Nous avons dans un premier temps voulu tester la dépendance de la courbure
du front d’onde en fonction de I'ordre harmonique. Pour cela, nous avons mesuré
le rayon de courbure de plusieurs harmoniques a 37 cm du foyer IR en plagant un
trou en verre. Ces harmoniques sont générées dans un jet de Néon situé 1 cm puis
2 cm avant le foyer de 'IR. Afin de déterminer le rayon de courbure de chaque har-
monique dans ce plan, nous avons tout d’abord mesuré le front d’onde de celles-ci.
Le front d’onde est mesurable localement en sélectionnant une petite partie du fais-

ceau et en observant la direction de propagation de la lumiere apres cette sélection
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[Frumker et al., 2009][Lloyd et al., 2013]. Cette sélection est réalisée a I'aide d'un trou
en verre de diametre 40 um déplagable en hauteur. La mesure locale de la direction
du vecteur d’onde (effectuée point par point en déplacant le trou en hauteur) permet
ensuite de remonter a la valeur du rayon de courbure du faisceau XUV dans le plan de

la mesure a l'aide de la formule (1.17), comme illustré sur la FIGURE 1.21.

Y = Yo <1+ L}‘f). (1.17)
\ 3/
Yo
[
R Lobs
< >» < >

FIGURE 1.21 — Schéma de principe de la mesure du rayon de courbure.

Les rayons de courbures déterminés par cette méthode sont représentés sur la F1-
GURE 1.22 :
Oy I LA aLy
:  —0—jet situé 2 cm avant le foyer IR

—o— jet situé 1 cm avant le foyer IR

Rayon de courbure (m)

0.5 v

0.45

30 35 40 45
Ordre Harmonique

F1GURE 1.22 — Dépendance du rayon de courbure 37 cm apres le foyer IR pour deux
positions du milieu générateur.

On observe que le rayon de courbure décroit de maniere réguliere avec 1'ordre har-

monique. Ces mesures montrent aussi clairement que la position du milieu générateur
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a un fort impact sur la courbure du front d’onde des harmoniques et que cela doit im-
pacter les caractéristiques des faisceaux harmoniques. De maniére générale, on observe
sur cette figure que le rayon de courbure des harmoniques est plus grand (pour une
distance d’observation de 37 cm apres le foyer de I'IR) lorsque le milieu est 2 cm avant
le foyer IR que lorsque le milieu se rapproche du foyer. Cette observation est en accord
qualitatif avec nos simulations montrant qu’il existe un foyer XUV large et déplacé
apres le foyer IR lorsque le milieu générateur est situé notablement avant le foyer. Pour
aller plus loin nous allons étudier I'impact de la position du milieu générateur sur la

taille des harmoniques en champ lointain.

1.6.3 Evolution de la taille des harmoniques en champ lointain

Le but de cette expérience a été de déterminer la taille des harmoniques en champ
lointain en fonction de la position du milieu générateur. Pour ce faire, nous avons
généré les harmoniques dans un jet de Néon de 250 um déplagable selon 'axe z, axe
de propagation du faisceau IR. Nous avons fait varier la position du jet de gaz de -65
mm (65 mm avant le foyer de 'IR) a 40 mm (40 mm apres le foyer de 'IR). La taille
du faisceau IR est de 83 um au col du faisceau et 'intensité pic estimée en observant
les ordres harmoniques maximaux (via le second ordre) est de 5,6 x 10 W/cm?. Le
dispositif de détection a un diametre utile de 40 mm et se situe 2,90 metres apres le
foyer IR.

Les profils spatiaux résolus spectralement ? sont moyennés sur 100 acquisitions. Sur
la FIGURE 1.23 sont représentés deux profils spatiaux harmoniques bruts correspondant
chacun & une position du milieu générateur (60 mm avant le foyer et 20 mm apres le
foyer).

Comme on peut le voir sur la FIGURE 1.23, la taille des faisceaux harmoniques varie
fortement en fonction de la position du jet de gaz. Pour 'harmonique 45, la largeur
a mi-hauteur spatiale (distribution verticale) varie de 1,3 mm pour la position du jet
z = —60 mm a 9,7 mm pour la position du jet z = 20 mm.

Sur ces images on remarque aussi que la largeur spectrale des harmoniques observées
est tres faible. Ceci est caractéristique des harmoniques émises via le chemin court. C’est
celui que nous avons considéré dans nos simulations car, comme dit précédemment, les
harmoniques émises par le chemin long sont trop divergentes pour étre observées en
champ lointain par notre détecteur dans ces conditions.

Pour un ordre harmonique donné, nous avons ensuite extrait la largeur a mi-hauteur
(FWHM) sur le détecteur en fonction de la position du milieu générateur par rapport
au foyer de I'IR. Le résultat est présenté sur la FIGURE 1.24 ou un minimum de la
taille des harmoniques est observé pour les harmoniques d’ordres inférieurs a trente-
neuf lorsque le milieu générateur est situé avant le foyer du faisceau IR.

La position du minimum change avec 'ordre harmonique considéré. Plus 1'ordre

2. Que I'on nommera profils spatiaux harmoniques par la suite
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FIGURE 1.23 — Profils spatiaux harmoniques obtenus pour une position du jet de gaz
de : (a) 60 mm avant le foyer IR (b) 20 mm apres le foyer IR. Le milieu générateur est
un jet de Néon de 250 um et la taille du faisceau IR est de 84 pm a z = 0. L’intensité
estimée est de 5,6 x 10 W /cm?.
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FIGURE 1.24 — Largeur spatiale a mi-hauteur pour les harmoniques sur les galettes de
micro-canaux. (a) Pour les harmoniques basses (29 a 37) et (b) pour les harmoniques
hautes (39 a 47).
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harmonique augmente, plus la taille minimale est obtenue pour une position du jet
éloignée du foyer. Pour les harmoniques basses, ce minimum est suivi d’'une augmen-
tation pour des z inférieurs a -40 mm. Pour les harmoniques les plus hautes, cette
remontée n’est pas observée. Pour toutes les harmoniques, on observe un maximum
prononcé de la largeur des faisceaux lorsque le milieu générateur est situé 20 a 30 mm

apres le foyer du faisceau IR.

De maniere globale les courbes mesurées pour les harmoniques basses reproduisent
qualitativement les tendances observées dans les simulations qui montrent un minimum
de largeur des harmoniques en champ lointain lorsque le milieu est situé avant le foyer
IR et un maximum lorsque le milieu est situé apres le foyer IR. Les tailles observées
autour du maximum sont assez importantes et correspondent plus aux simulations réa-
lisées avec des v grands (FIGURE 1.14) qu’a celles réalisées avec a = 3 x 1074 cm? /W
(FIGURE 1.13).

Les tailles minimales mesurées (de 1,3 & 2 mm) sont aussi nettement plus grandes
que les tailles simulées (environ 0,5 mm). Ceci peut étre dii a la présence d’aberrations
sur le front d’onde XUV qui n’est pas parfaitement sphérique comme supposé dans
nos simulations. Ceci peut aussi étre di au fait que le parametre a n’est pas unique-
ment défini pour chaque harmonique mais varie plutét autour d’une valeur moyenne
[Gaarde et Schafer, 2002].

Nous observons nettement que le minimum de divergence varie avec ’ordre harmo-
nique et que la divergence évolue de maniere réguliere avec cet ordre. Ce minimum est
obtenu pour des courtes distances pour les harmoniques basses (z ~ —30 mm pour H29)
et pour des distances plus grandes pour les harmoniques d’ordres plus élevés (z ~ —40
mm pour H37). Ceci ne correspond pas aux simulations réalisées avec un « constant
(FIGURE 1.13) pour lesquelles toutes les harmoniques ont approximativement leurs mi-
nima a la méme position. En revanche, ces observations expérimentales correspondent
bien aux résultats obtenus lorsque « varie (FIGURE 1.14). Pour ces simulations plus
I’'on augmente « plus la position du minimum est obtenue pour un jet loin du foyer.
Il est maintenant bien établi que «r change avec 'ordre harmonique [Corsi et al., 2000]
[Carlstrom et al., 2016] [He et al., 2009] et qu’il passe graduellement d’une faible va-
leur pour les harmoniques basses a une valeur plus grande pour les harmoniques plus
élevées, pour les harmoniques générées via le chemin court. Cette augmentation de «a
avec 'ordre harmonique pourrait expliquer les observations expérimentales pour les
harmoniques basses (FIGURE 1.24a). Pour les harmoniques les plus hautes (FIGURE
1.24Db), nous observons une diminution de la divergence avec 1'ordre harmonique ce qui
correspond a I’évolution attendue avec a constant. Pour rendre compte des observations
expérimentales, il faudrait accepter que a augmente régulierement de I’harmonique 29
a 37 et reste constant pour les harmoniques d’ordres supérieurs. Cette évolution a été
observée dans [Catoire et al., 2016] ot il est montré que pour les trajectoires courtes la

divergence augmente lorsque o augmente.

Dans le futur et pour aller au dela du modele simple que nous avons développé,
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il serait intéressant d’implémenter les variations de « avec 'ordre harmonique et avec

I'intensité laser dans le milieu générateur.

Les mesures réalisées nous ont aussi permis d’estimer le flux de photons XUV en
fonction de la position du milieu générateur. Cette efficacité est un parametre que nous
n’avons pas considéré dans les simulations. Le signal XUV détecté dans le spectrometre
varie fortement avec les conditions de génération et ne représente qu'une partie du
signal harmonique émis en raison de la transmission limitée du spectrometre. Pour
estimer le signal total harmonique émis, nous avons dii considérer la transmission du
spectrometre qui varie en fonction de la taille du faisceau XUV sur la fente d’entrée.
Avec des faisceaux Gaussiens de largeur FWHM, la transmission 7', au travers d’'une

fente de largeur L, peut étre estimée de maniere analytique et suit la loi :

FWHM (1.18)

Tzerf(Lx

Cette loi implique qu’un petit faisceau XUV sera efficacement transmis par le spectro-
metre alors qu’un faisceau plus large sera plus faiblement transmis pas le spectrometre.
La FIGURE 1.25 représente le flux XUV émis qui a été estimé en corrigeant le signal

détecté par la transmission du spectrometre.
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F1GURE 1.25 — Signal XUV émis pour plusieurs harmoniques, estimé avec le signal

détecté et corrigé par la transmission par la fente.

Cette correction permet d’avoir des flux de photons en unité arbitraire et reproduit
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bien des observations antérieures [Salicres et al., 1995]. Nous observons que ce flux va-
rie peu dans la gamme de positions étudiées. En particulier, les flux sont similaires pour
les positions -40 mm et 420 mm alors que les divergences des faisceaux XUV varient
d’un facteur proche de 5 entre ces deux positions. Ceci implique qu’il est possible de
controler les caractéristiques spatiales des faisceaux XUV tout en conservant un flux

de photons important.

Dans cette série de résultats expérimentaux, nous observons clairement une évo-
lution de la divergence en champ lointain compatible avec 'existence d'un foyer réel
des harmoniques situé apres le foyer de I'IR pour certaines positions du milieu généra-
teur. Pour tester I'existence de cette focalisation directe des harmoniques, nous avons
réalisé une expérience de génération d’harmoniques avec un faisceau présentant une
dérive de fréquence spatiale qui permet de rendre le faisceau générateur asymétrique

spatialement.

1.6.4 Focalisation des harmoniques

Afin d’étudier le minimum de divergence ainsi qu’une possible focalisation des fais-
ceaux XUV apres le foyer IR, la méme expérience a été réalisée en introduisant une
dérive de fréquence spatiale dans le faisceau IR générateur sur le modele du phare
attoseconde [Vincenti et Quéré, 2012]. Cette dérive de fréquence rend le faisceau asy-
métrique avec des fréquences rouges en bas du faisceau et des bleues en haut. Ainsi,
les faisceaux XUV générés présenteront également une dérive de fréquence spatiale qui
permet de définir le haut et le bas du faisceau XUV dans le plan du milieu générateur
via leur spectre. Si les faisceaux harmoniques divergent apres le milieu générateur, cette
asymétrie spatiale sera visible dans le plan d’observation avec des harmoniques plus
rouges en bas et plus bleues en haut du faisceau XUV. Si les faisceaux sont focalisés
apres le milieu générateur, le sens de la dérive de fréquence spatiale sera inversé dans
le plan d’observation.

Pour réaliser cette dérive de fréquence, un prisme, en silice fondue, de dimensions
40 x 30 x 0,5 mm pour un angle de 2,5"a été positionné juste avant l’iris comme
représenté sur la FIGURE 1.26.

Pour étudier 'asymétrie haut/bas du faisceau IR et vérifier que la dérive de fré-
quence de I'IR ne change pas de signe dans la gamme de déplacement du jet de gaz, une
mesure de la dérive de fréquence spatiale du faisceau IR a été réalisée. Des spectres IR
ont été enregistrés pour plusieurs sections horizontales du faisceau afin de déterminer
le signe de la dérive de fréquence spatiale, en utilisant le systeme d’imagerie précédem-
ment décrit pour imager le faisceau autour du foyer a pleine énergie. Cette mesure a
été réalisée pour plusieurs positions longitudinales autour du foyer IR.

Comme illustré sur la FIGURE 1.27, le signe de la dérive de fréquence spatiale du

faisceau IR ne change pas sur la zone caractérisée (z variant de 40 mm avant le foyer a
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FI1GURE 1.26 — Dispositif expérimental utilisé pour 1’étude des harmoniques avec un
laser présentant une dérive de fréquence spatiale créée par un prisme de petit angle
(2,5 °) situé avant l'iris et le miroir de focalisation de I'IR.

40 mm avant le foyer 20 mm avant le foyer Foyer 20 mm apres le foyer 40 mm apreés le foyer

Bas du
faisceau

Y

Haut du
faisceau

res

600 800 1000 600 800 1000 600 800 1000 600 800 1000 600 800 1000
lambda (nm) lambda (nm) lambda (nm) lambda (nm) lambda (nm)

F1GURE 1.27 — Spectres de I'IR pour plusieurs positions par rapport au foyer. Pour

chaque position sont représentés huit spectres obtenus pour plusieurs hauteurs de la
fente (hauteurs identiques pour chaque valeur de z).
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40 mm apres le foyer). La partie haute du faisceau est toujours plus bleue que la partie

basse du faisceau.

Les profils spatiaux des harmoniques ont ensuite été mesurés pour plusieurs po-
sitions du jet de gaz. La FIGURE 1.28 représente I’harmonique 29 pour 3 positions

du milieu générateur. Sur cette figure on remarque une dérive de fréquence spatiale

Z=-70 mm Z=-35mm Z=25mm

Haut : rouge Haut : bleu

Rayon (mm)

Energie des photons

FI1GURE 1.28 — Profil spatial de I’harmonique 29 apres introduction d’'une dérive de
fréquence spatiale dans le faisceau IR générateur pour trois positions longitudinales du

jet de gaz (—70 mm, —35 mm et +25 mm).

de I'’harmonique 29 pour les positions -70 mm et +25 mm qui se manifeste par une
inclinaison de ’harmonique dans le plan spatio-spectral. La partie haute du faisceau
harmonique n’est pas centrée sur la méme fréquence que la partie basse du faisceau har-
monique. De plus, il apparait que la dérive de fréquence spatiale sur cette harmonique
change de signe entre ces deux positions du milieu générateur. Nous avons observé que
la dérive de fréquence de 'R ne change pas de signe pour les positions considérées
(comme on a pu le voir sur la FIGURE 1.27). En conclusion, ce changement de signe
de la dérive de fréquence d’une harmonique en fonction de la position du jet de gaz
implique que dans I'un des deux cas, ’harmonique considérée s’est focalisée entre le
détecteur et le jet ce qui induit une inversion de sa dérive de fréquence spatiale. Le
signe de la dérive de fréquence a la position -70 mm est inversé par rapport a la dérive
de fréquence de I'IR. Au vu de cette inversion de signe de la dérive de fréquence, nous
pouvons en conclure qu’il y a bien eu une focalisation du faisceau XUV entre le milieu
générateur et le détecteur pour cette position. En revanche, pour la position 25 mm, le
signe de la dérive de fréquence est identique a celui de 'R ce qui implique que le foyer

XUV est virtuel et est situé avant le milieu générateur.
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Nous avons aussi observé que cette dérive de fréquence spatiale évolue régulierement

avec la position du milieu générateur comme illustré sur la FIGURE 1.29. Le chan-

Harmonique 29 en fonction de la position du jet
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FIGURE 1.29 — Profil spatial de I’harmonique 29 apres introduction d’'une dérive de
fréquence spatiale dans le faisceau IR générateur pour plusieurs positions longitudinales

du jet de gaz. Le déplacement spatial des harmoniques est lié a un artefact de mesure.

gement du signe de la dérive de fréquence spatiale n’est pas obtenu pour la position
z = 0 alors que cela devrait étre le cas si les harmoniques étaient focalisées au méme
endroit que le faisceau IR. Ceci implique que cette harmonique n’est généralement pas
focalisée au méme endroit que I'ITR comme observé dans nos simulations. Ces simula-
tions montrent aussi que le faisceau XUV présente un foyer réel (focalisation apres le
milieu générateur) ou virtuel (focalisation avant le milieu générateur) suivant que le
milieu générateur est avant ou apres la position z = —20 (FIGURE 1.10). Le signe de
la dérive de fréquence spatiale est directement représentatif de I'existence d’un foyer
réel ou virtuel pour le faisceau XUV. Nous observons que la transition entre ces deux
situations est obtenue autour de la position z = —35 pour ’harmonique H29.

Nous observons que 1’évolution de la dérive de fréquence spatiale en fonction de la
position du milieu générateur dépend aussi fortement de I’harmonique considérée. La
F1GURE 1.30 illustre cette dépendance lorsque le jet est situé 50 mm avant le foyer de
I'TR. Nous observons également que pour les harmoniques basses, le signe de la dérive
de fréquence spatiale est caractéristique d’une focalisation directe des harmoniques. Au
contraire pour les harmoniques hautes, la dérive de fréquence spatiale montre qu’il n’y
a pas de focalisation apres le milieu générateur, quelle que soit la position de ce milieu.
Ceci est en désaccord avec nos simulations qui montrent que, avec v = 3x 107 cm? /W
tous les faisceaux harmoniques sont focalisés sur un foyer réel lorsque le jet est placé

loin avant le foyer. En revanche si av est grand (comme pour les harmoniques du chemin
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long ou de la coupure), nous avons observé dans nos simulations que les harmoniques
étaient toujours divergentes apres le milieu générateur. Observer comme ici que les
harmoniques les plus hautes sont toujours divergentes peut s’expliquer si l’'on accepte
que la valeur de « est grande pour les harmoniques d’ordres les plus élevés. Ce qui est

vrai pour les trajectoires courtes.
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FIGURE 1.30 — Profils spatiaux des harmoniques H29 & H49 (ainsi que les ordres deux
des harmoniques H59 a H67) obtenus avec un faisceau générateur IR présentant une

dérive de fréquence spatiale et un jet de néon placé 50 mm avant le foyer de I'IR

(z=-50).

1.6.5 Filtrage spectral XUV

Nous avons vu dans la partie précédente qu’il est possible de focaliser les harmo-
niques a un foyer réel en modifiant les conditions de génération de celles-ci et ainsi les
amener a se focaliser directement apres le foyer IR a des distances qui dépendent de leur
ordre. Il semble donc envisageable d’utiliser cette différence de distance de focalisation
pour sélectionner spectralement une harmonique ou un groupe d’harmoniques apres
la génération. L’insertion d’un trou de filtrage spatial dans le faisceau XUV permet
de transmettre les harmoniques qui sont focalisées au niveau de ce trou et d’atténuer
les harmoniques qui ne sont pas focalisées ou qui sont focalisées loin du trou. Ce trou
de filtrage spatial est aussi une solution pour s’affranchir du laser fondamental qui est
peu transmis par un petit trou et diverge fortement apres. Afin de tester cette pos-
sibilité, nous avons placé un trou de filtrage 37 cm apres le foyer de I'IR. Ce trou de
filtrage, de diametre 40 um, est un trou en verre et nous avons pu observer qu’il n’est
pas endommagé par le faisceau IR. Le spectre XUV transmis par le trou a été détecté
pour plusieurs positions du milieu générateur et nous avons pu observer que ce spectre

changeait avec les positions du jet. Les spectres sont représentés sur la FIGURE 1.31.
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FIGURE 1.31 — Spectre Harmonique avec et sans normalisation pour plusieurs positions

du milieu générateur et apres transmission par le trou de filtrage XUV.

On observe effectivement qu’il est possible de controler le spectre transmis. En ef-
fet, les spectres obtenus avec un jet de gaz situé apres le foyer de I'IR (jet 5 & 10 cm
apres le foyer) sont de faible amplitude et ne comportent pas les harmoniques hautes.
Lorsque le milieu générateur est déplacé avant le foyer de I'IR (5 a 15 cm avant le
foyer), les amplitudes des spectres sont plus importantes et les harmoniques hautes
sont présentes. Plus précisément pour un milieu générateur situé 10 mm apres le foyer,
le spectre observé (estimé via sa largeur & mi-hauteur) va de 'harmonique 27 a 'har-
monique 33. Pour un milieu générateur situé 5 mm avant le foyer, le spectre observé va
de I’harmonique 25 a I’harmonique 35, il a donc une largeur similaire mais 'amplitude
est augmentée d’un facteur 5 environ. Pour un milieu générateur situé 15 mm avant le
foyer, le spectre observé s’élargit de I’harmonique 25 a I’harmonique 45 et 'amplitude

des harmoniques les plus hautes continue de croitre.

L’effet observé pour cette sélection spectrale peut étre dii a I’action conjointe du
filtrage spatial XUV et de l'influence de la position du milieu générateur sur la largeur
du spectre émis. Cependant les changements d’efficacité de la génération seuls ne sont
pas suffisants pour expliquer les changements de spectres observés. Par exemple, la
F1GURE 1.25 montre que le signal de I’harmonique 29 est quasi-constant de z = —40 a
z = +20. Ici nous observons une augmentation d’un facteur 4 entre z = +10 et z = —10.
Le signal pour les harmoniques 33 et 37 baisse lorsque z décroit alors que nous observons
une augmentation du signal transmis derriere le trou. Ces observations permettent donc
de conclure que le filtrage spatial nous permet effectivement de controler le spectre

transmis tout en s’affranchissant du spectre IR.
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1.7 Conclusion et perspectives

Dans ce chapitre nous avons étudié les caractéristiques spatiales de faisceaux har-
moniques d’ordres élevés générés dans un milieu gazeux. Nous avons montré que la
position du milieu générateur par rapport au plan focal du faisceau IR influe fortement
sur les caractéristiques spatiales de ces faisceaux XUV.

Nous avons développé un modele simple simulant la propagation de faisceaux XUV
Gaussiens émis dans des milieux fins et prenant en compte la cohérence spatiale des
faisceaux a 1’émission. Ce modele nous montre que les harmoniques peuvent étre fo-
calisées sur un foyer réel ou sembler provenir d’un foyer virtuel en fonction de 'ordre
harmonique et de la position du milieu générateur. Ce modele montre également que
les harmoniques sont rarement focalisées au méme endroit que le faisceau IR et que la
taille des foyers harmoniques peut changer d'un facteur 10 en contrélant la position du
milieu générateur.

Dans la partie expérimentale réalisée avec des harmoniques générées via le chemin
court dans un jet de Néon, nous avons pu observer une forte évolution de la divergence
des harmoniques en fonction des conditions de génération. Cette évolution est en ac-
cord qualitatif avec les prévisions de notre modele. Un accord plus quantitatif implique
des contraintes fortes sur la phase atomique apparaissant lors de la génération d’har-
monique et en particulier sur les valeurs du parametre a. Nous avons aussi observé que
le controle spatial des faisceaux harmoniques est compatible avec une bonne efficacité
du processus de génération d’harmoniques.

Nous avons aussi étudié la focalisation directe des harmoniques sur un foyer réel
situé apres le milieu générateur et avons pu visualiser cette focalisation en utilisant
un faisceau IR générateur présentant une dérive de fréquence spatiale. Ces études ont
confirmé que la focalisation directe existe et qu’elle dépend de 'ordre harmonique et
des conditions de génération. Nous avons aussi observé que si « est important les
harmoniques divergent apres le milieu générateur.

Cet effet de focalisation directe des harmoniques a été utilisé pour réaliser une sé-
lection spectrale des faisceaux XUV en les transmettant au travers d’un trou de filtrage
spatial. Nous avons observé que la largeur spectrale des spectres transmis pouvait chan-
ger significativement et que la transmission des harmoniques élevées était tres sensible

a la position du milieu générateur.

De maniere globale ces expériences nous montrent que le contrdle du front d’onde du
laser générateur combiné a la modification de la position du milieu générateur permet
de faconner les propriétés spatiales d’un faisceau XUV cohérent ultra-bref directement
lors du processus de génération. En retour, cette phase spatiale définit les propriétés
et la propagation des faisceaux XUV ultra-brefs.

Ces possibilités de controle sont basées sur des principes robustes et sont donc

adaptables a d’autres conditions de génération. En particulier des lasers de plus forte
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énergie peuvent étre utilisés ainsi que d’autres gaz permettant d’accéder a des gammes
spectrales XUV différentes. De méme des lasers générateurs avec des profils spatiaux
non Gaussien pourraient étre utilisés. Controler simultanément le profil d’intensité du
laser générateur et son front d’onde permettrait de contréler encore plus finement les
caractéristiques des radiations XUV émises et peut étre de toutes les focaliser sur un
méme foyer réel. Dans ces conditions une focalisation directe des faisceaux XUV doit
permettre d’obtenir des intensités XUV tres importantes au foyer. Cette approche est
particulierement prometteuse pour les nouveaux lasers de forte énergie comme Apollon
ou ELIL. En effet, les hautes énergies et les grandes dimensions de ces faisceaux lasers
permettent un controle plus important de la génération d’harmoniques hors foyer et
ainsi de mieux controler la phase spatiale des harmoniques générées.

Les effets observés sont liés a la phase atomique accumulée lors de la génération
d’harmoniques. Cette phase est d’autant plus grande que le laser générateur a une
grande longueur d’onde et les effets observés seront encore plus importants avec les
nouvelles générations de lasers fs qui sont développées dans I'IR proche ou I'IR lointain.

Enfin, le fait que les harmoniques se propagent différemment les une des autres
est une observation tres générale. Cette observation devrait étre prise en compte lors
de T'utilisation d’impulsions attosecondes de grande largeur spectrale qui présuppose
souvent que toutes les harmoniques ont les méme caractéristiques spatiales de propa-

gation.
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pas, deux je ne suis pas resté
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2.1. Introduction

2.1 Introduction

Les lasers femtosecondes de haute énergie se développent de plus en plus et sont
utilisés pour la génération d’harmoniques d’ordres élevés dans les gaz. L’'un des buts
de ces développements est d’obtenir des impulsions XUV de forte énergie permettant
d’initier des transitions non-linéaires dans I’XUV. Dans ce chapitre nous allons étudier
la génération d’harmoniques d’ordres élevés a forte énergie ainsi que les caractéristiques
des faisceaux XUV émis en utilisant des lasers femtosecondes térawatts a des énergies
approchant la centaine de millijoules.

Nous avons de plus réalisé des études sur les conditions d’optimisation de 'effica-
cité de la génération d’harmoniques pour plusieurs énergies d’impulsions (jusqu’a 75
mJ comprimées a 40 fs) et pour plusieurs géométries d’interaction (cellule et jet). Ces
études nous ont permis de montrer qu’augmenter I’énergie des impulsions génératrices
permet d’augmenter I'énergie des impulsions XUV émises de maniere quasi-linéaire.
Quelles que soient les conditions de génération utilisées, le parametre principal d’opti-
misation du flux de photons XUV était le diametre de I'iris positionné avant le miroir
de focalisation permettant de controler le diametre du faisceau incident. Ce parametre
change les conditions d’interaction dans le milieu générateur.

Dans un second temps, nous avons observé que l'iris n’influence pas seulement
lefficacité de 1’émission mais qu’il a également un impact fort sur les profils spatiaux
des faisceaux XUV émis. Dans certains cas nous avons observé des faisceaux XUV tres
structurés spatialement et nous avons cherché a comprendre 1'origine physique de ces

structures.

2.2 Génération d’harmoniques a haute énergie dans

des milieux courts et longs

2.2.1 Optimisation de l’efficacité de la génération d’harmo-

niques par controle de la taille du faisceau IR

Le systeme expérimental présenté dans ce chapitre est celui mentionné au chapitre
1. Il comporte un miroir de focalisation de focale deux metres et un faisceau tronqué par
un iris réglable, sous vide, situé un metre avant le miroir. Le milieu gazeux est mobile
dans les trois directions. Pour étudier l'efficacité de la génération d’harmoniques a
haute énergie nous avons utilis¢ une photodiode XUV calibrée pour mesurer le nombre
de photons XUV émis.

La photodiode utilisée (UDT XUV-100) est circulaire avec un diametre utile de 10
mm. Elle est placée a 2,5 metres de la source XUV et peut détecter le rayonnement XUV
dans un angle de 2 milliradians. Cette photodiode est protégée de la lumiere IR grace a
un film d’aluminium de 150 nm d’épaisseur qui coupe aussi les harmoniques basses (sous

I'harmonique 11). Pour éviter que les impulsions lasers de forte énergies n’endommagent
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ce filtre en aluminium, nous atténuons I'IR grace a une lame séparatrice qui transmet le
faisceau IR tout en réfléchissant les harmoniques [Falcone et Bokor, 1983]. Nous avons
mesuré que pour un angle d’incidence proche de 70 ° et en polarisation S, cette lame
transmet plus de 90 % du faisceau infrarouge ce qui I'atténue donc de maniére notable.
Pour les harmoniques la réflectivité reste importante. Cette réflectivité théorique est
représentée dans la FIGURE 2.1 (site CXRO). Nous avons expérimentalement vérifié
que cette réflectivité est de I'ordre de 25 % en mesurant le signal aprés une puis deux
réflexions. Pour des harmoniques émises dans ’Argon (13 < ¢ < 35) la transmission du
filtre aluminium pour les harmoniques de cette gamme a elle aussi été mesurée et est de
30 % (mesure réalisée avec un ou deux filtres). Le nombre de photons incidents sur la
photodiode est donc égal a 7,5 % du nombre de photons émis par la source harmonique

dans 'angle de 2 milliradians.
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FIGURE 2.1 — Réflectivité théorique d’une lame de silice présentant un revétement en
NbyOj5. Courbes extraites de CXRO.

Le nombre de photons détecté par la photodiode pour chaque impulsion laser peut
étre estimé en mesurant le courant délivré par la photodiode hors saturation en connais-
sant efficacité quantique de ce détecteur (QE = 0, 7) et en sachant qu’il faut une éner-
gie de 3,63 eV pour créer une paire électron-trou (données constructeur). La charge @,
émise par le détecteur, peut étre déduite du flux de photons incidents en utilisant la

relation :
QE

. 9.1
363 (2.1)

Q[C] = E[J]

Dans cette équation, E représente 1'énergie totale des photons XUV incidents sur la
photodiode.
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Cette charge QQ peut étre mesurée directement en utilisant un oscilloscope qui me-

sure la tension U aux bornes d’une résistance de 50 Ohm et 'on a :

Q:/z’dt:;()x/Udt. (2.2)

L’efficacité de la génération d’harmoniques a été étudiée pour plusieurs énergies des
impulsions IR (25, 50 et 75 mJ), pour une génération dans une cellule et dans un jet
de gaz qui peuvent étre déplacés autour du foyer avec une course de + 75 mm. Les
milieux utilisés sont une cellule de 20 mm de longueur et un jet pulsé de 500 wm de
diametre.

La FIGURE 2.2 montre I'évolution du nombre de photons XUV détectés par la
photodiode en fonction du diametre de 'iris qui tronque le faisceau avant la focalisation
lorsque le milieu gazeux est localisé au foyer. Le nombre de photons varie nettement
avec le diametre de l'iris utilisé et nous observons que le flux de photons augmente
avec l’énergie des impulsions femtosecondes utilisées. Néanmoins cette augmentation
est relativement faible au foyer car augmenter I’énergie incidente d’un facteur trois (de
25 a 75 mJ) augmente le flux de photons seulement d’un facteur 1,5. Dans les conditions
optimales, le nombre de photons détectés est de 7 x 10% ce qui correspond & environ

10'° photons émis par tir laser dans un angle de 2 milliradians.

Nombre de photons XUV détectés par tir

0 5 10 15 20 25 30
Diamétre iris (mm)

FIGURE 2.2 — Nombre de photons XUV détectés par la photodiode en fonction du
diametre de l'iris et pour des impulsions génératrices ayant des énergies de 25, 50 et
75 mJ avant l'iris. Les harmoniques sont générées dans une cellule d’Argon de 20 mm

située au foyer de I'IR avec une pression de 10 mbar.

Le flux de photons augmente plus nettement avec I’énergie de I'impulsion incidente

lorsqu’on génere les harmoniques loin du foyer de I'IR. La FIGURE 2.3 représente le
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nombre de photons pour un milieu générateur situé 75 mm apres ou avant le foyer.
On observe que pour ces positions les valeurs de l'iris qui optimisent le signal sont
assez précisément définies et changent avec I’énergie incidente. Apres optimisation, le
nombre de photons mesurés est supérieur a celui obtenu avec un milieu générateur
au foyer, ce qui est donc compatible avec [Heyl et al., 2017] [Rudawski et al., 2013].
Apres optimisation, 1’énergie de I'impulsion XUV émis dans I'angle de 3 milliradians

est d’environ 100 nJ.
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FIGURE 2.3 — Nombre de photons XUV détectés par la photodiode en fonction du
diametre de l'iris et pour des impulsions incidentes ayant des énergies de 25, 50 et 75
mJ. Les harmoniques sont générées dans une cellule d’Argon de 20 mm située : 75 mm
apres le foyer de I'IR (a) ou 75 mm avant le foyer de I'IR (b).

Nous avons aussi vérifié qu’il existe un optimum de pression qui maximise le flux
XUV. La FIGURE 2.4 montre que la valeur optimale de la pression change avec I’énergie
de I'impulsion incidente.

Des études similaires ont été réalisées en utilisant un milieu plus fin (jet de 500 pm
de diametre) et les résultats sont représentés sur la FIGURE 2.5. On observe encore que
le flux de photons maximal augmente avec les énergies incidentes et, apres optimisation,
le nombre de photons obtenu est équivalent au nombre de photons maximum obtenu
avec la cellule de gaz [Brichta et al., 2009]. De plus on remarque que lorsque 1'on génére
les harmoniques hors foyer, il est possible d’obtenir de forts flux de photons XUV qui
sont similaires, voir supérieurs aux flux de photons XUV obtenus lors d'une génération
au foyer de I'IR.

Cette étude nous confirme que l'iris a un impact fort sur le nombre de photons
émis dans le cas d'une génération dans une cellule ou dans un jet de gaz (milieu fin).
Nous observons que les deux géométries donnent approximativement le méme nombre

de photons apres optimisation.
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FIGURE 2.4 — Nombre de photons XUV détectés par la photodiode en fonction de la
pression dans la cellule de gaz et pour des impulsions fondamentales ayant des énergies
de 25, 50 et 75 mJ. Les harmoniques sont générées dans une cellule d’Argon de 20 mm

située 75 mm apres le foyer de I'IR.
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F1GURE 2.5 — Nombre de photons XUV détectés par la photodiode en fonction du
diametre de l'iris. Pour des impulsions génératrices ayant des énergies de 25, 50 et 75
mJ et pour un jet pulsé d’Argon situé 75 mm apres le foyer de I'IR (a). Pour plusieurs

positions du milieu générateur et pour une énergie incidente de 75 mJ (b).
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Chapitre 2. Etude et controle de faisceaux harmoniques structurés spatialement

Pour aller au dela de I’étude sur le nombre de photons, nous avons voulu voir
comment se comportaient les profils spatiaux des harmoniques pour les différentes
configurations. Les résultats sont représentés sur la FIGURE 2.6. Les pressions notées
sur cette figure correspondent a la pression dans la cellule et a la pression en amont
du jet de gaz. Sur cette figure sont tracés les profils spatiaux des harmoniques 25 a
39 générées dans I’Argon pour différentes conditions avec cellule ou avec un jet de gaz
pulsé. On remarque que les faisceaux harmoniques sont généralement tres structurés.
Avec des structures spatiales et spectrales bien marquées pour le cas de la cellule et
des structures spatiales contrastées pour le cas du jet.

Dans ce travail nous avons obtenu un nombre de photons équivalent dans le cas
d’une génération dans une cellule ou d’un jet aprés optimisation. A Paide d’un iris
réglable avant la focalisation nous avons fréquemment observé que l'optimisation du
nombre de photons XUV est associée a la formation de structures spatiales marquées.
Dans cette étude le front d’onde des harmoniques n’était pas corrigé. Pour étudier ces
structures plus précisément, nous avons implémenté la correction du front d’onde du
faisceau fondamental par un miroir déformable et nous avons simplifié les conditions

de génération en considérant un milieu fin.
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2.2. Génération d’harmoniques a haute énergie dans des milieux courts et longs

Cellule de 2 cm Cellule de 2 cm Jet de gaz 500 pm
Pga_z =10 mbar @, =8 mm PgéIz =5 bar
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FIGURE 2.6 — Profils spatiaux harmoniques obtenus pour les harmoniques 25 a 39

générées dans I’Argon pour plusieurs conditions.
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Chapitre 2. Etude et controle de faisceaux harmoniques structurés spatialement

2.2.2 Impact de liris sur les profils spatiaux des faisceaux
XUV

Dans cette étude nous avons cherché a étudier les profils spatiaux XUV avec des
faisceaux IR les plus proches de faisceaux Gaussiens parfaits. Nous avons ainsi réalisé
un filtrage spatial sur le faisceau IR pour utiliser un faisceau IR tres homogene. Nous
avons aussi corrigé le front d’onde du faisceau générateur afin de limiter les aberrations
et réaliser les mesures a plus faible énergie pour limiter I'impact de 'ionisation. Nous
avons généré des harmoniques dans un jet de gaz pour plusieurs positions du milieu
générateur et pour plusieurs diametres d’iris.

Nous avons tout d’abord étudié le signal harmonique en fonction du diametre de
I’iris pour un milieu générateur situé au foyer. Les résultats ont été réalisés en intégrant
le signal de chaque harmonique sur les MCP (I'intégration est réalisée sur la largeur
spectrale de chaque harmonique car il n’y a pas de recouvrement spectral entre celles-ci)
et sont représentés sur la FIGURE 2.7

- ——HI19 -

Signal harmonique (u.arb)

5 10 15 20 25
Diameétre de liris (mm)

FIGURE 2.7 — Evolution du signal XUV détecté en fonction du diameétre de I'iris pour
un milieu gazeux (jet d’Argon de 250 pum) situé au foyer de 'IR. Les ordres harmoniques

représentés vont de 19 a 27 et 'énergie des impulsions avant l'iris est de 14 mJ.

Sur cette figure on remarque une évolution usuelle du signal en fonction du dia-
metre de 'iris [Kazamias, S. et al., 2002] pour une position du foyer IR et du milieu
générateur confondue. Cette évolution est tout d’abord croissante, avec une croissance
abrupte qui est liée a 'augmentation tres importante de l'intensité lorsque 1'on aug-
mente le diametre (pour des faibles diametres d’iris par rapport a la taille du faisceau).
Il vient ensuite un optimum puis une décroissance lorsque I’on augmente encore le dia-

metre de l'iris. Cette évolution est similaire quelle que soit I’harmonique considérée.
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2.2. Génération d’harmoniques a haute énergie dans des milieux courts et longs

La méme étude est réalisée pour un milieu générateur situé loin du foyer. Les ré-

sultats sont présentés sur la FIGURE 2.8.
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FIGURE 2.8 — Evolution du signal détecté en fonction du diameétre de l'iris pour un
milieu gazeux (jet d’Argon de 250 pum) situé 13,5 cm apres le foyer de I'IR (a) et situé
19 cm avant le foyer de I'IR (b). Les ordres harmoniques représentés vont de 19 a 27

et ’énergie des impulsions avant 'iris est de 14 mJ.

Sur ces figures on remarque une évolution différente de celle observée sur les me-
sures précédentes. Il existe un pic principal et des maxima secondaires qui semblent
se démarquer pour certaines valeurs de diametre d’iris. On observe par exemple pour
une position du milieu générateur situé 19 cm avant le foyer des maxima locaux pour
des valeurs d’iris de 8 et 12 mm. Ces changements rapides du signal harmonique avec
le diametre de l'iris sont inhabituels et peuvent étre liés a des changements du profil
spatial des harmoniques. Nous avons donc étudié pour les mémes positions les struc-
tures spatiales de ces harmoniques avec le spectrometre en champ plan. Ces résultats
ont été mesurés en prenant une moyenne sur 100 tirs laser.

Sur la FIGURE 2.9 est représenté le profil spatial de 'harmonique 19 intégré sur
toute la largeur de I’harmonique pour plusieurs diametres d’iris et pour un milieu
générateur situé au foyer du laser IR générateur. On remarque dans ce cas un faisceau
harmonique peu structuré.

Lorsque l'on place le milieu générateur avant ou apres le foyer, on observe que
le profil de 'harmonique est tres structuré et que la structure évolue de maniere tres
réguliere avec le diametre de I’iris comme on peut le voir sur les FIGURE 2.10 et FIGURE
2.11.

Sur les données brutes, on observe souvent une asymétrie des profils qui dépend
beaucoup du profil de I'IR. Pour aider a la visualisation nous avons symétrisé ces

figures. Sur ces figures on observe que le profil spatial de 'harmonique peut passer
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Rayon (mm)
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Diameétre (mm)

FiGURE 2.9 — Coupe du faisceau harmonique d’ordre 19 en fonction du diametre de
'iris pour un milieu générateur situé au foyer de I'IR. L’énergie des impulsions est de

14 mJ avant l'iris et les harmoniques sont générées dans un jet d’Argon de 250 pum.

Rayon (mm)
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5 10 15 20 25 5 10 15 20 25
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(a) (b)

F1GURE 2.10 — Coupe du faisceau harmonique d’ordre 19 en fonction du diametre de
'iris pour un milieu générateur situé 13,5 cm apres le foyer de I'IR. Résultats directs
(a) et apres Symétrisation (b). L’énergie des impulsions est de 14 mJ avant l'iris et les
harmoniques sont générées dans un jet d’Argon de 250 pum.
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2.2. Génération d’harmoniques a haute énergie dans des milieux courts et longs
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F1GURE 2.11 — Coupe du faisceau harmonique d’ordre 19 en fonction du diametre de
I'iris pour un milieu générateur situé 19 cm avant le foyer de I'IR. Résultats directs
(a) et apres symétrisation (b). L’énergie des impulsions est de 14 mJ avant l'iris et les

harmoniques sont générées dans un jet d’Zrgon de 250 pum.

d’un profil spatial centré (la coupe présente un seul pic central) a un profil spatial
annulaire (la coupe ne présente pas de signal au centre mais deux pics symétriques) ou
a des configurations annulaires centrées (un pic central et un anneau) ou méme a deux
anneaux. Ces structures sont représentées sur la FIGURE 2.12.

Le diametre de l'iris influe donc de maniere tres importante sur le profil spatial
des harmoniques générées. Il est ainsi possible d’obtenir différents types de profils
(annulaire, annulaire centré etc...) de maniere trés reproductible avec des structures qui
sont similaires pour toutes les harmoniques. La compréhension de ce phénomeéne est
importante car des faisceaux XUV non homogenes en champ lointain peuvent détériorer
les profils temporels de 'XUV [Gaarde et Schafer, 2006]. Afin de mieux comprendre
I'origine de ses structures et d’étudier les parametres importants dans leur formation,

nous avons réalisé une étude sur 'impact des parametres usuels de génération.
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FIGURE 2.12 — Structures typiques observables sur les données de la FIGURE 2.10b (a)

apres symétrisation. Coupe de ces différentes structures (b).

2.3 Etude paramétrique de la génération de fais-
ceaux harmoniques structurés spatialement dans

des milieux fins

2.3.1 Faisceau annulaire

La premiere étude a été réalisée en se placant dans des conditions permettant de
produire des harmoniques présentant un profil spatial annulaire. Pour cette étude, le
diametre de l'iris est de 12 mm et les harmoniques sont générées dans un jet d’Argon
de 250 pum situé 13,5 cm avant le foyer de I'IR.

Dans cette étude, 'impact de I'ordre harmonique, de la position du milieu généra-
teur (distance du jet par rapport au faisceau) et de I’énergie incidente utilisée pour la

génération seront précisés.

2.3.1.1 Etude en fonction de ’ordre harmonique

Dans cette premiere série de données nous avons voulu observer 'impact de 1'ordre
harmonique sur la structure spatiale annulaire. Nous avons générées les harmoniques
dans deux cas, pour une énergie incidente du laser IR générateur de 14 mJ et 24
mJ. Les profils spatiaux résolus spectralement des harmoniques pour les deux énergies
considérées sont représentés sur la FIGURE 2.13.

Nous observons sur ces figures que les harmoniques présentent toutes des profils
spatiaux similaires.

Afin d’étudier plus en détail les profils spatiaux des harmoniques générées, des

coupes des harmoniques intégrées sur la largeur spectrale de I’harmonique sont repré-
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spatialement dans des milieux fins

3 €
E E
[ c
o o
> >
© ©
o o
s 20 22 24 26 28 30 s 20 22 24 26 28 30
Ordre harmonique Ordre harmonique

(a) (b)

FIGURE 2.13 — Profils spatiaux des harmoniques 19 a 29 générées dans un jet d’Argon
situé 13,5 cm avant le foyer IR pour un diametre d’iris de 12 mm et une énergie laser
de 14 mJ avant l'iris (a) et 24 mJ (b). Le jet est centré sur 'axe du laser (z = 0) et
le faisceau passe juste dessous le tube de 250 pum (h = 0). La structure centrale de

I’harmonique 21 est un artefact di a la lumiere diffusée.

sentées sur la (FIGURE 2.14).

Sur ces figures nous remarquons tout d’abord que l'allure générale de la structure
change peu avec l'ordre harmonique étudié. Le profil annulaire est conservé quel que
soit l'ordre considéré et pour les deux énergies utilisées. Le diametre des anneaux du
faisceau XUV apres une propagation de 2,90 m varie de 7 a 8 mm. On remarque aussi
I’apparition de structures supplémentaires qui dépendent de ¢ au centre et dans des

anneaux supplémentaires lorsque I'on augmente 1’énergie.

2.3.1.2 Impact de la longueur et de la pression du milieu générateur

Dans cette partie nous étudions 'impact de la position du milieu générateur sur
les structures spatiales harmoniques. Nous utilisons un jet de gaz d’Argon de 250 um
déplagable en hauteur et transversalement par rapport au faisceau IR comme illustré
sur la FIGURE 2.15.

Lorsque le jet de gaz est déplacé en hauteur, la longueur du milieu ainsi que la
pression de gaz dans le milieu générateur sont modifiées (nous estimons que P va-
rie comme l'inverse du carré de la longueur d’interaction). Le déplacement transverse
modifie uniquement la pression.

Dans un premier temps nous avons étudié 'impact de la position en hauteur du
jet sur la structure annulaire harmonique. Les résultats de cette analyse réalisée sur

I’harmonique 19 sont représentés sur la FIGURE 2.16.
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FI1GURE 2.14 — Coupe des profils spatiaux des harmonique 19 a 25 générées dans un jet
d’Argon situé 13,5 cm avant le foyer IR pour un diametre d’iris de 12 mm et des énergie
laser de 14 mJ (a) et 24 mJ (b) avant l'iris. Le jet est centré (x = 0) et le faisceau
passe juste dessous le tube de 250 pm (h = 0). La structure centrale de I’harmonique

21 est un artefact dii a la lumiere diffusée.
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FI1GURE 2.15 — Schéma de principe de la position du jet de gaz par rapport au laser.
Le jet est situé loin du foyer si la distance z est supérieure a la longueur de Rayleigh
Zr.
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2.3. Etude paramétrique de la génération de faisceaux harmoniques structurés
spatialement dans des milieux fins
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F1GURE 2.16 — Coupes des profils spatiaux de 'harmonique 19 intégrés sur la largeur
spectrale de I'harmonique sans normalisation (a) et avec (b). Ces coupes sont obtenues
pour des hauteurs de jet variant de h = 0 mm (au plus pres du faisceau IR) & h = 4
mm par pas de 1 mm. L’iris a un diametre de 12 mm, ’énergie avant l'iris est de 14

mJ et le jet est pratiquement centré transversalement (z = —0,1 mm).

Sur cette figure on remarque que la structure globale n’est pas affectée par la posi-
tion en hauteur du jet de gaz. Cette structure globale du profil spatial n’est pas affectée
par la modification de la longueur du milieu générateur et de la pression induite par ce
déplacement alors que le niveau de signal change d’un facteur proche de dix. On peut
remarquer cependant certaines fluctuations dans les mesures influant sur 'asymétrie
entre les deux pics et il est généralement difficile d’obtenir des structures parfaitement
symétriques.

Une autre étude a été réalisée cette fois-ci en modifiant la position du milieu géné-
rateur transversalement. Ce qui permet de changer la pression du gaz sans changer la
longueur du milieu. Les résultats sont présentés sur la FIGURE 2.17.

La encore on remarque qu’il n’y a pas de modification de l'allure globale de la
structure spatiale harmonique.

Pour conclure sur cette étude, la modification de la pression et de la longueur du
milieu n’affecte pas la structure spatiale annulaire de 'harmonique méme lorsque le
signal change d'un facteur six. Cette structure annulaire semble donc indépendante de
la pression du gaz et de la longueur du milieu. Nous avons ensuite testé la robustesse

de la structure annulaire avec la modification de 1’énergie du faisceau IR générateur.

2.3.1.3 Influence de l’intensité du laser sur le profil annulaire

Dans cette étude nous avons fait varier 1’énergie incidente des impulsions laser IR

génératrices (en utilisant une lame demi-onde suivie d'un polariseur avant compression )
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F1GURE 2.17 — Coupes des profils spatiaux de 'harmonique 19 intégrés sur la largeur
spectrale de I'harmonique sans normalisation (a) et avec (b). Ces coupes sont obtenues
pour des positions transverses du jet variant de z = —0,8 a x = 0,8 mm par pas de
0,4 mm. L’iris a un diametre de 12 mm, I’énergie avant l'iris est de 14 mJ et le jet est

a la hauteur minimale (h = 0 mm).

afin de voir 'influence de celle-ci sur les profils spatiaux harmoniques. Les résultats de
cette étude sont représentés sur la FIGURE 2.18 pour I’harmonique 19 aprés normali-
sation.

On remarque une structure annulaire quelle que soit I'énergie du faisceau géné-
rateur. Cependant, contrairement au cas des faibles énergies ou 'on obtient un fais-
ceau annulaire faiblement structuré, lorsque I'on augmente 1’énergie du faisceau IR des
structures supplémentaires apparaissent sur cet anneau et on remarque la création d’un
anneau supplémentaire.

Lorsque I'on regarde plus en détail ce profil, on remarque un léger changement du
diametre des anneaux avec 1’énergie. Ce diametre est représenté sur la FIGURE 2.19
pour plusieurs énergies de génération et pour plusieurs harmoniques.

Sur cette figure on remarque que le diametre des harmoniques hautes est un peu
plus faible que celui des harmoniques basses. De plus quelle que soit 'harmonique
considérée on observe une légere augmentation du diametre de l'ordre de 10 % pour
une énergie allant de 14 mJ a 24 mJ. Le diametre change peu pour les harmoniques
basses et change de maniere plus nette pour les harmoniques élevées. Cette modifica-
tion peut étre liée a 'augmentation du volume émetteur quand I’énergie augmente. Le
faisceau XUV est émis sur une partie plus externe du faisceau IR a haute énergie et

cela se traduit pas une augmentation de la divergence des harmoniques.

Pour conclure, I’énergie de génération affecte peu le profil spatial des harmoniques

générées qui reste annulaire dans une large gamme d’éclairement. On remarque une
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FIGURE 2.18 — Evolution des profils spatiaux de I'harmonique 19 intégrés sur la largeur
spectrale de I’harmonique avec normalisation. Ces profils sont obtenus en faisant varier
I’énergie de 'impulsion incidente. L’iris a un diametre de 12 mm, le jet est situé 13,5

cm apres le foyer et le jet est a la hauteur minimale (h = 0) et centré transversalement
(x =0).
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FIGURE 2.19 — Evolution du diamétre du profil annulaire XUV observé pour plusieurs
énergies et pour plusieurs harmoniques. Les harmoniques sont générées dans un jet
d’Argon de 250 pum situé 13,5 cm apres le foyer de I'IR et pour un diametre d’iris de

12 mm.
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légere augmentation du diametre de 'anneau des harmoniques avec 'augmentation de

I’énergie et des anneaux plus structurés.

2.3.1.4 Conclusion pour I’étude du faisceau annulaire

Dans cette étude nous avons étudié la robustesse du profil spatial annulaire observé
sur des faisceaux harmoniques générés loin du foyer. Nous avons testé I'influence de
I'ordre harmonique considéré, I'impact de la longueur du milieu et de la pression de gaz
générateur ainsi que l'impact de I'énergie des impulsions génératrices. Dans tous ces
cas, nous avons observé une tres grande robustesse du profil annulaire qui ne semble
pas étre influencé par ces parametres et donc peu affecté par la propagation. Cette
structure peut venir de parametres qui n’ont pas été modifiés comme par exemple le
profil spatial de I'IR lors de la génération.

Une seconde étude avec une géométrie différente permettant de générer des profils
spatiaux harmoniques de forme annulaire centrée a été réalisée. Les principaux résultats
sont représentés dans la partie suivante et les conclusions apportées sont globalement

similaires a celles liées au profil annulaire.

2.3.2 Faisceau annulaire centré

Dans cette étude nous nous sommes placés dans des conditions permettant de pro-
duire des harmoniques ayant un profil spatial annulaire centré. Le diametre de l'iris est
de 16,5 mm et les harmoniques sont générées dans un jet d’Argon de 250 pum situé 9
cm avant le foyer de I'IR. Les profils spatiaux des harmoniques sont représentés sur la
FI1GURE 2.20 pour deux énergies du faisceau IR.

Dans un premier temps nous avons étudié 'impact de I’ordre harmonique. Le profil
harmonique est semblable pour toutes les harmoniques dont nous avons étudié I'impact
de I’énergie de I'impulsion incidente sur la structure analysée. Les résultats sont présen-
tés sur la FIGURE 2.21 ou sont tracés les coupes du profil annulaire centré présentant
un pic central plus deux pics légerement asymétriques situés a r = + 6 mm.

Comme on peut le voir la structure n’est ni affectée par ’ordre harmonique considéré
ni par ’énergie incidente.

On remarque cependant que dans certains cas I'un des c6tés de 'anneau disparait.
Nous estimons que cette asymétrie est fortuite et essentiellement due a 1’asymétrie du
faisceau IR.

Une autre étude a été réalisée pour observer I'influence de la longueur du milieu
générateur et de la pression sur le profil spatial XUV. Les résultats sont représentés
sur la FIGURE 2.22.

La encore on observe que le profil reste inchangé méme lorsque le signal est réduit

d’un ordre de grandeur.
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FIGURE 2.20 — Profils spatiaux des harmoniques 19 a 29 générées dans un jet d’Argon
situé 9 cm avant le foyer IR pour un diametre d’iris de 16,5 mm et des énergie laser de
17 mJ (a) et 20,5 mJ (b) avant 'iris. Le jet est centré (x = 0) et le faisceau passe juste
dessous le tube de 250 pm (h = 0).
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FIGURE 2.21 — Profils spatiaux annulaires centrés normalisés. Les harmoniques sont
générées dans un jet d’Argon situé 9 cm avant le foyer IR pour un diametre d’iris
de 16,5 mm. Les coupes sont représentées pour plusieurs énergies de génération pour
I'harmonique 19 (a) et pour plusieurs harmoniques (b) pour une énergie de 20,5 mJ

avant liris.
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FIGURE 2.22 — Profils spatiaux XUV normalisés et générés dans un jet d’Argon situé
9 cm avant le foyer IR pour un diametre d’iris de 16,5 mm. Ces coupes sont obtenues
pour plusieurs hauteurs du jet de gaz qui changent la pression et la longueur du milieu
(a) et pour plusieurs positions transverses du jet de gaz qui changent la pression dans

le milieu générateur (b).

2.3.2.1 Conclusion pour I’étude du faisceau annulaire centré

Dans cette partie nous avons étudié I'impact de I'ordre harmonique considéré, de
I’énergie de génération, de la pression et de la longueur du milieu générateur sur le
profil spatial harmonique. On remarque que pour toutes les conditions étudiées, le
profil spatial des harmoniques est resté le méme. Cela nous confirme donc une seconde
fois que ce profil n’est pas di a des effets de propagation dans le milieu générateur.

Nous avons ensuite étudié plus en détail le profil du faisceau IR générateur.

2.4 Simulation de I’émission d’harmoniques hors foyer

Pour comprendre 'origine de ces structures spatiales nous nous sommes intéressés

au profil spatial du faisceau IR.

2.4.1 Présentation du modele

Des structures spatiales de faisceau XUV ont déja été observées [Tamaki et al., 2000],
[Brunetti et al., 2008],[Jiang et al., 2014],[He et al., 2015] et [Wang et al., 2015] et ont
été expliquées en utilisant la propagation. Afin de comprendre 'origine physique des
observations obtenues lors de I’étude expérimentale qui ne dépendaient pas de la pro-
pagation, nous avons réalisé des simulations permettant d’obtenir le profil spatial des

harmoniques en champ lointain sans considérer la propagation dans le milieu généra-
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teur.

Dans ce modele nous considérons un faisceau IR incident de longueur d’onde 800
nm. Le profil spatial du faisceau incident est un profil Gaussien de taille au col 7,6 mm
coupé par un iris de diametre variable et focalisé par un miroir sphérique avec f = 2 m.
Le calcul du profil spatial au foyer de ce faisceau est réalisé a ’aide de la transformée
de Hankel [Peatross et Meyerhofer, 1995] [Roos et al., 1999]. Le champ IR s’exprime

de la forme suivante :

21

a
u(r, z) = M\/O Touo (7o) €Xp <_l(f+7rz))\ X (7«2 + r%)) Jo (U?:TZ;)\) dro,
(2.3)
ou r et z représentent les coordonnées transverses et longitudinales au niveau du foyer,
Jo représente la fonction de Bessel d’ordre 0 et ou f est la focale du dispositif de
focalisation et ry la coordonnée transverse juste apres le dispositif de focalisation. La
modélisation de I’émetteur XUV est réalisée a ’aide du profil spatial du faisceau IR
dans le milieu générateur et en considérant un dipole modele avec g.;y = 5 (voir avec
I'émission via le chemin court). Le faisceau XUV ainsi généré est ensuite diffracté et
calculé par la transformée de Hankel dans le plan d’observation situé a 2,9 m. Nous
observons que le profil spatial XUV varie beaucoup en fonction de la position du milieu

générateur.

2.4.2 Résultats

Nous avons calculé les profils spatiaux de I’harmonique 19 en champ lointain pour
plusieurs diametres d’iris. Ces résultats sont calculés pour une position du milieu gé-
nérateur situé au foyer de I'IR et sont représentés sur la FIGURE 2.23.

Sur cette figure on voit bien que 'harmonique considérée n’est pas structurée pour
une génération des harmoniques au foyer de I'IR.

Nous avons ensuite réalisé des simulations en déplacant le milieu générateur 13,5 cm
avant le foyer de I'IR. Les profils spatiaux de I'IR au niveau du milieu générateur ainsi
que les profils de 'harmonique 19 en champ lointain sont représentés sur la FIGURE
2.24.

Sur cette figure on remarque un faisceau IR tres structuré au niveau du milieu gé-
nérateur. Des structures sont bien présentes dans les profils XUV générés et il apparalt
nettement qu’il est possible d’obtenir des structures différentes en modifiant le dia-
metre de l'iris. Cette étude a été réalisée en modifiant la position du milieu générateur
en le placant cette fois ci 13,5 cm apres le foyer de I'IR. Les profils spatiaux de I'IR au
niveau du milieu générateur ainsi que les profils de I’harmonique 19 en champ lointain
sont représentés sur la FIGURE 2.25.

Comme pour 'étude précédente on voit un faisceau IR treés structuré au niveau
de la génération et un faisceau XUV tres structuré en champ lointain. On remarque
aussi une grande ressemblance entre les résultats obtenus dans la FIGURE 2.24 et la

FIGURE 2.25. Dans ces simulations on remarque ainsi qu’il est possible de simuler des
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FIGURE 2.23 — Profil spatial de ’harmonique 19 sans normalisation (a) et avec norma-
lisation (b) pour plusieurs diametres d’iris. Dans cette étude le milieu générateur est

situé au foyer et le plan d’observation est situé 2,9 m apres le foyer.
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FIGURE 2.24 — Profil IR normalisé, simulé au niveau du milieu générateur (insert sans
normalisation) (a). Profil spatial XUV simulé en champ lointain normalisé (insert sans
normalisation) (b). Pour ’harmonique 19 et un milieu générateur situé 13,5 cm avant

le foyer.
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FIGURE 2.25 — Profil IR normalisé simulé au niveau du milieu générateur (insert sans
normalisation) (a). Profil spatial XUV simulé en champ lointain normalisé (insert sans
normalisation) (b). Pour 'harmonique 19 et un milieu générateur situé 13,5 cm apres

le foyer.

profils spatiaux harmoniques de différentes formes (annulaire, annulaire centré, etc...)
en modifiant uniquement le diametre de l'iris de génération. De plus ces simulations
sont réalisées sans prendre en compte la propagation dans le milieu générateur. Un
parametre qui est modifié dans cette simulation est le profil de I'IR lors de la génération

qui semble prépondérant dans la génération de ces profils structurés.

2.4.3 Comparaison des résultats expérimentaux et théoriques

Dans un premier temps nous avons voulu observer s’il est possible d’obtenir des
faisceaux IR avec des structures tres marquées comme obtenues par les simulations.
La FIGURE 2.26 montre le profil spatial expérimental de I'IR 13,5 cm apres le foyer de
I'IR pour un iris de 12 et 14 mm de diameétre.

Sur cette figure on observe des faisceaux IR structurés lorsque le faisceau est tron-
qué par un iris et que l'on observe hors foyer. Nous observons une légere asymétrie
malgré le filtrage spatial en amont. Il est donc possible expérimentalement d’obtenir
une structuration du faisceau générateur annulaire ou annulaire centrée hors foyer et
de contrdler cette structure avec l'iris.

Dans un second temps nous avons comparé nos simulations pour '’XUV avec les
résultats expérimentaux pour le cas de I’émission d’un profil annulaire. Les conditions
expérimentales reproduites dans la simulation sont une génération pour un diametre
de l'iris de 12,5 cm et un milieu situé 13,5 cm apres le foyer de 'XUV. Les profils
spatiaux harmoniques calculés et mesurés pour I’harmonique 19 et 25 sont représentés
sur la FIGURE 2.27.
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FIGURE 2.26 — Profil spatial expérimental de I'IR 13,5 cm apres le foyer. Pour un

diametre d’iris de 12 mm (a) et pour un diametre d’iris de 14 mm (b).
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FI1GURE 2.27 — Profil spatial harmonique expérimental et simulé observé en champ loin-

tain généré pour un milieu générateur situé 13,5 cm apres le foyer et pour un diametre

de T'iris de génération de 12,5 cm. Pour ’harmonique 19 (a) et pour ’harmonique 25

(b).
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2.5. Conclusion et perspectives

Sur cette figure on observe que le profil annulaire XUV est bien représenté dans les
simulations. On remarque une dissymétrie dans les données expérimentales qui n’appa-
rait pas dans les simulations. Ceci peut étre dii au profil IR qui n’est pas parfait malgré
le filtrage spatial et il est difficile d’obtenir expérimentalement des profils spatiaux par-
faitement symétriques. Nous observons que le diametre de I’anneau simulé est en bon
accord avec nos mesures. En effet on obtient 7 mm dans la simulation comparer a 7,7
mm pour 'expérience. On remarque cependant une différence concernant la largeur des
pics, en effet on obtient des pic de largeur a mi-hauteur de 0,6 mm pour la simulation
contre 1,1 mm pour I'expérience.

Nous avons ensuite, de la méme fagon que pour I'expérience (FIGURE 2.19), étudié
le diametre du profil annulaire XUV observé en champ lointain pour plusieurs intensités
et pour plusieurs harmoniques.

Dans cette étude on remarque que quel que soit 1'ordre ou l'intensité considéré,
le diametre de I'anneau généré est de 7 mm. Cette valeur est bien en accord avec les
valeurs expérimentales cependant nous n’observons aucune évolution de celle-ci dans
les simulations. Alors qu’expérimentalement (FIGURE 2.19) on observe une évolution
de ce diametre avec 'ordre harmonique considéré et I’énergie. Le fait que le diametre
ne change pas avec ¢ en champ lointain implique que les structures ne sont pas dues a
la diffraction (qui dépend de A). La diffraction de ’émission est donc imposée par un
parametre commun (qui ne dépend pas de I'ordre harmonique) qui peut étre la direction
du vecteur d’onde IR dans la zone ou lintensité IR est suffisante pour générer les
harmoniques. Cela implique que la géométrie des anneaux ne change pas avec 'ordre
et que la largeur des anneaux va augmenter quand on augmente l'énergie. Pour un
volume émetteur plus grand on obtient une distribution plus importante de direction
de vecteurs d’onde IR.

Nous pouvons donc en conclure que notre modele n’est pas complet mais qu’il
permet cependant de simuler la structure globale des harmoniques générées en prenant
en compte uniquement le profil spatial du faisceau générateur et un dipole modele. Les
variations de diametres sont dues aux limitations de notre modele comme la non prise

en compte de la propagation, et des valeurs de « et g.ss fixes.

2.5 Conclusion et perspectives

Dans ce chapitre nous avons généré un faisceau harmonique hors du foyer laser en
utilisant un laser IR générateur de forte énergie tronqué par un iris avant la focalisation.
Cette approche permet de controler le profil spatial du faisceau laser dans le milieu
générateur qui a un tres fort impact sur le profil spatial harmonique. Nous avons généré
des faisceaux harmoniques avec des profils spatiaux annulaires et annulaires centrés et
nous avons montré que les effets de la propagation sur les caractéristiques du profil
spatial du faisceau XUV sont faibles. Nous avons observé des profils spatiaux XUV

complexes et nous avons remarqué que ces profils sont essentiellement controlés par la
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position du milieu générateur par rapport au foyer du laser IR et par le diametre de
'iris de génération.

Ces études nous ont permis de conclure que les structures spatiales du profil XUV
sont principalement déterminées par le profil spatial de I'IR dans le milieu générateur.
Cette étude nous montre donc une méthode simple permettant de controler le profil
spatial des harmoniques émises et de mettre en évidence I'impact fort de liris sur
les profils harmoniques quand la génération d’harmoniques a lieu hors foyer. Notons
que les iris sont communément utilisés pour optimiser la génération d’harmoniques. Ils
seront difficilement utilisables avec des faisceaux IR de forte énergie si la génération
d’harmoniques a lieu loin du foyer et si 'on cherche a obtenir des faisceaux XUV

Gaussiens.
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3.1. Introduction

3.1 Introduction

Dans ce chapitre nous allons étudier différentes approches pour contréler un spectre
harmonique. Dans un premier temps nous allons utiliser le controle des propriétés
spectrales du faisceau IR générateur pour controler finement la longueur d’onde et la
largeur des harmoniques. Dans un second temps nous allons utiliser les effets collectifs
afin de sélectionner une partie du spectre. Ces deux approches permettent d’avoir un

controle global sur le spectre harmonique.

3.2 Controle spectral d’une harmonique

3.2.1 Introduction

Le contréle fin de la longueur d’onde des harmoniques est tres utile dans divers
domaines comme par exemple pour les lasers X ou la cohérence spatiale et temporelle
des harmoniques est treés intéressante pour 'injection des lasers X [He et al., 2009]. Le
contrdle fin de la longueur d’onde des harmoniques est aussi tres utile pour I'injection
de FEL (Free Electon Laser) [Lambert et al., 2008] ou en métrologie pour 'étude de
résonances [Jones et al., 2005]. Dans cette partie nous allons étudier une méthode per-
mettant un controle fin du contenu spectral spécifique des harmoniques émises. Cette
méthode est basée sur un controle du spectre IR a l'aide de cristaux biréfringents
d’épaisseur variable [Bates et al., 1979] [Radzewicz et al., 1996].

3.2.2 Dispositif expérimental

Le dispositif expérimental utilisé ici est le méme que celui décrit dans le chapitre 1
et permet de générer des impulsions IR de 35 fs de haute énergie. Dans cette expérience,
un dispositif de mise en forme temporelle et de controle spectral est ajouté avant le
compresseur et est schématisé sur la FIGURE 3.1. Dans ce dispositif, une impulsion
polarisée linéairement traverse un cristal biréfringent d’épaisseur contrélable (a I'aide
d’une paire de prisme biréfringent) dont les axes ordinaires et extraordinaires sont
orientés a 45 ° de la polarisation de I'impulsion incidente. Cette traversée a pour effet
de séparer I'impulsion initiale en deux impulsions de méme intensité séparées d'un délai
AT dont les polarisations sont orientées chacune selon un des axes du cristal. Le délai
AT séparant les deux impulsions est relié a 1’épaisseur du cristal biréfringent utilisé et

s’écrit de la maniére suivante :

L o e
Ay — Llngo = nge| (3.1)
C

Dans le cas étudié lors de cette expérience, les cristaux utilisés sont des cristaux
de quartz dont les indices de groupe de I'axe ordinaire et extraordinaire sont respec-
tivement ng, = 1,5383 et ny = 1,5472 autour de 800 nm (site Refractivelndex). Ces
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FI1GURE 3.1 — Dispositif de mise en forme temporelle d’impulsion.

valeurs d’'indice permettent, par exemple, d’obtenir un délai entre les deux impulsions

de ATy m = 29,69 fs pour une épaisseur de cristal de 1 mm.

Les deux impulsions sont ensuite projetées sur un polariseur orienté a 45 ° des axes
de polarisation des impulsions incidentes. Nous obtenons donc deux impulsions de

méme polarisation, séparées d'un délai Ar.

Ces deux impulsions vont ensuite interférer entre elles lorsqu’elles se recouvrent de
maniére constructive si elles sont en phase 1'une avec 'autre Ay = 0[27] ou de maniére
destructive si elles sont en opposition de phase Ay = 7[27]. Afin de controler au mieux
cet effet, une paire de prismes biréfringents, dont les axes sont orientés parallelement
a ceux du cristal, a été installée. Un des deux prismes peut translater afin de changer
précisément 1’épaisseur de cristal biréfringent traversée dans le systeme. De plus il est
possible de modifier cette épaisseur de maniere plus importante en ajoutant un autre
cristal dont les axes sont orientés comme ceux des prismes. Si I’axe ordinaire des prismes
est perpendiculaire a ’axe extraordinaire du cristal, le délai total sera une différence
du délai induit par ces deux éléments mais s’ils sont paralleles alors le délai total sera

égal a la somme des délais induits par chaque élément.

3.2.2.1 Calibration de la paire de prisme

Les prismes utilisés sont des prismes, de petit angle en quartz, de 50 mm de longueur
et d’épaisseur variable allant de 0,5 mm a 1,5 mm pour chaque prisme. Un des deux
prismes est installé sur une platine de translation. Cette translation permet de controler
tres finement 'épaisseur de quartz traversée. Afin de calibrer notre dispositif, nous
avons utilisé un faisceau de grande largeur spectrale que nous avons fait traverser au

travers de notre paire de prisme. Le spectre en sortie aprés un polariseur s’écrit de la
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maniere suivante :

2
I =21, | 1+ cos %L (no—mne) | |, (3.2)
~—
Ay

ou Ay est la phase entre les deux répliques et ou [;;, est 'intensité d’une impulsion. Nous
avons donc réalisé un ajustement sur le spectre expérimental afin d’obtenir la longueur
L de matériaux pour une position de la platine de translation déplacant le prisme. Cet
ajustement est représenté sur la FIGURE 3.2 pour deux positions des prismes P (16 et

40 mm sur la platine de translation).

—_— Specﬁre expériméntal —_— Specfre expériméntal :
1.2p s Ajustement AR e : 1.2p s Ajustement AR e :

ATy

o
e} [
—
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o
(2]
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FI1GURE 3.2 — Détermination de I’épaisseur de cristal pour une position du prisme de :

16 mm sur la platine de translation(a) ou 40 mm sur la platine de translation (b).

Les épaisseurs de cristaux correspondant a une position de 16 mm (respectivement
40 mm) sont 1,950 + 0,005 mm (respectivement 2,390 4+ 0,005 mm). Cet ajustement
associé a une interpolation nous permet de connaitre 1’épaisseur de cristal L pour
chaque position de la platine de translation.

L =0,0183P + 1, 656. (3.3)

Ainsi si 'on déplace notre platine de translation de 100 microns, ceci équivaut environ
a une variation de l’épaisseur effective de 2 microns et donc un délai d’environ 54
as. Il nous est donc possible, a I'aide des prismes et d’un cristal de quartz de 1 mm,
de faire varier I’épaisseur effective de 2,95 a 3,39 mm (87,6 a 100,6 fs) lorsque les
axes ordinaires sont paralleles ou de 0,95 & 1,39 mm (28,2 a 41, 3 fs) lorsque les axes

ordinaires sont perpendiculaires.

3.2.2.2 Effet de la phase relative entre les répliques sur le profil temporel

Ce dispositif permet, en controlant finement 1’épaisseur effective de cristal traversé

de contréler finement le délai entre ces deux impulsions et ainsi de controler le dé-
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phasage relatif entre les deux répliques. Les interférences constructives ou destructives
induites par ce changement de déphasage entrainent un changement drastique du profil
temporel de I'impulsion totale. Par exemple si le délai entre les deux répliques est de
I'ordre de la durée de I'impulsion, il est possible de passer d’une situation ou ’on ob-
tient deux impulsions en sortie (impulsions en opposition de phase) ou une impulsion
de profil super-Gaussien (impulsions en phase). Ce cas de figure est représenté sur la
FIGURE 3.3.

/ ~\ "'..~~
/ \.“’/ \
T L ammmmttimiie
N [ N
LT
T 1 |
St
Répliques avec une Répliques en
phase quelconque phase

FI1GURE 3.3 — Effets de la phase relative entre deux impulsions de méme amplitude

séparées de leur largeur a mi-hauteur.

3.2.3 Résultats pour le faisceau IR
3.2.3.1 Simulations du spectre IR

Afin d’analyser le comportement de notre dispositif sur ’évolution temporelle du
faisceau IR, nous avons réalisé des simulations sur le spectre de I'IR en sortie de dis-
positif. Pour ces simulations nous avons utilisé la formule 3.2 pour calculer le spectre
IR en fonction de I'épaisseur de quartz traversée. Les résultats de cette simulation sont
représentés sur la FIGURE 3.4 pour plusieurs épaisseurs de quartz allant de 0 & 3 mm.

Sur cette figure sont aussi représentées des coupes ot ’on observe une modification
du spectre IR en fonction de la position des prismes. On observe des franges sombres
dans les spectres dont la position évolue régulierement avec le délai fin entre les im-
pulsions. De plus on remarque que plus le délai entre les impulsions augmente, plus
le nombre de franges est important. Cet effet est visible sur la FIGURE 3.4a ou l'on

observe un changement d’inclinaison avec l'augmentation du délai.

Afin de compléter ’étude sur le faisceau IR, un calcul de la longueur d’onde centrale
du spectre IR a été réalisé. Les résultats sont représentés sur la FIGURE 3.5.

Sur cette figure on observe tout d’abord une oscillation de la position de la longueur
d’onde centrale avec 1'épaisseur de cristal. La longueur d’onde centrale peut varier

d’environ 25 nm pour des faibles délais (25 nm est environ égale a la largeur spectrale de
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FIGURE 3.4 — Spectres IR pour des épaisseurs de quartz allant de 0 & 3 mm (a). Spectre
IR pour des épaisseurs de quartz de 1,2 1,4 et 3 mm (b).
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FIGURE 3.5 — Longueur d’onde centrale en fonction de ’épaisseur de quartz traversée.
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Chapitre 3. Controle spectral

I'impulsion). De plus on remarque que cette oscillation est centrée autour de la longueur
d’onde du spectre IR initial et que plus I’épaisseur de matériau traversé augmente, plus
I’amplitude des oscillations diminue.

Ce dispositif permet ainsi de contrdler finement la longueur d’onde centrale du

faisceau fondamental.

3.2.3.2 Résultats expérimentaux sur le spectre IR

La méme étude a été réalisée sur le spectre IR obtenu expérimentalement. Pour
obtenir ces données nous avons utilisé le dispositif comportant les deux prismes décrits
dans la partie 3.2.2.1 ainsi qu'un cristal de quartz de 1 mm ayant ses axes inversées par
rapport a ceux des prismes (ce dispositif permet de faire varier ’épaisseur apparente
de 0,95 a 1,39 mm). Sur la FIGURE 3.6 est représenté le spectre IR pour plusieurs

épaisseurs de cristaux biréfringents.

——— Spectre initial
Apres 1.215 mm de qu

750 800 850

——— Spectre initial
Apres 1.224 mm de qu

750 800 850

Epaisseur de cristal (mm)

——— Spectre initial
——— Aprés 1.233 mm de quar

. 750 800 850
Longueur d’onde (nm) Longueur d’onde (nm)
(a) (b)

FIGURE 3.6 — Spectres IR expérimentaux pour plusieurs épaisseur de quartz (a).

Spectre IR expérimentaux pour des épaisseurs de quartz de 1,215 1,224 et 1,233 mm

(b).

Sur cette figure on remarque, comme pour les simulations, des franges sombres
dont la position change lorsque 1’on modifie ’épaisseur effective du cristal. La longueur
d’onde centrale a été mesurée et est représentée sur la FIGURE 3.7.

La encore les résultats sont tres similaires aux simulations et on observe bien des

oscillations d’amplitude décroissante en fonction de 1’épaisseur de matériau traversée.

3.2.3.3 Comparaison des résultats théoriques et expérimentaux

Afin de comparer les études précédentes, les simulations ont été réalisées dans la
gamme étudiée expérimentalement et présentées ci-dessous. Les spectres IR en fonction

de I’épaisseur de matériau traversée sont représentés sur la FIGURE 3.8. La comparaison
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FIGURE 3.7 — Longueur d’onde centrale mesurée expérimentalement en fonction de

I’épaisseur de quartz traversée.

pour la longueur d’onde centrale en fonction de 1’épaisseur est quant a elle représentée
sur la FIGURE 3.9.

Sur ces figures on remarque un tres bon accord entre les données issues des simu-
lations et les données expérimentales. On peut cependant remarquer un léger décalage
sur I’épaisseur de milieu traversée entre la théorie et 'expérience. Cet écart, de I'ordre
de la dizaine de microns, peut étre dii a une légere incertitude sur ’épaisseur de cristal.
En effet, il peut se produire une légere inclinaison des cristaux par rapport a ’axe du

faisceau, ce qui peut changer ’épaisseur apparente.

Ces résultats sur I'influence du dispositif sur le faisceau IR nous montrent plusieurs
choses. Tout d’abord une modification du spectre avec I’épaisseur de matériau traversée
(et donc le délai entre les deux répliques). Cette modification implique 1'apparition de
franges sombres dans le spectre qui ont pour effet de modifier la longueur d’onde
centrale du spectre IR. Pour les épaisseurs étudiées on remarque qu’il est possible de
faire varier la longueur d’onde centrale sur une plage de £10 nm. On peut noter qu’il
a été observé dans les simulations la possibilité d’obtenir des profils super-Gaussiens
a l'aide de ce dispositif pour des délais de 'ordre de la durée de I'impulsion. Nous
avons ainsi voulu étudier 'impact de cette modification du profil spectral et donc
temporel du faisceau IR sur la génération d’harmoniques. En effet la longueur d’onde

des harmoniques w, dépend de la longueur d’onde de I'IR ainsi que de (%)

dl
Wy = qwo + a—. (3.4)
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FIGURE 3.8 — Spectres IR expérimentaux pour plusieurs épaisseurs de quartz (a).

Spectre IR simulé pour plusieurs épaisseurs de quartz (a).
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FIGURE 3.9 — Longueur d’onde centrale en fonction de ’épaisseur de quartz traversée.
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3.2.4 Résultats pour le faisceaux XUV

La génération d’harmoniques a été réalisée dans un jet de Néon, pour un iris de
diametre 10,5 mm. Les spectres harmoniques obtenus pour plusieurs délais entre les

répliques sont représentés sur la FIGURE 3.10.

Sur cette figure on remarque tout d’abord un impact de I’épaisseur de matériau
traversée sur la largeur spectrale des harmoniques. De plus on peut remarquer un
changement rapide de l'efficacité de génération lié directement aux interférences entre
les deux répliques. On peut aussi remarquer un décalage de la longueur centrale de
chaque harmonique. Afin de mettre en avant ce phénomene, le spectre harmonique est

mesuré pour plusieurs positions des prismes et est représenté sur la FIGURE 3.11.

Sur cette figure on remarque une modification nette de la longueur d’onde des
harmoniques générées lorsque le spectre IR est modifié. Le graphique central de la
figure représente la largeur spectrale de chaque harmonique en fonction de 1’épaisseur
de matériau traversée. On remarque que lorsque I'on change la position des prismes, la

largeur des harmoniques passe par un maximum.

De plus lorsqu’on regarde le graphique c¢) de la FIGURE 3.11 représentant la longueur
d’onde centrale du faisceau IR, on remarque le lien direct entre celle-ci et les longueurs

d’onde des différentes harmoniques.

La modification de la position des prismes, et donc du délai entre les deux répliques
entraine une modification de la longueur d’onde de I’XUV de l'ordre de 1 eV. Cette
méthode permet donc de régler finement la longueur d’onde centrale des harmoniques
ainsi que la largeur spectrale de celles-ci. Afin de mieux observer cette modification de
la longueur d’onde centrale IR ainsi que la modification de celle de I’harmonique 21

nous avons représenté leurs évolution sur la FIGURE 3.12.

Afin de vérifier que ces effets sont uniquement dus aux propriétés du faisceau IR et
non aux effets de propagation, des spectres ont été générés pour plusieurs positions en

hauteur du milieu générateur et sont représentés sur la FIGURE 3.13.

On ne remarque ici aucun effet sur la largeur spectrale des harmoniques ou sur la
longueur d’onde centrale de celle-ci. Les effets de propagation sont donc faibles pour le

cas étudié et les effets observés sont principalement liés aux propriétés de I'IR.

Une étude similaire sur la longueur d’onde centrale des harmoniques a été réalisée

en utilisant de I’Argon comme milieu générateur et est représentée sur la FIGURE 3.14.

Dans cette figure on remarque, comme pour la génération dans le Néon, une mo-
dification de la longueur centrale des harmoniques avec la modification de matériau
biréfringent traversé. Nous pouvons donc en conclure que cet effet n’est pas dépendant

du milieu générateur.
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FIGURE 3.10 — Spectres harmoniques expérimentaux bruts obtenus avec un jet de 4
bar de Néon. Le délai entre les répliques varie de 31,97 fs pour le spectre (a) a 33,3 fs
pour le spectre (f) par pas de 272 as.
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impulsions. b) : Largeur des harmoniques générées par le chemin court en fonction du
délai entre les deux impulsions. ¢) : Longueur d’onde centrale du spectre IR en fonction

du délai entre les impulsions.
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FIGURE 3.12 — Evolution de la longueur d’onde centrale du faisceau IR ainsi que de

I’harmonique 21 pour plusieurs délais.
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FIGURE 3.14 — Spectre XUV généré dans 1’Argon en fonction du délai entre les deux

impulsions.

3.2.5 Conclusion

Dans cette partie nous avons présenté un dispositif compact de mise en forme tem-
porelle d’'impulsion et n’ayant pas d’influence sur le profil spatial des harmoniques. Ce
dispositif permet de controler finement la longueur d’onde centrale des harmoniques et
leur largeur spectrale tout en préservant une efficacité correcte. De plus, ce dispositif
permet de générer des impulsions de profil temporel super-Gaussien. Comme la lar-
geur spectrale évolue proportionnellement a l'inverse de la durée de I'impulsion, il est
possible de générer des harmoniques tres fines si I’'on dispose d’une impulsion de profil

super-Gaussien longue.

Une des perspectives serait de générer un profil super-Gaussien spatialement et
temporellement afin d’avoir une intensité constante sur toute la génération et ainsi

d’obtenir la réponse de I'atome unique tout en limitant les effets macroscopiques.

Le controle fin de la largeur spectrale des harmoniques est ainsi accessible via la
réponse de I’atome unique et les effets observés sont tres similaires sur toutes les harmo-
niques. Il est aussi parfois important de sélectionner uniquement quelques harmoniques
et pour ce faire, nous avons étudié 'impact des effets collectifs sur la largeur spectrale

du plateau harmonique.
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3.3 Controle du spectre harmonique

3.3.1 Introduction

Dans cette partie nous allons utiliser les effets collectifs lors de la génération d’har-
moniques afin de privilégier une harmonique spécifique ou un groupe d’harmoniques.
Les effets collectifs ne sont cependant pas toujours faciles a controler. En effet, I’ionisa-
tion du milieu est un phénomene qui change avec le temps et qui modifie les conditions
macroscopiques. Au cours de 'ionisation, les harmoniques sont générées avec des condi-
tions macroscopiques changeantes peu propices au controle spectral. Il existe deux op-
tions pour s’affranchir de I'ionisation. L’une est 'utilisation d’impulsions tres breves (de
l'ordre de 4 & 5 fs) I'autre est 1'utilisation d’impulsions de longueur d’onde plus grande.
Dans notre travail nous nous sommes interessés a la seconde méthode en utilisant un

rayonnement centré a 1030 nm afin de controler au mieux les effets collectifs.

3.3.2 Utilisation des effets macroscopiques pour le controle

spectral des harmoniques

Le signal étudié lors de la génération d’harmoniques est un signal macroscopique
qui correspond a la réponse du milieu macroscopique a 'impulsion IR génératrice. Ce
signal correspond a la somme des champs émis par chacun des émetteurs qui peuvent
interférer constructivement ou destructivement. Ainsi le champ macroscopique émis
dans une direction donnée sera généré efficacement pour des conditions qui minimisent
la différence de phase entre les émetteurs. On parle alors d’accord de phase qui dépend
des conditions macroscopiques de génération.

En négligeant la dispersion et la réabsorption des photons XUV par le milieu de
génération, le champ macroscopique d'une harmonique ¢, £, peut s’écrire comme la

somme cohérente des rayonnements produits par chaque émetteur du milieu Aqe(watvq) :
E, x / Ay (1, z)elPetar2) o(=ilkg—aki)r) gy (3.5)
)

avec k, le vecteur d’onde du champ harmonique d’ordre ¢, k; celui du champ fon-
damental et ¢4 , la phase atomique. La conversion énergétique entre le rayonnement
générateur et le rayonnement harmonique est maximale lorsque 'accord de phase est
réalisé [Balcou et al., 1997]. Sil’on note K(r, 2) = Vu s = —aar,,VI(r, 2), la condition
d’accord de phase s’écrit :

k, = ¢ki + K. (3.6)

Le vecteur d’onde du champ fondamental k; contient un terme associé a la propagation
dans le milieu et un terme d’avance de phase lié a la focalisation du faisceau. Ce terme

de phase géométrique est appelé, dans le cas d'un faisceau Gaussien, phase de Gouy et

ngOuy(T,z):arg[ ! exp( ki )1 (3.7)

b+ 2z b+ 2iz

s’écrit :
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NopWo

ol b est le parametre confocal et kY = . Le vecteur d’onde k; peut donc s’écrire :

ki(r,z) = k(l) + kyeo(r, 2). (3.8)

La FIGURE 3.15 présente plusieurs diagrammes d’accord de phase en fonction de

la position dans la zone d’interaction. Les conditions d’accord de phase permettent

— —
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q
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qk, qlgl K

k gk,
(b) t (d)

qk, K ~ K

kg

FI1GURE 3.15 — Diagramme d’accord de phase pour différents lieux du milieu d’interac-
tion.(a) Sur l'axe (r=0), au niveau du foyer (z=0). (b) Sur l'axe, apres le foyer (z>0).
(c) Sur l'axe, avant le foyer (z<0). (d) Hors axe, avant le foyer. Figures extraites de
[Balcou et al., 1997].

une conversion maximale entre le signal fondamental et le signal harmonique dans une
direction donnée. Tant que cette condition est respectée, plus le milieu générateur est
long et plus le signal harmonique sera important. Cependant cette longueur est limitée
par la longueur de cohérence et la longueur d’absorption. La longueur de cohérence du

correspond a la distance entre deux atomes émettant des

milieu, définie par L., = ‘Aﬁk
rayonnements en opposition de phase. La longueur d’absorption quant a elle correspond
a la longueur avant réabsorption des harmoniques. L’amplitude du signal augmente
donc tant que la longueur du milieu est inférieure a la longueur de cohérence et a la

longueur d’absorption.

3.3.3 Dispositif expérimental
3.3.3.1 Laser utilisé

Le laser utilisé dans cette expérience a été développé au laboratoire dans 1’équipe
de Eric CORMIER et Stephane PETIT et est basé sur la méthode FCPA (Fiber Chirped
Pulse Amplification) [Nillon et al., 2009] [Cabasse, A. et al., 2013].

Le laser utilisé débute par un oscillateur femtoseconde tres large bande a CEP

stabilisée (Oscillateur Ti : Sa Rainbow de marque Femtolaser) générant des impulsions
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de 7 fs a une cadence de 77 MHz et ayant un spectre centré autour de 800 nm et de
largeur 300 nm a -10 dB. Une partie de son spectre (A = 1030 nm et A\ = 27 nm) est
prélevé et est amplifiée dans I'étage FCPA. Dans cette étage, 'impulsion est amplifiée
a 'aide de fibres dopées Ytterbium (40 pm de coeur), étirée a 'aide d'un étireur de
type Offner, puis ré-amplifiée a I’aide d’une fibre de type barreau dopée Ytterbium (80
pm de coeur).

Apres recompressions des impulsions, le laser délivre des impulsions d’environ 570
fs centrées a 1030 nm. Le taux de répétition de ce laser est de 100 kHz pour une
puissance moyenne de 50 W, ce qui implique une énergie par impulsion de 500 pJ. Sur
la FIGURE 3.16 sont représentés la trace d’autocorrélation ainsi que le profil spatial

des impulsions amplifiées. On peut remarquer un piédestal important sur cette figure

At = 1.41x568 fs

FWHM ™

Intensity (arb. units)

Delay (ps)

FIGURE 3.16 — Trace d’autocorrélation des impulsions amplifiées. L’encart représente

le profil spatial des impulsions laser amplifiées.

qui est lié a un terme de phase non compensé, lui-méme lié & une accumulation de
'intégrale B lors de 'amplification dans la fibre amplificatrice de type barreau (rod type
fiber) [Hazera, 2014]. Cependant, malgré ce profil temporel dégradé, nous observons
que la grande puissance moyenne du laser implique un fort flux de photons XUV via
la génération d’harmoniques.

Les 50 W en sortie du laser sont ensuite dirigés vers un polariseur, élargi et collimaté
pour obtenir un faisceau de W = 8 mm de largeur au col. Il est ensuite transmis
a travers une lame demi-onde suivie d’un polariseur afin de contréler I’énergie des
impulsions et régler la polarisation verticale.

Le faisceau laser (M? = 1, 5) est ensuite focalisé a I'aide d'une lentille de 230 mm de
focale afin de générer des harmoniques dans une chambre a vide. La largeur estimée du

faisceau au foyer est de Wy = 14 um et le parametre confocal correspondant est de 1,2
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mm (longueur de Rayleigh 600 pm). Avec une puissance moyenne de 50 W, l'intensité
pic est estimée a 2,8 x 101 W/cm?, ce qui permet de générer des harmoniques d’ordres

élevés dans les gaz.

3.3.3.2 Génération et détection d’harmoniques d’ordres élevés

Deux géométries d’interaction sont utilisées pour la génération d’harmoniques : un
jet de gaz continu de diametre 200 um, situé au niveau du foyer de I'IR ou une cellule
de gaz semi-infinie de longueur 40 mm dont la sortie est située au niveau du foyer
IR. La cellule de gaz est fermée a 'aide d’une fenétre en entrée et a 1’aide d’une fine
feuille d’acier de 200 um en sortie. Un trou est réalisé dans cette feuille directement
a l'aide du laser. Le faisceau XUV ainsi produit est ensuite caractérisé a 'aide du
spectrometre XUV qui est capable de collecter les harmoniques sur un angle solide large.
Le spectrometre permet de plus, de séparer le faisceau fondamental des harmoniques
et de résister aux 50 W du faisceau fondamental.

Un schéma du dispositif de génération d’harmoniques et du spectrometre permet-

tant leurs détections est représenté sur la FIGURE 3.17.
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FIGURE 3.17 — Représentation schématique de la chambre de génération XUV et du
spectrometre XUV.

Le spectrometre XUV est un spectrometre imageur composé de quatre optiques
en réflexion utilisées & un angle de rasance de ~ 22,5°. A l'entrée du spectrométre,
le faisceau XUV, de polarisation S, est réfléchi a 1’'aide d’un miroir semi-réfléchissant
[Falcone et Bokor, 1983] [Loch et al., 2011] utilisé & un grand angle d’incidence i =
70 ° pour permettre une bonne réflectivité de '’XUV. Le miroir semi-réfléchissant trans-
met la majorité du faisceau IR et en réfléchit seulement quelques pourcents. Le miroir
semi-réfléchissant est composé d'une lame de SiO, de 10 mm d’épaisseur présentant
un revétement anti-réflexion IR. De plus une couche en NbyO5 est apposée a la surface
du miroir afin de réfléchir '’XUV sur une large gamme spectrale. Cette réflectivité est

supérieure a 40 % sur la gamme 30 a 80 ¢V comme on peut le voir sur la FIGURE 3.18.
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FIGURE 3.18 — Réflectivité théorique des différents éléments du spectrometre : Miroir
semi-réfléchissant présentant un revétement en NbyOs (ligne) et miroirs présentant un
revétement en Or (ligne pointillée) a un angle de rasance de 22,5°. La transmission
totale du spectrometre (cercle et échelle de droite) est représentée pour une largeur
spectrale allant de 30 a 100 eV.

Le faisceau XUV est ensuite réfléchi par un miroir torique ayant un revétement
en Or (f = 30 cm, i = 67,5°) situé 45 cm apres la source XUV, vers un réseau plat
motorisé et ayant un revétement en Or (600 traits/mm utilisé a un angle d’incidence
proche de i = 68,2°). Le réseau est situé 21 cm apres le miroir torique. On utilise le
premier ordre du réseau pour disperser le faisceau XUV a caractériser ou pour utiliser
le faisceau XUV pour une expérience nécessitant une résolution spectrale. Il peut aussi
étre utilisé comme un simple miroir en utilisant 'ordre zéro pour observer le profil
spatial du faisceau XUV ou pour réaliser des expériences pompe-sonde nécessitant une
grande résolution temporelle.

Ce dispositif expérimental est con¢u pour couvrir une large bande spectrale. Sur la
FIGURE 3.18 est représentée la réflectivité totale du spectrometre de la gamme 30 a
100 eV lorsque le réseau de diffraction est utilisé dans ’ordre 0. La réflectivité varie de
6 % a30eVa3d%a80eV et est inférieure a 2 % a 100 eV.

3.3.4 Résultats expérimentaux

Malgré les quatre réflexions dans le spectrometre XUV, le détecteur est facilement
saturé lorsqu’il est placé sur le plan image. Nous avons donc observé le faisceau XUV
hors du plan image en déplacant les MCP 5 cm apres le plan image afin d’élargir le

faisceau XUV et d’éviter leur saturation. De plus pour éviter la saturation, la tension
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aux bornes des MCP est abaissée a 1200 V (au lieu de la valeur nominale de 2000 V).
Ce déplacement a pour effet de diminuer la résolution spectrale mais permet encore de
discriminer les différentes harmoniques.

Nous avons observé plusieurs harmoniques et avons enregistré des spectres pour
plusieurs gaz (Xenon, Argon et Krypton) et pour une génération dans un jet et dans

un cellule de gaz semi-infinie. Les résultats sont présentés sur la FIGURE 3.19

h11 :
- Xe jet

h15 Kl'jet
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h13

Ar jet

hi'® Xe cell

@ @ @ @ o F 4 ol I3 K cell
(. (. (0 O (i’ NE; Ar cell

FIGURE 3.19 — Spectres harmoniques observés apres génération dans un jet de gaz (les
trois premieres figures) a 'aide de MCP situées au plan image ou apres émission dans
une cellule de gaz semi-infinie (les trois figures inférieures) a 'aide de MCP situées 5
cm apres le plan image. Les ordres harmoniques maximum observés sont 23 pour la
génération d’harmoniques dans le Xenon et 31 pour la génération dans I’Argon et le

Krypton.

Dans un jet de gaz ’ordre maximum observé dans I’Argon et le Krypton est 'ordre
31. Nous avons aussi produit des harmoniques jusqu’a 'ordre 23 dans le Xénon. L’har-
monique la plus faible observée est la septieme mais pour ces faibles ordres les har-
moniques sont peu résolues et leur observation nécessite de réduire la divergence du
faisceau XUV sur le réseau.

Avec la cellule semi-infinie, les harmoniques impaires ont été produites dans I’Argon
(jusqu'a l'ordre 31), dans le Krypton (jusqu’a 'ordre 31) et dans le Xénon (jusqu’a
I'ordre 25). Les ordres maximum observés dans cette étude sont similaires dans le jet
et dans la cellule semi-infinie. Cette observation implique que la position de la coupure
est principalement imposée par la réponse de l'atome unique ou par la réponse en
transmission du spectrometre mais pas par les effets de propagation dans le milieu
générateur.

Dans ce cas, la position de la coupure permet de donner une estimation de 1'in-
tensité a laquelle les harmoniques sont produites. La loi de coupure [Corkum, 1993]
[Lewenstein et al., 1994],
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Wmaz = Ip + 3,2 Uy, (3.9)

avec Up = 10 eV pour I = 10 W/cm? & 1030 nm (I’énergie des photons est de
1,2 ¢V) donne un maximum d’intensité de 5 x 10'* W/cm? pour la génération d’har-
moniques dans le Xénon et de 7 x 10 W/cm? pour la génération d’harmoniques dans
I’Argon et le Krypton. Ces valeurs sont plus faibles que celle de I'intensité pic estimée
ce qui indique que la valeur de I'intensité pic a été surestimée. Ceci peut aussi indiquer
que la génération d’harmoniques se produit avant le maximum de 'impulsion avant
que lionisation ne réduise leur productions. L’ionisation se produit a faible intensité
pour les impulsions longues et peut avoir un impact pour la génération dans le Xénon.
Si 'ionisation était le facteur limitant, une différence nette serait observée entre la gé-
nération dans I’Argon et dans le Krypton, ce qui n’est pas le cas pour cette expérience.
Il est aussi possible que la transmission du spectrometre XUV décroisse rapidement
apres 37 eV. Les calculs de la FIGURE 3.18 ne corroborent pas cette possibilité mais
la rugosité de l'optique n’est pas prise en compte et peut étre responsable de cette
perte en transmission particulierement pour les faibles longueurs d’ondes. Nous avons
essay¢ de générer des harmoniques dans le Néon afin d’observer la réponse spectrale de
notre spectrometre sur une large gamme spectrale mais nous n’avons pas pu observer
d’harmoniques. Il est possible que 'intensité pic soit trop faible pour générer dans le

Néon.

Afin de tester ces différentes hypotheses, nous avons étudié le signal harmonique
généré dans I’Argon en fonction du diametre de l'iris placé avant la lentille de focali-
sation. La fermeture de I'iris augmente la taille au col du faisceau au foyer et réduit
I'intensité pic dans le milieu générateur. Les spectres obtenus sont représentés sur la
F1GURE 3.20.

Sur cette figure, on remarque que la position de la coupure est fortement dépen-
dante du diametre de l'iris et que cette position décroit régulierement lorsque 1’'on
diminue le diametre de l'iris. Cette position ne devrait pas changer si elle était imposée
par l'ionisation a l'intensité de saturation et resterait a une valeur constante tant que
I'intensité pic est plus faible que l'intensité de saturation. Nous observons aussi que
les amplitudes des harmoniques de la coupure diminuent régulierement lorsque 1’on
réduit le diametre de 'iris comme on peut le voir dans 'encart de la FIGURE 3.20. Si
I'intensité dans le milieu générateur était trop importante lorsque l'iris est complete-
ment ouvert, 'amplitude des harmoniques de la coupure devrait augmenter lorsque 1’on
ferme l'iris. En effet, la fermeture de l'iris entrainerait une diminution de l'intensité et
une augmentation du volume générateur. Ces observations impliquent que l'intensité
n’est pas limitée par l'ionisation des atomes. Nous concluons ainsi que l'intensité pic
dans le milieu d’Argon est correctement estimée avec la loi de la coupure et qu’elle est
de lordre de 7 x 10 W/cm? (faible ionisation & cette intensité). Ceci devrait aussi

étre le cas dans le Krypton ot le méme maximum d’ordre est observé mais pas dans le
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FI1GURE 3.20 — Spectres harmoniques observés pour la génération dans une cellule semi-
infinie pour plusieurs valeurs du diamétre de iris. Encart : Evolution du signal intégré

en fonction du diameétre de l'iris.

Xénon ou lionisation doit limiter la génération d’harmoniques avant la valeur pic de
I'impulsion.

Apres optimisation, les flux de photons observés avec un jet de gaz et une cellule
semi-infinie sont similaires. Les flux de photons sont cependant légeérement supérieurs
lorsque le jet est utilisé, ce qui est en accord avec [Heyl et al., 2012] mais la différence
est inférieure a un facteur deux. Avec la cellule de gaz, la saturation est facilement
atteignable a faible pression et un maximum du signal XUV est atteint pour une
pression de quelques 100 mbar. Avec le jet de gaz, le signal augmente avec la pression
de gaz et la saturation est obtenue seulement pour les plus faibles harmoniques a la
plus forte pression que nous pouvons utiliser (~ 1 bar). Pour les ordres importants,
la saturation n’a pas pu étre atteinte pour la gamme de pression utilisable. Pour aller
plus loin dans la caractérisation de cette ligne XUV, nous avons mesuré le flux de
photons apres le spectrometre pour toutes les harmoniques supérieures a I’harmonique
15. Pour cette mesure, le réseau XUV est utilisé dans son ordre zéro pour rediriger le
faisceau XUV directement dans le détecteur. Le flux de photons est mesuré en insérant
une photodiode XUV (Photodiode XUV-100 par UDT sensor) protégée a l'aide de
deux filtres XUV apres le second miroir semi-réfléchissant XUV. Le signal mesuré par
la photodiode couplée a un pico-amperemetre est représenté sur la FIGURE 3.21 en
fonction de la pression de Xénon. Sur cette figure, on observe que le nombre de
photons XUV détecté est similaire quand les harmoniques sont générées dans un jet
ou dans une cellule de gaz semi-infinie.

Comme le nombre de photons peut étre mesuré sur une large gamme de pression,
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F1GURE 3.21 — Courant émis par la photodiode XUV protégée par deux filtres alumi-

nium en fonction de la pression de Xénon.

nous pouvons ajuster nos données par une loi de puissance. Dans les deux cas, la
loi de puissance en P? permet une faible approximation des données expérimentales.
Ceci est attendu car la loi de puissance en P? est uniquement valide si I’on considére
une géométrie d’interaction constante ou seul le nombre d’émetteurs change avec la
pression [Kazamias et al., 2011] [Heyl et al., 2012]. La pression de gaz peut affecter
le signal d’autres fagons, comme par exemple avec la modification de la longueur de
cohérence qui impacte l'accord de phase [Rundquist et al., 1998] ou en modifiant le
volume émetteur induit par la réabsorption des harmoniques [Constant et al., 1999]
[Mével et al., 2000].

Pour le cas du jet de gaz, nous obtenons un meilleur ajustement en utilisant une
loi de puissance avec un facteur de non-linéarité de 2,7 pour une pression de moins
de 1 bar. Ceci implique que le signal de sortie n’est pas seulement affecté par le
nombre d’émetteurs mais aussi par la propagation dans le milieu. Un facteur de non-
linéarité plus grand que deux implique que les conditions d’accord de phase s’amé-
liorent lorsque la pression augmente. Ce qui est en accord avec les explications don-
nées par [Kazamias et al., 2011]. Pour des hautes pressions, l'ordre de non-linéarité
semble décroitre et ceci indique qu’une saturation se produit. Cette saturation se pro-
duit souvent dans les cas ou 'absorption devient importante [Constant et al., 1999
[Mével et al., 2000].

Pour la cellule de gaz semi-infinie, nous observons que I’évolution du signal se situe
entre une évolution linéaire et une évolution quadratique en fonction de la pression.

La saturation est atteinte rapidement et on remarque des petites oscillations du si-
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gnal avec la pression. Le comportement complexe entrainant des oscillations dans le
signal a été prévu dans les papiers de [Steingrube et al., 2009] [Cabasse et al., 2012]
[Rothhardt et al., 2014]. Streingrube et Cabasse ont mis en avant l'impact de la pro-
pagation et de I’absorption dans le milieu générateur et ont aussi noté que la position
du foyer a un impact trés important sur le signal harmonique. L’accord de phase est at-
tendu pour moduler Uefficacité de génération [Heyl et al., 2012] [Rothhardt et al., 2014]
mais il montre habituellement un maximum prédominant quand ’accord de phase est
atteint dans une configuration 1D. Des oscillations multiples ont aussi été observées et
attribuées aux franges de Maker [Kazamias et al., 2003] [Heyl et al., 2012].

Le signal de photodiode est analysé afin d’estimer le nombre de photons XUV
apres le spectrometre. Le signal enregistré a ’aide d’un pico-ampéremetre a une valeur

maximale de 30 pA quand les deux filtres en aluminium sont utilisés.

La transmission mesurée d’un filtre d’aluminium est 3 % pour H19, 5 % pour H21 et
8 % pour H23. La transmission est estimée a ’aide du spectrometre (spectre mesuré sans
et avec le filtre d’aluminium) mais n’a pas été mesurée. Pour les harmoniques basses
(H15 et H17) la transmission du filtre n’a pas été mesurée a cause d’'un recoupement

entre le premier et le second ordre de diffraction dans cette gamme.

Les 30 pA de courant mesuré (I = 30 x 1072 Cb/s) émis par la photodiode corres-

pondent & un courant de 1,88 x 108 électrons/sec.

Un photon de la 15*™¢ harmonique (respectivement 21°7¢) a une énergie de 18
eV (respectivement 25,2 €V). En considérant qu'une énergie de 3,63 eV est nécessaire
pour créer un électron dans la photodiode, nous déduisons qu'un photon de la 15°™e
harmonique génere cinq (respectivement six pour ’harmonique 21) électrons. Pour
les harmoniques mesurées (ordres 15, 17, 19 et 21), nous considérons que ’absorp-
tion d’un photon XUV crée en moyenne six photo-électrons. Ainsi nous estimons que
3,1 x 107 photons/sec sont détectés aprés le spectrometre et les deux filtres d’alumi-
nium. En calibrant la réponse de notre photodiode avec celle d’une photodiode calibrée
au laboratoire LaseriX (S. Kazamias, K. Cassou et leurs collaborateurs), nous avons
observé que la sensibilité de notre photodiode XUV était trois fois plus faible que
la valeur prévue. Nous estimons ainsi que 9 x 107 photons sont détectés par la pho-
todiode chaque seconde. En considérant une transmission de 3 % pour chaque filtre
d’aluminium, nous en déduisons que 10 photons par seconde sont transmis par le
spectrometre. Ceci équivaut a environ 2,5 x 101 photons par harmonique par seconde
en considérant que les photons sont généralement contenus dans quatre harmoniques
(H15, H17, H19, H21) lorsque la génération se fait dans le Xénon. Cette estimation
donne un nombre de photons transmis par le spectromeétre qui est suffisamment élevé
pour beaucoup d’applications. En considérant que la transmission du spectrometre est
de lordre du pourcent, on obtient 10'? photons générées par harmonique et par se-
conde. Cette valeur est en accord avec les valeurs publiées par [Hédrich et al., 2011]
[Cabasse et al., 2012].
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3.3.5 Controle du spectre harmonique

Nous avons aussi observé que la propagation dans la cellule semi-infinie de gaz
entralne une mise en forme spectrale significative et que le contenu spectral du fais-
ceau XUV peut étre modifié de maniere importante. Les FIGURE 3.19 et FIGURE 3.22
montrent que certaines harmoniques générées dans une cellule peuvent étre beaucoup
plus intenses que les harmoniques voisines pour des conditions spécifiques de pression
et de géométrie d’interaction contrdlées par le diametre de l'iris et la position du foyer.
Le signal harmonique change de maniére importante avec l'ordre harmonique pour la
cellule semi-infinie. Le signal peut changer de plus d’un facteur trois entre une harmo-

nique et ses voisines.

Ar 200 mbar
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FIGURE 3.22 — Evolution du spectre XUV pour plusieurs diameétres d’iris apres généra-
tion d’hamoniques dans une cellule semi-infinie emplie d’Argon a une pression de 200
mbar (les quatre figures supérieures) ou de Krypton (les quatre figures inférieures) pour
plusieurs pressions (100 et 250 mbar) et diametre d’iris (15 et 19 mm). On observe une

sélection spectrale permettant la sélection de quelques harmoniques prédominantes.

Ce comportement est intéressant dans la sélection spectrale "automatique" d’harmo-
niques [Winterfeldt et al., 2008] mais aussi dans la sélection d’harmonique isolée. Cette
sélection d’harmoniques est importante et reproductible quand la cellule semi-infinie

est utilisée. Elle est moins nette lorsque 1’'on génere dans un jet de gaz ou I'on observe
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que toutes les harmoniques ont, généralement, une amplitude similaire. Ces observa-
tions impliquent que la propagation joue un role majeur dans cette sélection spectrale.
Cet effet est principalement dii a 'accord de phase qui dépend de 'ordre considéré.
Une harmonique peut se trouver dans des conditions de bon accord de phase (Ak ~ 0)
et ’harmonique voisine avec un faible accord de phase (Ak # 0). Le seul parametre
qui change entre le jet de gaz et la cellule semi-infinie est la longueur effective, L, du
milieu générateur et le signal observé est similaire dans les deux cas. Ceci implique
qu'un grand désaccord de phase, Ak # 0, est compatible avec un fort flux harmonique
lorsqu’un milieu générateur court (jet de gaz) est utilisé (Ak x L devient le parametre
important et détermine les effets macroscopiques dans une approche 1D). Au contraire,
un milieu long (comme une cellule de gaz semi-infinie ou la longueur du milieu est de
I'ordre de grandeur du parameétre confocal) requiert un désaccord de phase plus faible
permettant une émission sur I’axe. Pour un milieu plus long, une faible modification de

Ak d’une harmonique a I'autre entraine une forte modulation du signal harmonique.

La sélection spectrale semble plus prononcée que celle observée a 'aide d’une cel-
lule semi-infinie et des harmoniques hautes générées a 'aide d’un laser dont la fré-
quence centrale est centrée a 800 nm [Sutherland et al., 2004] [Brichta et al., 2009] ou
a plus grande longueur d’onde pour lequel un groupe d’harmoniques peut étre renforcé
[Rundquist et al., 1998] [Popmintchev et al., 2008]. Cette sélectivité renforcée peut étre
liée a la longueur d’onde centrale (1030 nm) et aux ordres harmoniques modérés consi-
dérés ici. En effet, pour une intensité donnée, ’énergie pondéromotrice est plus im-
portante a 1030 nm qu’a 800 nm. Cette plus grande énergie pondéromotrice permet
la génération d’harmoniques a 1030 nm a faible intensité ce qui réduit l'ionisation.
La génération de fréquences XUV identiques a 'aide d’une impulsion fondamentale a
800 nm requiert quant a elle une plus grande intensité, ce qui entraine une plus forte
ionisation. Ainsi 'ionisation est plus importante a 800 nm qu’a 1030 nm et il est connu
que l'ionisation détruit les effets d’accord de phase en induisant un accord de phase
dépendant du temps et de 'espace [Constant et al., 1999]. Cette sélectivité spectrale
peut aussi étre observée a une longueur d’onde du fondamental plus importante que
1030 nm comme le montre [Popmintchev et al., 2008]. Cependant, quand la longueur
d’onde du fondamental augmente trop, les harmoniques se rapprochent spectralement
et les changements d’indice deviennent faibles entre deux harmoniques voisines ce qui
entraine la sélection d'un groupe d’harmoniques au lieu d’harmonique individuelle.
Une longueur d’onde du fondamental proche d’1 pm semble un bon compromis pour
la sélection d’harmonique individuelle. On peut noter que malgré la faible différence
d’énergie pondéromotrice entre 800 nm et 1030 nm (~ 1,6 pour une intensité don-
née), la génération d'une fréquence XUV donnée requiert des intensités tres différentes
entre ces longueurs d’ondes. La génération de photons a 30 eV a 'aide de génération
d’harmoniques dans du Krypton requiert des intensités de 8 x 10'® W /cm? pour une
impulsion centrée & 800 nm et seulement 5 x 10'® W/cm? pour une impulsion centrée a

1030 nm. Les taux d’ionisation dans le Krypton a ces intensités sont tres différents et
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les estimations a l'aide du taux ADK donnent des valeurs de 4 x 10t s7! et 1019 s
Pour une impulsion de 500 fs, ceci entraine un taux d’ionisation de 20 % pour une
impulsion centrée a 800 nm et seulement 0,5 % pour une impulsion centrée a 1030 nm.
Il est connu que les électrons sont tres dispersifs et il est accepté que des taux d’ioni-
sation de quelques pourcents peuvent changer de maniére significative les conditions
d’accord de phase. Ainsi 'ionisation empéche d’observer des conditions d’accord de
phase controlables lorsque 'on génere avec des impulsions centrées a 800 nm, alors que

I’on peut négliger I'ionisation lorsque 1’on génere a 1’aide d’impulsions a 1030 nm.

En d’autres termes, I'intensité apparente nécessaire pour générer des photons XUV
d’une énergie de 30 eV a l'aide de génération d’harmoniques dans le Krypton, d’une
impulsion de 500 fs centrée a 1030 nm implique le méme taux d’ionisation qu’une
impulsion de 12 fs centrée a 800 nm. Ceci implique que les impulsions longues centrées
a 1030 nm sont compatibles avec la génération d’harmoniques d’ordres modérés avec

peu d’ionisation, ce qui n’est pas le cas pour des impulsions a 800 nm.

Pour étre plus quantitatif sur 'impact de I’accord de phase, nous pouvons considérer
une longueur d’émission de 1,3 mm (deux fois la longueur de Rayleigh) quand la cellule
semi-infinie est utilisée. Avec cette longueur, il est suffisant d’avoir un indice changeant
de 2 x 10~° d’une harmonique & I'autre pour passer d’une situation d’accord de phase a
une situation de non-accord de phase. L’indice du gaz rare n’est pas connu en dessous
de 30 eV mais une si faible différence d’indice entre deux harmoniques semble réaliste
car elle correspond a la valeur obtenue pour 100-200 mbar autour d’une énergie de 30
eV (CXRO) dans I’Argon ou le Krypton.

On peut noter que la mise en forme spectrale évolue fortement avec le diametre
de liris qui définit 'avance de phase géométrique et peut permettre un bon accord
de phase pour une harmonique donnée. Nous observons qu’il change tres peu avec
la pression de gaz comme on peut le voir sur la FIGURE 3.22. La sélection devient
aussi plus faible a forte intensité ou l'ionisation peut commencer a avoir un impact sur
I’accord de phase a forte pression et ou la longueur d’absorption du milieu peut étre

réduite par ’absorption.

3.3.6 Conclusion et perspectives

Dans cette partie nous avons étudié 'impact de parametres macroscopiques comme
la pression de gaz et la taille du faisceau dans le milieu générateur. Afin de limiter 1’ioni-
sation du milieu générateur, une longueur d’onde centrale plus importante du faisceau
fondamental a été utilisée dans ces expériences. Cette étude nous a montré qu’il est pos-
sible d’obtenir une sélectivité spectrale d’harmonique ou d’un groupe d’harmoniques

en controlant la pression de gaz et le diameétre de I'iris.
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3.4 Conclusion

Dans ce chapitre nous avons montré qu’il est possible de controler finement la lon-
gueur d’onde centrale des harmoniques ainsi que leur largeur en utilisant un dispositif
passif basé sur des cristaux biréfringents. Dans une seconde partie nous avons montré
qu’il est possible d’utiliser les effets collectifs afin d’obtenir une sélectivité spectrale
d’une harmonique ou d'un groupe d’harmoniques.

Pour conclure, ces deux parties nous ont permis de contrdler les spectres harmo-
niques de maniere fine et reproductible en utilisant les effets collectifs et la réponse de

I’atome unique.
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Une méthode alternative pour la
caractérisation temporelle
d’impulsions XUV ultrabreves :
I’ionisation par paliers assistée par
XUV

« Je connais cette théorie »

Hubert Bonisseur de La Bath
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4.1 Ionisation par paliers assistée par XUV

4.1.1 Meéthode alternative pour la caractérisation temporelle

d’impulsions attosecondes : I’ionisation par paliers

Il existe de nombreuses techniques pour mesurer les impulsions attosecondes et les
plus utilisées sont les suivantes. La méthode d’autocorrélation [Takahashi et al., 2013],
ou un signal non-linéaire obtenu par la corrélation entre une impulsion et sa réplique est
analysé en fonction d’un délai les séparant. La méthode RABBITT [Paul et al., 2001]
est une méthode de cross-corrélation entre I'impulsion XUV a analyser et un laser IR
femtoseconde bloqué en phase. Dans cette méthode, la photo-ionisation a deux couleurs
est mesurée en fonction du délai entre 'R et I’XUV. En plus des pics de photo-électrons
induits par les harmoniques, il apparait des pics intermédiaires (sidebands) caractéris-
tiques de 'absorption d’un photon XUV et d’'un photon IR. Ces pics intermédiaires
sont modulés avec le délai XUV-IR et donnent des informations sur la différence de
phase entre deux harmoniques adjacentes. Cette technique permet d’accéder a des
données temporelles moyennées sur les impulsions composant le train d’impulsion at-
toseconde étudié. La méthode FROG-CRAB (Frequency Resolved Optical Gating for
Complete Reconstruction of Attosecond Burst) [Mairesse et Quéré, 2005], basée sur la
méthode FROG (Frequency Resolved Optical Gating) [Kane et Trebino, 1993] utilisée
en optique femtoseconde permet de reconstruire des impulsions ou trains d’impulsion
attoseconde quelconques. Dans cette méthode, le signal analysé est un signal de photo-
électrons obtenu par ionisation simple dii a la focalisation des harmoniques dans un
gaz en présence d'un champ IR. Ce signal est directement lié au spectre harmonique
et est modulé par une porte de phase de basse fréquence qui usuellement est le fais-
ceau IR qui a servi a la génération des harmoniques. Le champ IR de faible intensité
habille le champ XUV et permet de nouvelles transitions et donc ouvre la voie a de
nouvelles énergies (sidebands) comme pour le cas de la méthode RABBITT. L’étude de
ces structures a l'aide d’un algorithme de reconstruction (PCGPA, PROOF, Ptycho-
graphie [Lucchini et al., 2015], etc...) nous permet de reconstruire les impulsions sous
plusieurs hypotheses. D’une part, la section efficace de photo-ionisation est considérée
constante sur la largeur spectrale de I'impulsion attoseconde. D’autre part, on consi-
deére que la modulation de phase est indépendante de ’énergie des photo-électrons et

on considere une homogénéité spatiale du faisceau XUV au foyer.

On distingue deux catégories de mesures de durées, les méthodes réalisées direc-
tement dans le domaine temporel comme le Streaking [Constant et al., 1997] ou 'au-
tocorrélation et les méthodes réalisées dans le domaine spectral permettant ensuite
de reconstruire le profil temporel comme les techniques FROG-CRAB, ou PROOF
[Chini et al., 2010]. 11 reste difficile de caractériser des impulsions attosecondes dans
le domaine temporel. En effet le processus de génération d’harmoniques d’ordres éle-

vées a une efficacité de l'ordre de 107° & 1075, ce qui implique des énergies pour les
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impulsions attosecondes de l'ordre du picojoule au nanojoule. Les méthodes de déter-
mination de durées d’impulsions développées pour les lasers femtosecondes utilisent
des processus non-linéaires difficiles a mettre en place pour les faibles énergies dispo-
nibles dans le cas d’impulsions attosecondes. Actuellement les mesures dans le domaine
temporel ont permis de mesurer des durées d’impulsions de 1'ordre de 500 as a 1 fs
(Autocorrélation [Takahashi et al., 2013] [Tzallas et al., 2005]) et les méthodes spec-
trales ont permis de mesurer des impulsions en dessous de la centaines d’attosecondes
(FROG-CRAB [Zhao et al., 2012]). Les rares mesures comparatives ont par ailleurs
donné des valeurs différentes [Kruse et al., 2010] et il a été prouvé que les mesures
spectrales sont insensibles a certains artefacts (aberrations, couplage spatio-spectraux)
[Bourassin-Bouchet et al., 2010] [Bourassin-Bouchet et al., 2011] qui peuvent cepen-
dant modifier sensiblement la durée des impulsions. Il est donc nécessaire de développer
des méthodes de mesure de durées d’impulsions as dans le domaine temporel permet-
tant de mesurer des impulsions ultra-breves pour des énergies XUV plus faibles que

celles nécessaires pour les mesures d’autocorrélations.

4.1.2 Ionisation par paliers

C’est dans ce contexte que nous avons cherché a développer une méthode de carac-
térisation d’impulsions attosecondes dans le domaine temporel. Cette méthode, appelée
ionisation par paliers assistée par XUV, utilise I'ionisation en champ intense comme
sonde sub-femtoseconde pour mesurer la durée d’impulsions attosecondes. Dans cette
méthode, une impulsion IR (respectivement XUV) ionise un gaz puis une seconde im-
pulsion XUV (respectivement IR) ionise a nouveau la cible apres un délai contrdlé entre
les deux impulsions. Nous avons choisi d’étudier les ions et non les photo-électrons. Le
schéma de principe de I'ionisation par paliers est représenté sur la FIGURE 4.1. L’étude
du nombre d’ions doublement chargés en fonction du délai entre les deux impulsions
nous permet de mesurer la durée des impulsions XUV.

L’évolution du nombre d’ions doublement chargés est liée d'une part au phénomene
d’ionisation multi-photonique initi¢ par I'IR et d’autre part a la durée de I'impulsion
XUV. Ce schéma a deux couleurs permet dans un premier temps d’obtenir une cross-
corrélation entre le champ IR et 'impulsion XUV et dans un second temps de mesurer
la durée de I'impulsion XUV. Une explication détaillée de la méthode sera donnée dans
la partie 4.4 ou le taux d’ionisation simple de I’état fondamental est calculé a I'aide de

la formule ADK auquel s’ajoute un terme correctif [Tong et Lin, 2005] :

2Z_

L @D+ m) 1 [2kP) ¢ —25° —aZ’
WADKmOd(E) = Cl 2|m||m|' 2(l — |m|)| K,%_l f exp 3E exp _[plig .

(4.1)

Dans cette formule [ et m représentent les nombres quantiques secondaire et tertiaire,

C) représente 'amplitude de la fonction d’onde dans la région tunnel, k = /21, avec

I, 'énergie d’ionisation et a est un parametre empirique obtenu par un ajustement de
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A%

lonisation simple
a un photon XUV

A+
lonisation IR
multiphotonique / tunnel

A

FIGURE 4.1 — Schéma de principe de lionisation par paliers dans un schéma ou la
premiére ionisation est réalisée par le faisceau IR (ionisation multi-photonique) et la

seconde ionisation est réalisée par le faisceau XUV (ionisation simple a un photon).

taux théoriques obtenus par la TDSE dans ’approximation a un I’électron actif unique.

La FIGURE 4.2 représente I'évolution du nombre d’ions doublements chargés en
fonction du délai entre I'impulsion XUV et I'impulsion IR (Impulsion IR de 9,6 fs
de largeur a mi-hauteur et pour plusieurs durées d’impulsions XUV attosecondes)
pour un systéme comportant trois niveaux. On y observe une croissance réguliere
du nombre d’ions Ar?* modulée par des paliers que nous avons baptisés "marches d’io-
nisation". Les marches ont étés observées expérimentalement pour la premiere fois dans
[Uiberacker et al., 2007]). Nous observons que la pente de ces marches change avec la
durée de I'impulsion XUV considérée. La durée de I'impulsion XUV est aussi inscrite
dans cette pente et il semble possible de déterminer la durée de I'impulsion XUV sub-
femtoseconde & 'aide de I'enregistrement de I’évolution de la population de Ar?>* en
fonction du délai IR-XUV.
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FIGURE 4.2 — Evolution de la population d’ions Ar?* en fonction du délai entre 'XUV
et 'IR pour plusieurs durées d’impulsions XUV. Ces simulations sont réalisées pour

I’Argon et commentées en détail dans la section 4.4.

4.2 Reésultats expérimentaux

4.2.1 Présentation du dispositif expérimental

Dans la littérature, il existe plusieurs types de dispositifs permettant de générer des
faisceaux dans la gamme des XUV et de les recombiner afin de réaliser des expériences
de type pompe-sonde ([Frank et al., 2012], [Locher et al., 2014], [Wernet et al., 2011]).
Dans cette expérience, réalisée a I'ILM (Institut Lumiére Matieére) a Villeurbanne,
nous utilisons un systeme de génération d’harmoniques a haute cadence et a forte
focalisation qui a comme avantage d’étre tres compact. Ce systéeme présenté dans
[Cabasse, A. et al., 2013] et [Driever et al., 2014] a été adapté pour les impulsions ultra-
breves. Il a été développé et monté a Bordeaux et transporté a I'ILM afin de I'utiliser
avec un systeme ultrastable a 5 kHz. Il est composé de trois parties : un laser de
génération IR, une partie génération d’harmoniques d’ordres élevés couplée a un in-
terférometre IR / XUV et une partie détection de fragments ioniques composée d'un
spectromeétre d’imagerie de vecteur vitesse (VMI). Les parties génération, interféro-
metre et détection sont représentées sur la FIGURE 4.3.

Le laser de génération utilisé est un laser commercial (Coherent elite duo USX),
délivrant des impulsions de 30 fs centrées sur 807 nm pour des énergies de 2 mJ et a
une cadence de 5 kHz. Tout d’abord le laser est séparé en deux parties.

L’une d’entre elles est focalisée a 'aide d’une lentille de focale 30 ¢m dans une

cellule de gaz (Krypton, Argon ou Xénon) de 5 mm de longueur (3 mm avec deux

106



4.2. Résultats expérimentaux

® 7 Filtre Al / Caméra /'

! ’ Ecran _~ _:I— B

/phosphoy
MCP

INSTITUT LUMIERE MATIERE

. . Réseau de
Iris motorisé diffraction

Miroir
Miroir torique / troué

Lentille de
focale 30 cm

Bloqueur de
XUV/IR Nb,05 faisceau IR

Pompage i
différontiel lame séparatrice

Cellule de gaz
(z fixé)

Lame pour
3 compensation
de la dispersion

Prisme pour contrdle
fin du délai

Ligne a retard
XUV-
Systéme laser
-5kHz
-25fs
-2md \ J

Génération d'harmoniques d'ordres élevés Controle spectral, imagerie de I'XUV
et recombinaison IR/ XUV

F1GURE 4.3 — Dispositif expérimental utilisé pour la génération des harmoniques et

leur caractérisation par marche d’ionisation.

fenétres en téflon de 1 mm chacune). Cette interaction entre le laser générateur et le gaz
dans la cellule produit un rayonnement colinéaire au faisceau fondamental et composé
d’harmoniques d’ordres élevés de la fréquence du fondamental. Dans la chambre de
recombinaison, le faisceau passe par un séparateur de faisceau doté d’'un revétement
en NbyO5 permettant une bonne réflectivité dans la gamme XUV (45 % pour un angle
rasant de 68 ° et une polarisation S) et une transmission du faisceau IR. La divergence
du faisceau XUV est ensuite controlée par un miroir torique en Or de focale 30 cm qui
permet de focaliser les harmoniques générées dans la région d’interaction du détecteur
(VMI). 11 est possible d’insérer un réseau de diffraction en Or afin de détecter, a I'aide
de MCP, les harmoniques générées.

L’autre partie du faisceau IR est focalisée dans la région d’interaction du VMI a
I’'aide d’une lentille de 75 cm de focale. Le délai entre I'IR et 'XUV est controlé avec
une résolution sub-femtoseconde [Loriot et al., 2015] a 'aide d’une ligne a retard sur
le bras IR composé d’une paire de prisme d’angle 4 ° . La position d'un des prismes est
contrdlée par un moteur pas a pas ce qui permet de changer le délai avec une résolution
sub-femtoseconde. Afin de recombiner le faisceau IR et le faisceau XUV, un miroir troué
est utilisé dans ce dispositif pour ne pas perdre d’intensité sur le bras XUV.

La derniere partie de ce dispositif est la partie détection des fragments ioniques, qui
est composée d'un spectrometre d’imagerie de vecteur vitesse (VMI)[Bordas et al., 1996].
Ce dispositif de détection est composé de trois électrodes paralleles et soumises a des
tensions différentes ainsi que d’un détecteur composé de galettes de micro-canaux, d’un
écran phosphore et d’'une caméra. Un schéma de principe de ce dispositif est représenté
sur la FIGURE 4.4. Ce dispositif est sensible a la direction des especes chargées et a leur

énergie. La différence de tension entre la premiére électrode (répulseur) et la seconde

107



Chapitre 4. Une méthode alternative pour la caractérisation temporelle d’impulsions
XUV ultrabréves : l'ionisation par paliers assistée par XUV

Vanne
Pulsée

Faisceaux
XUV et IR

Répulseur Extracteur Masse MCP + Caméra
Phosphore

FIGURE 4.4 — Schéma de principe d'un spectrometre d’imagerie de vecteur vitesse
(VMI).

électrode (extracteur) permet d’accélérer les especes vers les galettes de micro-canaux.
La troisieme électrode est a la masse afin d’obtenir un mouvement libre pour les élé-
ments chargés entre la troisieme électrode et le détecteur. En fonction de la polarité des
électrodes, il est possible de détecter soit des ions soit des électrons qui seront projetés
sur le détecteur. Dans notre expérience nous détectons les ions et nous utilisons le VMI

comme un spectrometre a temps de vol.

4.2.2 Analyse des résultats expérimentaux

Dans cette expérience, nous faisons varier le délai entre I'impulsion IR et 'impulsion
XUV et nous enregistrons le nombre d’ions d’Ar?" en fonction de ce délai. Pour cette
mesure le VMI est utilisé comme un spectrometre a temps de vol.

Les harmoniques sont générées dans une cellule emplie d’Argon (30 mbar). Le
spectre XUV mesuré par les MCP est représenté sur la FIGURE 4.5. Le spectre XUV
injecté dans le VMI correspond au spectre mesuré multiplié par la transmission du
filtre Al de 200 nm utilisé pour s’affranchir de I'IR. La pression dans la chambre du
VMI est de 3 x 107% mbar d’Argon et la puissance IR utilisée est de 840 mW. Pour ces
conditions, quatre mesures ont été réalisées et sont représentées sur la FIGURE 4.6.

On observe une évolution globale similaire pour les quatre mesures présentées. Cette
évolution est composée d’une montée du signal autour du délai zéro suivie d'une décrois-
sance qui débute pour des délais d’environ 20 fs et qui tend vers une valeur asympto-
tique non nulle. Pour quantifier I’évolution globale de la population d’Ar?* en fonction

du délai nous utilisons un ajustement donné par :

y=27+Ax0,5x erfc (%:) *(B—f—yoexp (;—:)), (4.2)
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FIGURE 4.5 — Spectre XUV généré dans I’Argon et détecté a 'aide de galettes de

micro-canaux montrant les harmoniques 11 a 29.

ou erfc est la fonction d’erreur centrée en p d’amplitude A et de largeur o et ou 5 est
le temps caractéristique d’une décroissance exponentielle. Cette fonction nous permet
d’extraire deux temps caractéristiques. Un correspondant a la montée, représentée par
une fonction erreur liée a la cross-corrélation entre '’XUV et I'IR (multi-photonique)
et que l'on notera t; (t; = 2v/2In20). Le second correspondant & la décroissance
expérimentale noté ts.

Dans toutes les mesures réalisées, le temps de montée t; lié a la cross-corrélation
entre 'XUV et I'IR est de 33,3 fs, 36,2 fs, 31,6 fs et 32,7 fs soit une moyenne de 33,3 fs.
Si 'on considere une durée de 'impulsion IR d’environ 30 fs, ceci implique une durée
du train d’impulsion attoseconde de l'ordre de la dizaine de femtosecondes. Le temps
to lié a la décroissance varie d’'une mesure a 'autre de 21 a 37 fs. Ce temps nous permet
d’observer qu’il existe une décroissance rapide avec un temps caractéristique de 1’ordre
de quelques dizaines de femtosecondes qui intervient dans le processus permettant
d’obtenir de ’Ar?*. De plus, sur les différentes mesures, on observe une asymptote dont
la valeur est d’environ la moitié¢ a deux tiers de la valeur maximale. La décroissance et
I’asymptote nous montrent qu’il existe plusieurs chemins possibles permettant d’obtenir
I'ion Ar?*, et que 1'un de ces chemins subit une décroissance en fonction du temps qui
I'emmene vers un niveau ne contribuant pas a la population d’Ar?+.

Les données présentées sur la FIGURE 4.6 ont été réalisées avec un pas temporel
entre les deux impulsions de 5 fs pour la partie centrale. Cette mesure ne permet
pas de voir les marches d’ionisation définies précédemment qui sont tres difficiles a
observer pour des impulsions IR de 30 fs. Cependant ’évolution de la population d’Ar?*

nous permet de mieux comprendre les mécanismes impliqués dans cette expérience.

109



Chapitre 4. Une méthode alternative pour la caractérisation temporelle d’impulsions
XUV ultrabréves : I'ionisation par paliers assistée par XUV

1.2

0.8

0.6

0.4

Population normalisée

0.2

-0.2

-200

1.2

Population normalisée

-0.2

=200

—_— Donriées expérirrientales
—— Ajustement

-100 0 100 200
Delai (fs)

— Donl’iées expérirﬂentales
—— Ajustement

©2=37571s

-100 0 100 200

Population normalisée

Population normalisée

-0.2

-200

1.2

0.8

0.6

0.4

0.2

-0.2

=200

—_— Donriées expérirrientales
—— Ajustement
iTZ =32.76 fSé

-100 0 100 200
Delai (fs)

B — Doinnées exﬁérimentaies
—— Ajustement : :

-100 0 100 200 300

Delai (fs)

(d)

FIGURE 4.6 — Evolution de la population d’Ar?* en fonction du délai entre I'IR et
I’XUV. La puissance IR utilisée est de 840 mW et sa durée a mi-hauteur est de 30 fs.
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La section suivante traite de la modélisation numérique de cette expérience afin de

distinguer les différents niveaux mis en jeux.

4.3 Modélisation de I'expérience a l’aide d’équa-

tions de taux

4.3.1 Description du modele

Afin de modéliser I’évolution de la population d’Argon doublement ionisé en fonc-
tion du délai entre le faisceau IR et le faisceau XUV, un modele basé sur des équations
de taux a été développé. Cette simulation inclut cinq états de I’Argon qui sont repré-
sentés sur la FIGURE 4.7.

30 eV
20 4 % 3s23p*® (3p?)
40 4

28 — 3s3p® 5p \ e R

- ] i\ O

| 353[36 4p 30 _-§ 353g6 I‘Ig - 3s3p° (3s™)

26 -

3s23p° (3p)

3s2%3p°

Ar Ar* Ar?t

FIGURE 4.7 — Niveaux d’énergie considérés dans ce modele pour les ions Art et Ar?*.
Ces niveaux sont comparés au spectre expérimental représenté en violet. Dans ce
schéma de principe les atomes, ions ionisés une fois et ions ionisés deux fois sont repré-

sentés respectivement sur fond rouge, vert et bleu.

Les niveaux considérés sont le niveau fondamental de 1’Argon (3s%3p%), le niveau
d’Argon excité (3s3p%6p) issu de I'excitation d’un électron de couche 3s, I’Argon ionisé
une fois en couche p (3s%3p°), I’Argon ionisé une fois en couche s (3s3p%) et I'ion Argon
ionisé deux fois (3s23p*). Pour ce modele, nous avons considéré six transitions entre

les différents niveaux. Ces transitions sont soit induites par 'XUV (label XUV), soit
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induites par I'IR (label IR) ou par auto-ionisation (relaxations).

FXU

XUV
OV = 35%3p5 "5

353p",
TEYY = 3523p° “8 3523p°,

(4.3)

(4.4)

%Y = 3s%3p 353p°6p, (4.5)
(4.6)

(4.7)

(4.8)

6 X E} \4
Ier = 353pS6p "4” 35237,
TIE, = 353p%6p 15 3530,
TR, = 3s3p® & 3523p*.

Ces différentes transitions (représentées sur la FIGURE 4.8) ont été choisies pour ex-
pliquer 1’évolution de la population d’Ar?* en fonction du délai entre I'IR et I'XUV.
Les autres niveaux d’Ar?*t 3s3p°® et 3p® sont situés a des énergies trés élevées et ne

contribuent pas. Le niveau fondamental (3s23p°), le niveau ionisé une fois en couche

eV
] 3s23p? (3p3)
] 74
40 i
] 10
- photons IR
30 4 3s3p° 6p s3p°® (3s'1)4
] Relaxation
20 -
] 3s%3p° (3p")
I XUV Vi
10
] XUV
0 - 3s23p°
Ar Ar* Ar**

FIGURE 4.8 — Niveaux d’énergie et transitions considérés dans ce modele pour les ions
Art et Ar?T. Les fléches violettes correspondent aux transitions a un photon XUV et
les fleches rouges correspondent aux transitions IR. La fleche bleue correspond a une

relaxation.

"interne" (3s3p°) et le niveau ionisé deux fois (3s?3p*) permettent de décrire la montée
de la population d’Ar?*. La transition entre ces deux niveaux correspond au premier
chemin permettant d’obtenir des ions Ar** et est représentée en rouge (pointillés) sur
la FIGURE 4.8.

Le niveau excité du fondamental (3s3p®6p) et le niveau ionisé en couche p (3s?3p°)
permettent quant a eux d’expliquer la décroissance observée (transition représentée en
bleu clair sur la FIGURE 4.8).
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Le second chemin pris en compte sera donc constitué d’une excitation de 1’Ar-
gon neutre, puis d’'une ionisation en couche s et pour finir d’une ionisation double.
Ce chemin est représenté en trait plein sur la FIGURE 4.8. L’état excité de I’Argon
s’auto-ionise vers 1’état ionisé en couche p avec un temp caractéristique de 'ordre de
la femtosecondes [Madden et al., 1969]. La compétition entre ’auto-ionisation et 1'ex-
citation explique la décroissance observée car I’état 3523p° ne peut pas étre ionisé pour
donner des ions Ar*™ & basse intensité. L’état ionisé (3523p°) peut lui aussi étre peu-
plé directement depuis le niveau fondamental mais ne contribuera pas a la population
d’ions doublement chargés.

Les équations de taux a résoudre représentant les différents taux sont données par :

aNOgZM = — (D2 () + TR () + AR (1) NO(Ar, ), (4.9)
W = — (Irpiem + DU (£)) NO(Ar*, 1) + TXEY (1) N°(Ar, 1), (4.10)
W = I NO(Ar®, 1) + DY (1) NO(Ar, t), (4.11)
NG g e (a0, ) 4 TV N )+ T ONYC
(4.12)
8N2+(5ir2+,t) = TR, ()N+ (33_1,15) ‘ (4.13)

Ou N°(Ar,t) est la population de I’Argon neutre, N°(Ar*,t) est la population de
I’Argon excité, N*(3p~1,t) et N*(3s71,¢) sont les populations d’Argon ionisé une fois
respectivement en couche p et s et ot N** est la population de I’Argon ionisé deux
fois.

4.3.2 Modélisation des champs IR et XUV

Le champ IR est modélisé par une enveloppe Gaussienne de largeur a mi-hauteur
de 25 fs et par une porteuse correspondant a un spectre centré sur 807 nm.
—t2

Err = Eyexp (22> x cos(wrrt), (4.14)
o

FWHM . 2me
et ou wrp =

T 222 AR

Pour modéliser le champ XUV, nous avons tout d’abord considéré le spectre XUV

ou o

obtenu expérimentalement et le spectre composé par des Gaussiennes dont les rapports
d’amplitudes et les positions correspondent au spectre expérimental. On peut noter que
dans le modele utilisé toute les Gaussiennes ont la méme largeur spectrale. Le spectre
expérimental et le spectre reconstruit sont représentés sur la FIGURE 4.9

Le profil temporel du faisceau XUV est estimé analytiquement en utilisant la trans-

formée de Fourier inverse du spectre XUV simulé en supposant une phase nulle. Le
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FIGURE 4.9 — Spectre XUV normalisé ajusté utilisé pour les calculs.

profil temporel de ’XUV est représenté sur la FIGURE 4.10 et il correspond a un train

d’impulsion attoseconde ayant une enveloppe de largeur de 7,4 fs.

4.3.3 Détermination des taux

Le taux I est un taux de relaxation lié & I'autoionisation de ’Argon excité Ar*
en couche interne vers Art ionisé en couche p. Ce taux est différent selon le niveau np
d’Argon excité considéré et est déterminé a I’aide de la référence [Madden et al., 1969
en effectuant des mesures dans le domaine spectral avec un synchrotron. Les temps de
relaxation pour les niveaux 4p, 5p et 6p sont respectivement 8,16 fs, 23,15 fs et 51,81
fs. Cette relaxation induit des dynamiques avec des temps caractéristiques de 'ordre
de la femtoseconde dans I’évolution de la population d’Argon ionisé deux fois. Pour
cette modélisation, le niveau considéré est le niveau 3s3p%6p car c’est le seul dont la
section efficace coincide avec le spectre expérimental utilisé comme on peut le voir sur
la FIGURE 4.11.

Le taux I'’®, qui permet d’atteindre ’Ar** depuis ’Ar™ ionisé en couche s est
déterminé a l'aide de la référence [Ranitovic et al., 2011]. Apres le passage dans I'état
ionique 3s3p° par le faisceau XUV, il n’est pas possible d’atteindre I’état 3s23p* par
ionisation Auger car la transition est interdite énergétiquement (écart de 13,48 eV entre
3523p° et 3s3p° et écart de 14,15 eV entre 3s3p°® et 3523p?). Cependant en présence
d'un faisceau IR suffisamment intense, il est possible d’atteindre 1’état doublement
ionisé par le processus LEAD (Laser Enabled Auger Decay). Le taux utilisé dans ces
calculs est un taux dépendant de 'intensité IR et ajusté sur les données calculées dans

[Ranitovic et al., 2011]. Pour une intensité IR de 10'* W/cm?, on obtient un taux de
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FI1GURE 4.10 — Profil temporel normalisé de I’XUV obtenu apres avoir utilisé la trans-

formée de Fourier inverse sur le spectre XUV reconstruit et en considérant une dérive

de fréquence nulle.
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FIGURE 4.11 — Sections efficaces pour les différents niveaux 3s3p®4p, 3s3p®5p et 3s3p56p

depuis le niveau fondamental.
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Chapitre 4. Une méthode alternative pour la caractérisation temporelle d’impulsions
XUV ultrabréves : I'ionisation par paliers assistée par XUV

lordre de 102 fs~!.

4.3.3.1 Détermination de I'yY! et F;‘;{Y

Le calcul des taux de photo-ionisation I'3,”}" et T3V} est obtenu par la relation.

[~ d4rnt,o(v)

J, est I'énergie moyenne par unité de surface, de temps, d’intervalle de fréquence et
d’angle solide de XUV ([Jm™2s~! Hz7! st™!]), ot o(v) est la section efficace de photo-
ionisation a un photon hv, ou vy est 1’énergie minimale pour ioniser ’atome et ou h
est la constante de Planck. Les sections efficaces des orbitales 3s et 3p de 1’Argon
permettant le calcul de T3V et P§§f£¥ sont issues de la référence [Yeh et Lindau, 1985]

et sont représentées sur la FIGURE 4.12.

10" ¢

10" ¢

Section efficace d’ionisation (Mbarn)

10 20 30 40 50
Energie des photons (eV)

FIGURE 4.12 — Sections efficaces de photo-ionisation de I’Argon pour les niveaux 3523p°

et 3s3p® depuis le niveau fondamental.

Détermination de J,

Afin de déterminer J,, nous avons considéré un nombre de photons focalisés dans le
VMI. Cette valeur est ensuite convertie en énergie en prenant en compte la fréquence
centrale du spectre XUV et est divisée par I’angle solide sur lequel est focalisée I'impul-
sion, par la surface au foyer et par la durée de 'impulsion XUV déterminée en faisant
une transformée de Fourier du spectre XUV. Les taux obtenus pour une intensité XUV
de 8,45 x 107 W /em? sont de 1,309 fs~* pour I'XUY et de 7,673 x 1072 fs~! pour I'XYY .

3p—1 3s—1
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4.3. Modélisation de ’'expérience a I'aide d’équations de taux

4.3.3.2 Détermination de I'}YY

Pour déterminer le taux de photoexcitation T5%", nous utilisons la méme formule

que pour les taux T3%}" et T3} (équation 4.15) mais la section efficace est cette fois-
ci calculée analytiquement. La section efficace d’absorption de I’Argon permettant de
passer dans 'état 3s3p°np est déterminée par un oscillateur classique et stationnaire
[Corney, 1977].

e/ (27) me?

(W —wo)? + (7a/2)? 2egmc’ (4.16)

o(w) =

e2w3,

avec Yy = o= 3.
TEGMC

XUV

Dans le cas du calcul du taux I'4,.", la résonance est tres fine et peut étre assimilée
a un Dirac. Afin de calculer le taux d’excitation pour ce cas précis, 'intégrale de la
section efficace est déterminée analytiquement et est ensuite multipliée par la valeur
de J, pour Iénergie correspondante au niveau 3s3pS6p. Dans notre cas une intensité
XUV maximale de 8,45 x 107 W/cm? est utilisée. Ce qui correspond a un taux de
2,04 x 1072 fs~ ! pour TXYY.

r

4.3.3.3 Détermination de T/,

Le taux I'lE, permet le passage de I’ Argon neutre excité en couche interne a I’Argon
ionisé une fois en couche s a ’aide d’un photon IR. Ce taux est en cours de calcul et

pour les simulations obtenus dans ce travail un taux de 5 x 1072 fs~! a été utilisé.

4.3.4 Résultats

Afin de tester le modele présenté dans la section précédente, des calculs d’évolution
de la population d’Ar?* ont été réalisés puis confrontés a 'expérience. Dans ces calculs,
nous avons considéré une impulsion Gaussienne IR de durée 25 fs pour une intensité pic
de 1x10™ W /cm?. Le train d’impulsion XUV est présenté sur la FIGURE 4.10 pour une
durée de 7,4 fs & mi-hauteur. Le nombre de photons XUV considéré par impulsion est
de 10° ([Constant et al., 1999]). Les différents taux sont calculés pour ces parametres
et la population d’Ar** est calculée a I'aide des formules 4.9 & 4.13 pour plusieurs délais

entre I'impulsion IR et I'impulsion XUV, le résultat est représenté sur la FIGURE 4.13.

Sur cette figure, on remarque tout d’abord un bon accord qualitatif de 1’évolu-
tion de la population entre les résultats expérimentaux et les résultats théoriques. En
particulier la décroissance liée au temps d’auto-ionisation de I’Argon excité est bien
reproduite. Le temps de montée, relié a la cross-corrélation entre I’XUV et I'IR semble
cependant plus long expérimentalement. On obtient un temps de montée de 16,4 fs sur
la courbe théorique et de 31,6 fs sur la courbe expérimentale. On peut expliquer cette
différence par une sous-estimation de la durée totale du train d’impulsion XUV lors des

calculs (Voir partie 4.5.5). En effet le train d’impulsion XUV a été calculé en utilisant
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FIGURE 4.13 — Evolution de la population d’Ar?* simulée et expérimentale en fonction
du délai entre 'impulsion IR et I'impulsion XUV. Simulation réalisée pour une durée
a mi-hauteur de I'IR de 25 fs, pour un train d’impulsion de 7,4 fs et pour 10° photons

par impulsion XUV.

la transformée de Fourier du spectre XUV et en considérant une phase nulle pour toute
les harmoniques. Cette hypothese est cependant un cas extréme qui minimise la durée
du train d’impulsion XUV.

La FIGURE 4.14 est un agrandissement des résultats simulés pour des délais allant
de -20 fs a 20 fs. On observe que 'évolution de la population présente des marches
d’ionisations méme avec des impulsions de 25 fs. Ceci nous montre bien que ce modele
nous permet d’une part de reproduire 'allure globale observée dans les expériences
mais aussi de mettre en évidence les marches d’ionisation évoquées précédemment
pour caractériser I'impulsion XUV.

Afin de caractériser la résolution attoseconde accessible par cette méthode de me-
sure, nous réalisons un modele simplifié composé de trois niveaux (illustré sur la F1-
GURE 4.15). Cette simplification permet d’estimer la résolution attoseconde accessible
avec des impulsions ultra-bréves sans prendre en compte les effets de la décroissance

femtoseconde.
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FIGURE 4.14 — Zoom de la FIGURE 4.13 sur I’évolution de la population d’Ar?* simulée

en fonction du délai entre 'impulsion IR et I'impulsion XUV.

4.4 Caractérisation des impulsions XUV

4.4.1 Présentation du modéle a trois niveaux

Les niveaux pris en compte pour ce modele sont le niveau fondamental (3s23p°),
I’Argon ionisé une fois (3s?3p®) et ’Argon ionisé deux fois (3s?3p*). Ces niveaux sont
représentés sur la FIGURE 4.15 avec leurs énergies (15,76 eV et 43,39 eV). Les niveaux
pris en compte dans ce modele simplifié impliquent un écart énergétique entre 1’Argon
ionisé une fois et I’Argon ionisé deux fois d’environ 27,6 eV. Dans ce modele, la tran-
sition entre ces deux niveaux se fera donc a I'aide de I'’XUV (la transition non-linéaire
avec l'infrarouge entrainerait une transition a 19 photons). La transition entre 1'état
fondamental et I’état ionisé se fera a ’aide de I'IR. L’ionisation avec I'IR privilégie en
effet les transitions a faible potentiel d’ionisation. Avec les niveaux d’énergie considérés
ici, ’évolution de la population d’Argon ionisé deux fois évoluera de maniere inversée
par rapport a la situation précédente.

Ce modele est composé de deux étapes : la premiere étape consiste en 1'ionisation
simple multi-photonique des atomes par 'impulsion IR et la seconde étape consiste a
ioniser une deuxieme fois les ions créés lors de la premiere étape a l'aide d’une impulsion
XUV.

Dans ce modele a trois niveaux, la probabilité d’avoir un atome dans I’état fonda-
mental est donnée par :

ON° NO(t)

- - _ 0 T\ ffJF(m)d:t
5 = TN = P = g = . (4.17)
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FIGURE 4.15 — Niveaux d’énergie et transitions utilisés dans le modele simplifié.

Ol NY est la population de I’état fondamental et I est le taux permettant de passer de
I’état fondamental a 1’état ionisé une fois. Dans ce calcul, seuls deux niveaux sont pris
en compte pour l'ionisation par I'IR car le processus étant fortement non-linéaire, la
probabilité de passer de I’état fondamental a 1’état ionisé deux fois peut étre considérée
nulle (environ 28 photons & 800 nm). Ainsi la probabilité d’avoir un ion simplement

chargé s’écrit :
t
PH(t) =1 — P(t) = N*(t) & 1 — exp <_ | F(:c)dx) . (4.18)
0

Si l'on considere un délai § entre I'impulsion XUV et I'impulsion IR (I'impulsion XUV
précede I'impulsion IR pour des § négatifs) alors la probabilité d’avoir un ion simple-

ment chargé s’écrit :

PT(t+0)=1—exp (— /;MF(x)dw) : (4.19)

Et le taux permettant la seconde ionisation est proportionnel a l'intensité de 'XUV.
La population d’ions doublement chargés suit donc la loi :

N2 (8) o / O; PH() Iyyx (t + 0)dt. (4.20)

On remarque ainsi que la population dans 1’état ionisé deux fois est proportionnelle a
la cross-corrélation entre 1’évolution du taux d’ionisation IR et le profil temporel de
I'impulsion XUV.

Le taux permettant le passage de 1’état fondamental a I’état ionisé une fois est cal-

culé & I’aide de la formule ADK a laquelle s’ajoute un terme correctif [Tong et Lin, 2005].
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Ce terme correctif (voir équation 4.1) provient d'un ajustement permettant de se rap-
procher des résultats obtenus par TDSE. La premiere étape est I'ionisation simple des
atomes par le champ IR. La FIGURE 4.16a représente ’évolution du champ IR ainsi que
I’évolution de la population d’ions ionisés une fois en fonction du temps. On remarque
que la population d’ions ionisés une fois évolue par paliers. Lorsque le champ est assez
important, on observe une marche d’ionisation dont la raideur dépend de 'amplitude
du champ IR et lorsque le champ IR ne permet pas l'ionisation, la population reste
constante. Afin de quantifier la raideur des marches, nous tracons la dérivée de la po-
pulation d’ions en fonction du temps (voir FIGURE 4.16b). Cette dérivée nous permet
d’obtenir le temps caractéristique de l'ionisation qui est la largeur a mi-hauteur de la
dérivée. On note ce temps caractéristique 77z qui est obtenu a l'aide d’un ajustement
en considérant un profil Gaussien. Ce temps caractéristique de la durée d’ionisation
IR est de l'ordre de la centaine d’attosecondes, ce qui fait de l'ionisation une sonde

compatible pour la mesure d’impulsions attosecondes.
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FIGURE 4.16 — (a) Evolution de la population d’ions ionisés une fois et du champ IR en
fonction du temps pour une impulsion IR de durée 9,6 fs & mi-hauteur. (b) Evolution

de la dérivée de la population d’ions ionisés une fois en fonction du temps.

Afin de déterminer la durée minimale de notre sonde, nous avons effectué différents
calculs pour plusieurs gaz et pour plusieurs intensités IR. Cette étude est représentée
sur la FIGURE 4.17. Il apparait ainsi que pour améliorer la résolution, il faut diminuer
I'intensité de I'IR ou augmenter le potentiel d’ionisation (en changeant de gaz). Dans
les deux cas, ceci se fait au détriment du signal et donc du rapport signal sur bruit.

La seconde étape qui consiste en l'ionisation simple a un photon XUV des ions
ionisés une fois permet de créer des ions doublement chargés. La FIGURE 4.18a repré-
sente 1’évolution de la population d’Argon ionisée deux fois en fonction du délai entre
I'impulsion XUV et I'impulsion IR pour différentes durées d’impulsion XUV.
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FIGURE 4.17 — Evolution de la population d’ions ionisés une fois en fonction du temps
pour plusieurs intensités représenté en échelle logarithmique sur I’axe des ordonées. (a)
Dans le Néon. (b) Dans I’Argon.

Pour une durée d’impulsion XUV infiniment breve, la population d’ions ionisés
deux fois suit la méme évolution que la population d’ions simplement ionisés. Pour des
impulsions attosecondes plus longues, I’évolution de la population d’Ar?* est différente
de celle d’Ar™. On remarque que plus la durée de I'impulsion XUV est grande, plus
la pente des marches diminue. La durée de I'impulsion XUV est donc inscrite dans
la pente des marches d’ionisation. Afin de quantifier cette pente, on trace la dérivée
de la population d’ions doublement ionisés qui est représentée sur la FIGURE 4.18b.
Ce calcul nous permet d’extraire la largeur a mi-hauteur des pics pour chaque durée
d’impulsion XUV. On obtient ainsi une durée 7 correspondant a cette largeur a mi-
hauteur en considérant un profil Gaussien. Sur la FIGURE 4.18b, on remarque un
décalage temporel des dérivées en fonction des durées d’impulsion XUV. Ce phénomene
est dii au recouvrement entre 'impulsion IR et XUV qui intervient a des plus grands
délais lorsque I'impulsion attoseconde est plus longue. La durée attoseconde intervient
donc dans la largeur et dans le décalage de ces pics.

La durée 7 est ensuite tracée en fonction de la durée de I'impulsion XUV pour
plusieurs intensités du champ IR. Cette durée est liée a la cross-corrélation entre 1’évo-
lution de la probabilité d’ionisation par I'IR et le profil temporel de I'impulsion XUV.
On peut exprimer la durée 7 mesurée a la durée 7/ et 7xyy par une formule simple

donnée a partir de la cross-corrélation entre deux Gaussiennes.

Afin de valider cette formule, nous avons tracé sur la FIGURE 4.19 I’évolution du
carré de la largeur a mi-hauteur obtenue en fonction du carré de la largeur a mi-

hauteur de I'impulsion attoseconde considérée. On remarque une évolution linéaire de
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FIGURE 4.18 — (a) Evolution de la population d’ions ionisés deux fois en fonction du
délai entre 'impulsion XUV et Pimpulsion IR. (b) Evolution de la dérivée de la popu-

lation d’ions ionisés deux fois en fonction du délai entre I'impulsion XUV et I'impulsion
IR.

pente un qui valide notre modele. De plus, sur cette figure nous pouvons aussi observer

I’évolution de la résolution accessible en fonction de 'intensité IR.

La résolution étant une fraction de la période optique du laser IR, une seconde étude
a été réalisée en utilisant un faisceau pompe de 400 nm au lieu des 800 nm utilisés pré-
cédemment (a 800 nm, la résolution minimale est d’environ 200 as). Cette simulation
nous permet d’étudier 'impact de la longueur d’onde sur la résolution minimale ac-
cessible. Les résultats de cette étude en intensité sont représentés sur la FIGURE 4.20.
Sur cette figure, on observe que pour un méme signal émis, il est possible d’accéder
a de bien meilleures résolutions (environ un facteur deux) en utilisant une longueur
d’onde de 400 nm. Ce résultat montre que I'impact de la réduction de la période op-
tique (facteur 2 en passant de 800 nm a 400 nm) est plus importante que la réduction

de la non-linéarité du processus d’ionisation (deux fois moins de photons nécessaires a
400 nm qu’a 800 nm).

La résolution accessible est alors de 150 as environ. Cette résolution est suffi-
sante pour caractériser les impulsions attosecondes émises par génération d’harmo-
niques d’ordres élevés, et doit permettre de confirmer /infirmer des mesures réalisées par
d’autres méthodes. La mise en ceuvre expérimentale nécessite néanmoins des impulsions

comportant peu de cycles optiques et a CEP contrdlée qui n’étaient pas disponibles a
I’époque.
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FIGURE 4.19 — Largeur de la dérivée de la population d’ions Ar?*t en fonction de
la durée de I'impulsion XUV pour une intensité IR de (a) 3,16 * 10" W/cm?, (b)
5,62 % 101 W/cm?, (c) 8,78 % 1012 W /cm?.
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4.5. Systéme a cing niveaux : Etude paramétrique
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FIGURE 4.20 — Evolution de la population d’ions ionisés une fois en fonction du temps

pour différentes intensités dans I’Argon pour une impulsion pompe de 400 nm.

4.4.2 Conclusion sur le modele simplifié

La réalisation de ce modele simplifié nous a permis d’observer les marches d’ionisa-
tion et de déterminer une loi permettant de relier la durée de I'impulsion attoseconde
considérée a la raideur de ces marches. De plus, cette étude nous a permis de mon-
trer que la résolution minimale de cette méthode était liée a l'intensité IR utilisée
dans cette expérience pompe-sonde et était comparable aux durées attosecondes me-
surables. Des résolutions de 300 as a 800 nm avec I’Argon et 250 as a 800 nm avec le
Néon sont accessibles par cette approche. Il est également possible d’améliorer cette
résolution en diminuant la longueur d’onde du faisceau d’ionisation multi-photonique,
et nos simulations montrent qu'une résolution de 150 as est alors accessible.

Une des limitations de ce modele peut étre la section efficace d’absorption du gaz
utilisé. En effet, si elle varie rapidement avec la longueur d’onde XUV, il peut y avoir une
sélection spectrale des photons XUV et cela peut réduire la largeur spectrale effective
de 'impulsion XUV. En retour, cela doit allonger la durée de l'ionisation (mesure) par

rapport a la durée de I'impulsion initiale (objet de la mesure).

4.5 Systéme A cinq niveaux : Etude paramétrique

4.5.1 Influence de l'intensité IR

Dans le modele simple a trois niveaux, nous avons remarqué une augmentation

de la résolution lorsque l'intensité du faisceau IR augmentait. Afin de valider cette

125



Chapitre 4. Une méthode alternative pour la caractérisation temporelle d’impulsions
XUV ultrabréves : I'ionisation par paliers assistée par XUV

conclusion dans le systeme complet, la méme étude a été réalisée a ’aide du modele
a 5 niveaux. Dans cette étude nous avons pris en compte une impulsion XUV isolée
de 208 as contenant 10° photons et nous avons utilisé une impulsion IR de 25 fs pour
plusieurs intensité IR. L’évolution de la population d’Ar?* pour plusieurs intensités IR

ainsi que sa dérivée sont représentées sur la FIGURE 4.21.
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FIGURE 4.21 - (a) Evolution de la population d’Ar*" normalisée pour plusieurs inten-
sités IR. (b) Dérivée de I’évolution de la population d’Ar** pour plusieurs intensités
IR. Dans ce calcul, 'impulsion IR est de durée 25 fs & mi-hauteur et I'impulsion XUV

est de durée 208 as a mi-hauteur.

Sur la FIGURE 4.21a, on observe tout d’abord un changement de I’allure de 1’évo-
lution de la population d’Ar?* lorsque l'intensité IR est augmentée. En effet dans ce
modele, deux chemins permettent d’accéder a I’état ionisé deux fois. Cependant un de
ces chemins comporte une transition a un photon IR en plus de la transition multi-
photonique entre I’Argon ionisé en couche interne et I’Argon ionisé deux fois. Il apparait
ainsi que 'augmentation de l'intensité IR permet d’obtenir proportionnellement plus
d’Ar?* issu du chemin prenant en compte 1’ Argon excité.

En regardant en détail la dérivée de I'évolution d’Ar?* sur la FIGURE 4.21b, on
remarque que le temps caractéristique de 1’évolution des marches augmente lorsque
Iintensité est augmentée. Nous pouvons donc en conclure que comme dans le modele
simplifié, 'augmentation de I'intensité du faisceau IR a pour effet d’augmenter la durée
de l'ionisation IR. Il apparait ainsi que dans ce modele, la résolution minimale liée a
I'IR est elle aussi affectée par 'intensité de I'IR et évolue dans le méme sens que pour
le modele précédent. Sur la FIGURE 4.22 est représentée 1’évolution de la population
d’Ar** pour différentes intensités IR sans normalisation. Il apparait donc, comme dans
I’étude précédente, que la diminution de l'intensité IR permet une amélioration de la

résolution mais réduit également le signal.
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FIGURE 4.22 — Evolution de la population d’Ar?* en fonction du délai pour différentes
intensités IR. Dans ce calcul, I'impulsion IR est de durée 25 fs a mi-hauteur et I'im-

pulsion XUV est de durée 208 as a mi-hauteur.

4.5.2 Influence de la durée des impulsions XUV attosecondes

L’évolution de la population d’Ar?* a été simulée pour plusieurs durées d’impulsion
attoseconde isolée et est représentée sur la FIGURE 4.23. Dans cette étude I'impulsion

IR utilisée est une impulsion de 25 fs et d’intensité pic 102 W /cm?.

Comme on peut le voir sur la FIGURE 4.23a et la FIGURE 4.23b, 'augmentation
de la durée de I'impulsion attoseconde entraine bien une augmentation de la durée
mesurée. Afin de vérifier si cette évolution suit bien la loi déterminée dans le modele
précédent, nous avons tracé le carré de la largeur a mi-hauteur mesurée en fonction du
carré de la largeur a mi-hauteur de la durée de 'impulsion attoseconde. Cette évolution
est représentée pour plusieurs intensités IR sur la FIGURE 4.24. Tout d’abord, cette
étude nous montre bien un comportement correspondant a une fonction affine de pente
un pour toutes les intensités étudiées. De plus, la pente reste la méme quelle que
soit l'intensité IR considérée. I apparait clairement une augmentation de la résolution
(qui correspond a la racine carrée de 'ordonnée a 'origine de la droite) lorsque 1'on
augmente l'intensité IR. Les résolutions obtenues ici sont de 311 as pour une intensité
de 10" W/cm? et de 469 as pour une intensité de 101* W /cm? et ces valeurs sont un
peu plus grandes que celles obtenues avec le modele simplifié.

La FIGURE 4.24 nous montre que méme en utilisant un modele comportant plus de
niveaux, il est possible de retrouver la loi simple déterminée lors du modele simplifié
et que l'ordre d’interaction des impulsions avec les systemes ne change pas la loi de
I’équation 4.21.
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FIGURE 4.24 — Largeur a mi-hauteur au carré de la dérivée de la population d’Ar?*

en fonction du carré de la largeur a mi hauteur de I'impulsion XUV pour différentes
intensités IR.
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4.5.3 Influence du nombre de photons XUV

L’évolution de la population d’Ar?* a été simulée pour plusieurs intensités XUV afin
d’étudier I'influence du nombre de photons XUV sur la mesure. Lorsque 1’on observe la
FIGURE 4.25, il apparait que pour 10* et 10° photons, les courbes sont confondues et
le temps caractéristique mesuré a l’aide de la dérivée est de 557 as pour une impulsion
incidente ayant une durée de 416 as a mi-hauteur. Dans le cas ou la mesure est réalisée

avec 10® photons, on remarque un écart trés important, en effet le temps caractéristique
lié a la dérivée est dans ce cas égal a 417 as.
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FIGURE 4.25 — (a) Evolution de la population d’Ar?* pour plusieurs nombres de pho-
tons XUV. (b) Dérivée de I'évolution de la population d’Ar** pour plusieurs nombres
de photons XUV.

Cependant la résolution ne diminue pas lorsque 'intensité XUV augmente, cet effet
est lié a la dépopulation totale d'un niveau, ici le niveau fondamental. L’interaction
entre I'impulsion XUV et le systeme apparait plus breve qu’elle ne I’est réellement car
elle est stoppée quand le niveau est vidé. On peut donc conclure que le nombre de
photons XUV n’a aucune influence sur la forme globale de I’évolution de la population
d’Ar** tant qu’il n'y a pas de dépeuplement de niveau. Dans ce cas, toute les inter-
actions impliquant ’XUV dans ce schéma ne sont qu’a un photon, donc linéaires et
ainsi le seul impact que va avoir 'XUV sera d’augmenter le signal total tant que 1’on
ne dépeuple pas les niveaux.

4.5.4 Influence de la durée de 'impulsion IR

Dans cette étude nous calculons I’évolution de la population d’Ar?** pour plusieurs
durées d’impulsion IR. Les résultats sont représentés sur la FIGURE 4.26. On remarque

en regardant la FIGURE 4.26a que 'augmentation de la durée de I'impulsion IR a pour
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FIGURE 4.26 — (a) Evolution de la population d’Ar?* pour plusieurs durées d’impulsion

IR. (b) Dérivée de I’évolution de la population d’Ar?* pour plusieurs durées d’impul-
sions IR.

effet de réduire la pente moyenne de la population d’Ar**. On vérifie ainsi que plus
la durée de 'impulsion IR est grande, plus la durée de cross-corrélation entre les deux
impulsions est grande.

Sur la FIGURE 4.26 est représentée la dérivée de 1'évolution de la population d’Ar?*
par rapport au temps. Sur cette figure, on remarque que le temps caractéristique de
montée des marches, qui est mesuré a ’aide de la largeur des pics, n’évolue pas en fonc-
tion de la durée de I'impulsion IR considérée. Le seul impact est une augmentation du
nombre de marches lorsque la durée IR augmente. Cette augmentation est liée unique-
ment a 'augmentation de cycles optiques dans I'impulsion IR. On observe néanmoins
que pour des impulsions IR treés bréves (ici 5 fs), le nombre de pics mesurés (ici 3) est
proche du nombre d’impulsions attosecondes a caractériser. L utilisation d’impulsions

IR tres breves permet ainsi de diminuer le nombre de marches observables sans pour
autant affecter la mesure temporelle.

4.5.5 Caractérisation d’un train d’impulsion attoseconde

Le but de cette section est d’étudier I'impact d’un train d’impulsion attoseconde sur
I’évolution de la population d’Ar** en fonction du délai IR/XUV. Pour ces simulations,
nous avons utilisé une impulsion IR de durée 5 fs et d’intensité pic 10'?> W/cm?. Nous
avons étudié trois profils temporels pour '’XUV, un train de neufs impulsions, un train
de deux impulsions et une impulsion unique. Sur la FIGURE 4.27 sont représentés
les profils temporels des impulsions utilisées ainsi que I’évolution de la population
d’Ar?* pour ces trois profils temporels. On remarque tout d’abord une différence sur le

nombre de marches entre I'impulsion isolée et le train d’impulsion. On observe ainsi une
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FIGURE 4.27 — (a) Profils temporels considérés pour une impulsion XUV isolée, pour
deux impulsions XUV et pour un train d’impulsion XUV. (b) Evolution de la popu-
lation d’Ar?T pour une impulsion XUV isolée, pour deux impulsions XUV et pour un
train d’impulsion XUV.

augmentation du nombre de marche lorsque la durée du train attoseconde augmente.
Cette augmentation commence déja a étre visible lorsque 'on passe d’une impulsion
isolée a un train comportant deux impulsions. La suite de cette étude consiste a vérifier
que la loi déterminée dans les sections précédentes I’est encore pour un train d’impulsion
au lieu d’une impulsion isolée. Les résultats de la simulation sont représentés sur la
FIGURE 4.28 ou 'on observe I’évolution de la largeur a mi-hauteur mesurée au carré
en fonction de la durée de 'impulsion XUV au carré pour une impulsion isolée ou pour
un train d’impulsion.

Sur la FIGURE 4.28 on remarque tout d’abord que dans les deux cas I’évolution est
affine de pente un, méme dans le cas d'un train d’impulsion attoseconde. On peut donc
conclure qu’il n’y a pas d’influence de la présence d’un train d’impulsion sur la mesure
de la durée des impulsions attosecondes (obtenue ici via la largeur de la dérivée de la
population d’ions ionisés deux fois) méme dans le cas présenté comportant un train
long de neuf impulsions. Cependant la durée pourrait étre sur-estimée si la séparation
entre impulsion est différente de “9 De plus, pour un train d’impulsion présentant des
impulsions de durées différentes, la mesure représenterait une moyenne de ces durées.
Cette méthode peut donc sur-estimer les durées d’impulsions et non les sous-estimer

comme certaines mesures spectrales.
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FIGURE 4.28 — Largeur & mi-hauteur au carré de la dérivée de la population d’Ar?* en
fonction du carré de la largeur a mi-hauteur de I'impulsion XUV pour une impulsion

isolée ou pour un train d’impulsion.

4.6 Conclusion et perspectives

Dans ce chapitre nous avons mis en avant une méthode permettant de mesurer
des impulsions attosecondes dans le domaine temporel. Nous avons montré que cette
méthode permettait de mesurer aussi bien des impulsions attosecondes isolées que
des trains d’impulsion attoseconde en obtenant des résolutions minimales de 1'ordre
de 300 attosecondes (pour des impulsion IR & 800 nm). Nous avons vu que le choix
du systeme utilisé (ici I’Argon) était trés important car il permettait de modifier les
transitions mises en jeux et pouvait affecter la résolution. De plus, nous avons vu que la
résolution accessible était tres sensible a l'intensité IR utilisée mais que I’amélioration
de cette résolution accessible en baissant [ s’effectuait au détriment du signal. Nous
avons observé qu’il est possible d’améliorer la résolution en utilisant une longueur
d’onde plus faible et que des résolutions de 170 as sont accessibles en utilisant un laser
centré a 400 nm. De plus, cette méthode permet d’utiliser une mesure d’ions qui est
plus simple a mettre en place qu'une mesure d’électrons. Pour finir, cette étude nous
a montré que l’évolution étudiée est accessible expérimentalement et est en accord
qualitatif avec les études théoriques.

Cependant pour pouvoir utiliser cette méthode pour la mesure d’impulsions atto-
secondes, il est nécessaire d’avoir des impulsions IR comportant peu de cycles optiques
a CEP stabilisée. Il faut alors observer les marches d’ionisation et connaitre parfaite-
ment le profil temporel du faisceau IR utilisé. Il faut de plus connaitre parfaitement la

réponse du systéme utilisé vis a vis de l'ionisation. Dans ce cas précis, il est possible
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d’ajuster les résultats expérimentaux en utilisant une table de parametres.
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Conclusion générale

« What if a man from the Upper
Paleolithic had survived until the
present day ¢ »

John Oldman

Dans ce travail nous avons présenté les différents progres que nous avons réalisés
sur la caractérisation et le controle des profils spatiaux, spectraux et temporels de fais-

ceaux XUV obtenus par génération d’harmoniques d’ordres élevés dans des gaz.

Tout d’abord nous avons étudié les caractéristiques spatiales des faisceaux harmo-
niques générés dans des milieux gazeux. Nous avons montré que la position du milieu
générateur par rapport au plan focal du faisceau IR influe fortement sur les caractéris-
tiques spatiales de ces faisceaux. A I’aide d’un modéle, nous avons étudié la propagation
de faisceaux XUV Gaussiens montrant que la cohérence spatiale des faisceaux a I’émis-
sion permet de définir les caractéristiques spatiales des faisceaux. Ce modele montre
qu’il est possible de controler la divergence des harmoniques générées en modifiant la
position du milieu générateur par rapport au foyer. Ce modele montre que les har-
moniques sont rarement focalisées au niveau du foyer de I'IR et qu’il est possible de
changer la distance de focalisation des harmoniques ainsi que la taille de leur foyer en
modifiant la position du milieu générateur par rapport au foyer de I'IR. La partie ex-
périmentale a été réalisée sur des harmoniques générées dans le Néon en observant les
harmoniques émises correspondant au chemin court. Sur ces expériences, nous avons
remarqué un bon accord qualitatif avec les simulations. Afin d’obtenir un accord plus
quantitatif avec ’expérience, il faudrait agir plus précisément sur les valeurs du para-
metre « lors de la génération qui agit de maniere importante sur la phase atomique de
I’harmonique et sur les caractéristiques spatiales des faisceaux. Une étude a été menée
sur la focalisation directe des harmoniques en utilisant une impulsion génératrice pré-
sentant une dérive de fréquence spatiale. Sur cette étude nous avons remarqué que la
focalisation directe des harmoniques dépend tout d’abord de I'ordre harmonique mais
aussi du parametre a. En effet, dans des conditions ou le parametre « est trop impor-
tant, il n’est pas possible de focaliser les harmoniques. De plus nous avons utilisé cette
différence de distance de focalisation des harmoniques pour sélectionner spectralement

une partie des harmoniques a I’aide d’un trou de filtrage. Ce contrdle de la focalisation
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est basé sur des principes robustes qui ne sont pas dépendant du milieu générateur
utilisé. De plus, il est important de noter que la différence de divergence des différents
ordres harmoniques peut avoir une grande importance sur les évaluations de durées

d’impulsions attosecondes.

Nous avons ensuite étudié le profil spatial de faisceaux XUV générés hors foyer par
des faisceaux IR tronqués par un iris. Cette étude nous a montré que la modification
importante du profil IR dans le milieu générateur avait un tres fort impact sur le profil
des harmoniques générées. Nous avons montré qu’il était possible de générer des harmo-
niques avec des profils annulaires et annulaires centrés dans des conditions ou 'accord
de phase n’avait pas ou peu d’effet. Les effets sur les profils spatiaux des harmoniques
sont complexes et sont principalement dus a la position du milieu générateur par rap-
port au foyer ainsi qu’au diametre de l'iris avant focalisation du laser générateur. Ces
études ont montré que les structures sont dues aux propriétés spatiales du faisceau IR
dans le milieu générateur et qu’il est possible de les utiliser pour générer des faisceaux
harmoniques structurés de maniere controlée.

Notons que les iris sont communément utilisés pour optimiser la génération d’har-
moniques. Ils seront difficilement utilisables avec des faisceaux IR de forte énergie si la
génération d’harmoniques a lieu loin du foyer et si I'on cherche a obtenir des faisceaux
XUV Gaussiens.

Une étude sur le controle des profils spectraux des rayonnements XUV obtenus par

génération d’harmoniques d’ordres élevés a ensuite été réalisée.

Dans un premier temps, une étude sur le controle fin de la longueur d’onde des
harmoniques a été réalisée. Dans cette étude, un dispositif permettant de controler
finement la longueur d’onde centrale du faisceau harmonique et la largeur spectrale
des harmoniques a été présenté. Ce dispositif, compact, utilisant un jeu de cristaux
biréfringents, permet de controler finement le délai entre deux répliques du faisceaux IR.
Il est ainsi possible de générer une impulsion résiduelle dont la longueur d’onde centrale
est controlable finement mais aussi de modifier le profil temporel de cette impulsion. De
plus, la possibilité de ce dispositif de générer des impulsions de profil super-Gaussien
longues permettrait de générer des harmoniques tres fines spectralement. Le contrdle
précis de la largeur spectrale d’une harmonique ainsi que de sa longueur d’onde est tres
intéressant pour les applications de métrologie, ou pour I'injection de FEL ou de laser
X.

Dans un second temps, une étude sur le contréle global du spectre harmonique a
été réalisée. Dans cette étude nous avons utilisé les effets collectifs de la génération
d’harmoniques en phase gaz afin de favoriser une harmonique spécifiquement ou un
groupe d’harmoniques. Ce controle a été réalisé en modifiant le diametre de l'iris de
génération situé sur le trajet du faisceau ainsi que la pression dans le milieu générateur

pour controler les effets collectifs comme 'accord de phase. Ces effets ont été réalisés

136



4.6. Conclusion et perspectives

pour une longueur d’onde centrale de 1030 nm afin de limiter I’ionisation du milieu

générateur.

Pour finir, nous avons présenté une nouvelle méthode de mesure permettant de
mesurer des durées d’impulsions attosecondes dans le domaine temporel. Dans ce cha-
pitre nous avons montré qu’il était possible avec cette méthode de mesurer des durées
d’impulsions attosecondes ou des durées de train d’impulsion attoseconde avec des ré-
solutions pouvant atteindre 300 as. Nous avons montré que cette méthode était tres
dépendante du systéme utilisé et que les transitions mises en jeu pouvaient modifier
les résolutions accessibles. En retour, cette approche permet d’étudier des phénomenes
physique ultra-rapides comme les couplages et transferts entre états ioniques. Nous
avons montré qu’il est possible d’améliorer la résolution en diminuant l'intensité IR
mais cet effet s’effectue au détriment du signal mesuré. Nous avons aussi montré qu’il
est possible d’améliorer cette résolution en utilisant une longueur d’onde plus faible.
Une longueur d’onde de 400 nm nous a permis d’atteindre des résolutions de 170 as.
Nous avons enfin montré que 1’évolution étudiée expérimentalement est en accord qua-
litatif avec les simulations. Cependant pour pouvoir utiliser cette méthode pour la
mesure d’impulsions attosecondes isolées il est nécessaire d’observer les marches d’io-
nisation et de connaitre parfaitement le profil temporel du faisceau IR de quelques
cycles optiques utilisé. Il faut de plus, connaitre parfaitement la réponse du systeéme
utilisé vis a vis de l'ionisation. Dans ce cas précis, il est possible d’ajuster les résultats

expérimentaux en utilisant une table de parametres.

Dans ce travail nous avons étudié la caractérisation et le contrdle des profils spa-
tiaux, spectraux et temporels de faisceaux XUV. Ces études ont permis d’étudier en dé-
tail les conditions de génération afin de mieux comprendre 'origine des caractéristiques
des faisceaux XUV générés. Il nous a été ainsi possible de développer des dispositifs
permettant de controler et de mesurer les caractéristiques des faisceaux XUV émis. Ce
travail permet donc aux utilisateurs de faisceaux XUV d’avoir des outils permettant

de mieux contréler les caractéristiques de ceux-ci.
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