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Résumé : Cette thése s’inscrit dans le cadre des
travaux visant a caractériser temporellement des
sources XUV (A=2-50 nm) intenses, cohérentes et
ultracourtes, en particulier les harmoniques d’ordre
élevé générées par un miroir plasma et le laser XUV
généré dans un plasma chaud et injecté par une
harmonique d’ordre élevé. La génération de ces
sources fait intervenir des processus physiques
différents dans chaque cas, il en résulte des profils
temporels d’impulsion spécifiques a chaque source,
avec une durée qui couvre le domaine de la
femtoseconde (107 s) jusqu’a I'attoseconde (107#
s). La mesure des profils temporels correspondants
permet, d’accéder a des informations fines sur la
physique complexe des sources et d’interpréter de
facon pertinente les expériences d’interaction des
impulsions ultra-bréves XUV avec la matiére. A ce
jour, la connaissance de ces profils repose
principalement sur des simulations numériques, les
mesures expérimentales sont encore trés rares, en
raison du manque de diagnostic expérimental avec
une résolution temporelle adaptée, ce qui fait que
ces études restent toujours un défi international
important. Le but de la these était de mettre en
ceuvre, pour ces deux types de sources, la technique
de photoionisation habillée par laser, déja
démontrée pour d’autres sources XUV ultrabréves,
principalement les harmoniques gaz et les lasers
XUV a électrons libres. La technique est basée sur la
spectroscopie de photoélectrons ionisés par
I'impulsion XUV a caractériser, en présence d'un
champ d'habillage infrarouge. L’apparition de
bandes latérales (sidebands) et la modulation du
spectre de photoélectrons induite par I'interaction
avec le laser d'habillage permet, dans un second
temps, de remonter a la structure temporelle de
I'impulsion XUV, en amplitude et/ou en intensité, au
moyen d’algorithmes itératifs. Dans le cadre de
cette these un nouveau spectrometre a électrons,
de type imageur de vitesse (VMI) a configuration en
lentille épaisse, a été caractérisé et optimisé. Ce

VMI a ensuite été implanté sur deux installations
laser, UHI100 au LIDYL (CEA Saclay) et LASERIX a
1JCLab (Orsay), pour mettre en ceuvre la technique
de photoionisation habillée par laser avec les
harmoniques sur miroir plasma et le laser XUV
injecté respectivement. Avec les deux sources, des
spectres de photoélectrons résolus angulairement
ont été enregistrés avec succes en mode
accumulation multi-tirs aussi bien qu’en mono-tir.
Pour chaque source, un montage expérimental
spécifique a été congu et mis en ceuvre pour assurer
le recouvrement spatial et temporel de I'impulsion
XUV et de I'impulsion IR d’habillage dans la zone
d’interaction du VMI, avec la précision ultime
requise. Des simulations numériques de [I'effet
d’habillage attendu dans chaque cas ont été
effectuées, a 'aide d’un code basé sur un modele
dit « SFA » (Strong Field Approximation). Dans le cas
des harmoniques XUV par miroir plasma,
I"'asymétrie de la distribution angulaire des spectres
photoélectroniques, prédites par les simulations,
n’a pas pu étre observée. Dans le cas du laser XUV
injecté, un faible effet d’habillage (apparition de
sidebands) a pu étre mis en évidence. Nous
discutons les points critiques qui ont pu empécher
ou géner I'observation de I'effet d’habillage sur les
spectres de photoélectrons, en particulier la
présence de rayonnement incohérent de durée plus
longue que la source a caractériser. Enfin nous
proposons des pistes d’amélioration pour la
réalisation de futures expériences. L'acces a la
distribution angulaire des photoélectrons émis nous
a permis de mener une étude originale sur |'effet de
I’état de polarisation du laser XUV ionisant, plus
particulierement d’étudier l'influence sur cette
distribution de la présence d’émission « ASE » non-
polarisée qui accompagne I’harmonique amplifiée
cohérente. Nous présentons une méthode
expérimentale qui pourrait étre utilisée pour
minimiser la contribution de ce rayonnement,
préjudiciable dans ce type d’expériences.
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Abstract : This thesis is a contribution to the studies
aiming at the temporal characterization of intense,
coherent, and ultra-short XUV sources (A=2-50 nm),
at the femtosecond (10 s) to attosecond (1078 s)
timescale, more specifically high-order harmonics
generated from plasma mirrors, and XUV lasers
generated from a hot plasma and seeded with a
high-order harmonic pulse. The generation of each
of these sources involves different physical
processes, resulting in distinct specific pulse
temporal profiles. The characterization of these
temporal profiles provides refined information
about the complex physics underlying the source
generation, while being essential for interpreting in
a relevant way experiments of interaction of these
ultra-short XUV pulses with matter. To date
however, the knowledge on these temporal profiles
is mainly based on numerical simulations, since
experimental measurements are still scarce, due to
the lack of diagnostic tools with adequate temporal
resolution. Hence, the development of such
reliable, robust temporal diagnostics remains an
important international challenge. The objective of
this thesis was to implement for these two types of
sources, the laser-dressed photoionization
technique, already demonstrated with other ultra-
short XUV sources, notably high-order harmonics
from gas, and XUV free-electron lasers. The
technique is based on the spectroscopy of
photoelectrons ionized by the XUV pulse to be
characterized, in the presence of an infrared laser
dressing field. The appearance of sidebands and the
modulation of the photoelectron spectrum induced
by the interaction with the dressing laser allow, in a
second step, to retrieve the temporal structure of
the XUV pulse, in amplitude and/or intensity, using
iterative algorithms. In this thesis, a new velocity-
map imaging (VMI) spectrometer, with a thick lens
configuration, was characterized and optimized.

The spectrometer was then implemented at two
laser facilities, UHI100 at LIDYL (CEA Saclay) and
LASERIX at IJCLab (Orsay), where the laser-dressed
photoionization technique was applied to plasma
mirror harmonics and seeded XUV laser,
respectively. For both sources, angularly-resolved
photoelectron spectra were successfully recorded
in both multi-shot and single-shot modes. For each
source, a specific experimental setup was designed
and implemented to ensure that the XUV pulse and
the IR dressing pulse overlap temporally and
spatially in the VMI interaction zone, with the
required ultimate accuracy. Numerical simulations,
using a code based on a "SFA" (Strong Field
Approximation) model, were carried out to predict
the effect of the dressing field for each source. In
the case of XUV harmonics from plasma mirrors, the
predicted asymmetry of the photoelectron angular
distribution could not be demonstrated. In the case
of the seeded XUV laser, a weak effect of the
dressing laser (appearance of sidebands) was
observed. We discuss the critical points that may
have prevented or hindered the observation of a
dressing effect on the photoelectron spectra, in
particular the contribution of incoherent radiation
with a duration longer than the source to be
characterized. Finally, we suggest several
improvements for future experiments. The
measurement of the photoelectron angular
distribution with the VMI spectrometer allowed us
to investigate the effect of the state of polarization
of the ionizing XUV laser, more specifically the
influence of unpolarized "ASE" emission that
accompanies the coherent amplified harmonics
pulse. We propose an experimental method that
could be used to minimize the contribution of this
unwanted radiation, which plays a detrimental role
in this type of experiment.
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Introduction

" J'al vu ma mort ". Cette célebre citation, attribuée a la femme de Wilhelm Roentgen, marque 1’histoire
de la découverte des rayons X en 1895. Cette remarque saisissante témoigne de I'impact profond que la
découverte des rayons X a eu sur la compréhension de la réalité invisible qui nous entoure, notamment
dans les domaines de la médecine, de la physique et de la chimie. Au fil du temps, les chercheurs ont
continué a explorer et a améliorer les techniques de génération de rayons X, donnant naissance a une
grande diversité de sources de plus en plus bréves et intenses, notamment dans le domaine XUV
(extréme ultraviolet, longueur d’onde A ~ 2-50 nm) auquel nous nous intéressons dans cette thése. Dans
ce domaine spectral, contrairement aux rayons X évoqués au début de ce paragraphe, le rayonnement
est fortement absorbé par la matiere, avec des longueurs de pénétration qui sont généralement trés
inférieures au millimétre.

Le développement de sources pulsées et brillantes dans le domaine XUV a particulierement bénéficié
de I’essor des lasers de puissance, a partir du début des années 1980. Ainsi en 1985 a été observée aux
Etats-Unis la premiére émission laser XUV a partir d’un plasma chaud produit par laser. Les progres
réalisés au cours des décennies suivantes ont permis d’améliorer considérablement les propriétés de ces
sources, notamment grace a leur fonctionnement en mode injecté, démontré pour la premiére fois en
2004. Dans la méme période, une autre avancée significative dans le domaine de la génération de sources
de lumiere XUV extrémement courtes et intenses revient a la génération d’harmoniques d'ordre élevé
(HHG) d’un laser infrarouge ultrabref, focalisé¢ dans un gaz. Observé pour la premiére fois en 1987 au
CEA Saclay, le spectre de ces sources est constitué¢ d’un peigne des multiples entiers et impairs de la
fréquence laser originale, atteignant la région de I'extréme ultraviolet (XUV) voire au-dela. Dans le
domaine temporel ces sources cohérentes a large bande spectrale permettent d’accéder au domaine de
attoseconde (1078 s), sous la forme de trains d’impulsions, voire d’une impulsion attoseconde isolée.
Ces propriétés temporelles uniques ont été utilisées pour sonder les transitions électroniques rapides, les
mouvements des électrons dans les atomes et les molécules, ainsi que pour observer les réarrangements
moléculaires et les réactions chimiques, ouvrant le domaine de la science attoseconde. Enfin avec le
développement de lasers encore plus puissants, de classe 100 TW, des avancées majeures ont pu étre
obtenues au début des années 2000 sur la génération d’harmoniques d’ordre élevé a partir de miroirs
plasma. Ces harmoniques sont produites au cours de la réflexion d’une impulsion ultra-intense avec un
plasma trés dense (surcritique) et de gradient trés raide. Méme si encore peu utilisées pour des
applications, ces sources ont un grand potentiel, car elles fonctionnent également dans le domaine
attoseconde, avec une efficacité de génération plus élevée que les harmoniques gaz.

En paralléle avec le développement des sources XUV générées par des lasers intenses, les sources XUV
générées par rayonnement synchrotron sur des accélérateurs d’électrons ont connu également des
avancées majeures. En particulier, 1’extension du concept de lasers a électrons libres dans le domaine
XUV, a été démontrée en 2003 sur I’installation FLASH en Allemagne. La brillance extrémement élevée
et encore inégalée de ces sources a ouvert la voie a de nouvelles études d’interaction du rayonnement
XUV avec la matiere dans des régimes encore inexplorés.

Grace a la mise au point de ces différentes sources XUV, on dispose maintenant d’impulsions intenses
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et ultra-breves avec des durées couvrant la femtoseconde (10-'° s) jusqu’a a ’attoseconde (10-28 s). Afin
de comprendre I'ampleur de cette avancée, il est souvent souligné que l'attoseconde, une unité de temps
incroyablement courte, est & la seconde ce que la seconde est a I'age de I'univers (environ 14 milliards
d'années, soit environ 5 x 10" secondes). C'est a cette échelle de temps que se produisent les
déplacements des électrons dans les atomes et les molécules (figure 1). Les sources XUV ultrabreves
offrent alors un accés sans précédent a 1’étude en temps réel des processus ultra-rapides qui régissent
notre monde microscopique.
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1024 g

Figure 1. Evolution d'un systéme dynamique : différents phénomeénes et temps caractéristiques associés.

Dans le développement de ces sources XUV ultrabréves, on comprend donc que la métrologie
temporelle revét une importance cruciale. En effet, la mesure précise de la durée, voire du profil en
amplitude et en phase de ces impulsions est essentielle pour de nombreuses applications. Si la métrologie
temporelle des lasers XUV a ¢lectrons libres, et des harmoniques d’ordre élevé générées dans des gaz a
considérablement progressé au cours des 10 a 15 derniéres années, celle des harmoniques générées sur
miroir plasma et des lasers XUV fonctionnant en mode injecté est comparativement beaucoup moins
développée. Ainsi la connaissance du profil temporel de ces deux sources repose essentiellement sur les
informations fournies par des simulations numériques. Dans cette these, nous avons étudié la possibilité
d’appliquer a ces deux sources la technique de photoionisation habillée par laser, dé¢ja mise en ceuvre
avec succes pour les lasers a électrons libres XUV et X (a I’échelle femtoseconde), et pour les
harmoniques générées dans une cible gazeuse (a 1’échelle attoseconde). La technique est basée sur la
spectroscopie d’électrons, et utilise la modulation introduite par un champ d’habillage laser (ici
infrarouge) sur le spectre des photoélectrons ionisés par I'impulsion XUV a caractériser. Une des
originalités de notre étude est que nous avons fait le choix d’utiliser un spectrométre a électrons de type
imagerie des vitesses (VMI) qui nous permet d’accéder a la distribution angulaire des photoélectrons
émis.

Dans le chapitre I, des éléments conceptuels sur le principe de génération de différentes sources XUV
mentionnées plus haut sont présentés, en se concentrant sur les harmoniques générées par miroir plasma
et également les lasers XUV générés dans les plasmas. La deuxiéme partie du chapitre présente I'état de
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l'art des différentes techniques de caractérisation temporelle utilisées jusqu’a présent pour les sources
XUV ultrabreves, en particulier celles basées sur la photoionisation en présence d'un champ d'habillage.
Les principales bases théoriques de la photoionisation habillée par laser sont rappelées, utilisant une
description semi-classique ou quantique. Les différents régimes de photoionisation habillée par laser
utilisés pour la caractérisation temporelle des impulsions sont discutés, en particulier le régime des
sidebands. Enfin, les équations décrivant la forme de la distribution angulaire du spectre de
photoélectrons sont rappelées, dans le cas d'un rayonnement ionisant polarisé linéairement et celui d'un
rayonnement non polarisé.

Le chapitre Il présente en détail le spectrométre VMI (Velocity Map Imaging) congu et fabriqué
spécifiquement pour ce projet de thése, ainsi que sa caractérisation. Le choix d’une configuration
comportant 11 lentilles électrostatiques (dite a lentille épaisse) est expliqué ainsi que les autres
paramétres en liaison avec la gamme d'énergie cinétique considérée. Nous présentons le principe du
programme pBASEX que nous avons utilisé pour effectuer I'inversion d'Abel des spectres détectés. Le
fonctionnement du spectrométre, dans ses différents modes (imagerie des vitesses, imagerie spatiale),
est étudiée a partir de simulations utilisant le logiciel SIMION et de tests expérimentaux utilisant une
source XUV continue (lampe a héluim). Enfin, nous présentons une étude de la résolution en énergie du
spectrométre VMI, en discutant les facteurs principaux qui peuvent I’influencer. Cette étude de la
résolution en énergie contribue a une meilleure compréhension des performances qui peuvent étre
atteintes et du role des différents parameétres pour son optimisation.

Dans le chapitre 111, nous explorons l'utilisation de la technique de photoionisation habillée par laser
pour la caractérisation temporelle des harmoniques générées sur un miroir plasma, a 1’échelle
attoseconde. L’effet du champ d’habillage sur les spectres de photoélectrons est d’abord étudié a I’aide
de simulations numériques. Cet effet se traduit par une asymétrie angulaire haut-bas le long de I’axe de
polarisation, qui oscille avec le retard entre I’impulsion XUV et I’impulsion d’habillage infrarouge, a
I’échelle sub-cycle. Nous présentons la campagne expérimentale effectuée sur I’installation UHI100
(LIDYL, CEA Saclay) pour mettre en ceuvre cette technique en tenant compte des spécificités de la
source. Nous discutons les résultats obtenus, en particulier le r6le parasite de I’émission plasma sur nos
mesures.

Dans le chapitre IV nous présentons 1’application de la technique d’habillage de la photoionisation avec
un laser infrarouge pour caractériser temporellement, a 1’échelle femtoseconde, I’impulsion d’un laser
XUV injecté par une harmonique d’ordre élevé. Les campagnes expérimentales ont été réalisées sur
I’installation LASERIX (IJC-Lab, Orsay, Université Paris Saclay). Nous présentons d’abord les résultats
de simulations numériques des spectres de photoélectrons en présence d'habillage, pour introduire le
principe de la mesure par corrélation croisée par 1’observation de la variation de I’intensité des sidebands
avec le balayage temporel. Nous décrivons ensuite la mise en ceuvre expérimentale et nous présentons
les résultats expérimentaux obtenus au cours de la campagne pendant laquelle le laser XUV injecté et le
faisceau d’habillage infrarouge ont pu étre utilisés simultanément. Le role sur nos mesures de la
résolution en énergie de notre spectrométre VMI, ainsi que celui de 1’émission ASE du laser XUV est
discuté.
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Enfin, dans le chapitre V, nous présentons une étude originale de ’effet d’un mélange de rayonnement
polarisé et non polarisé dans I’impulsion XUV ionisante, sur la distribution angulaire apparente du
spectre des photoélectrons, telle qu’observée dans le plan du détecteur VMI. Ce cas correspond a la
présence de rayonnement ASE non polarisé dans I’impulsion émise par le laser XUV injecté. La
contribution du rayonnement non polarisé est d’abord illustrée a 1’aide de simulations numériques, pour
deux directions de polarisation du rayonnement polarisé, dans le plan du détecteur et perpendiculaire a
celui-ci. Nous présentons ensuite un modéle analytique simple qui nous permet de relier le paramétre
d’asymétrie apparent, mesuré sur les spectres, a la proportion de rayonnement non polarisé dans
I’impulsion ionisante, pour les différents états de polarisation considérés. Les résultats obtenus sont
comparés aux valeurs expérimentales mesurées sur les spectres obtenus a LASERIX, en faisant varier
la direction de polarisation de I’harmonique injectée, ainsi que la proportion de rayonnement ASE
envoyé¢ dans la zone d’interaction du VMI. Nous discutons I’ intérét de notre étude comme méthode pour
caractériser et controler la présence de rayonnement non polarisé dans une impulsion ultrabreve XUV.

La conclusion générale de ce manuscrit donne une synthése des travaux que nous avons présentes, ainsi
qu’une bréve discussion de leurs perspectives. Nous résumons en particulier les principales
améliorations a mettre en ceuvre pour aller plus loin dans I’application de la technique de photoionisation

habillée par laser aux deux sources XUV que nous avons étudiées.
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Chapitre |

De la gencration a la caractérisation temporelle
des sources XUV ultra-breves.

I. Sources XUV ultra-intenses fournissant des impulsions courtes

Les équations d’Einstein, prédisant le phénoméne d’émission stimulée, ont ouvert la voie au concept du
LASER : « Light Amplification by Stimulated Emission of Radiation ». Il a fallu attendre 1’année1960
pour gue le physicien Theodore Maiman, dans un laboratoire a Malibu en Californie, génere pour la
premiére fois une émission laser a 694.3 nm I’aide d’un cristal de rubis [1]. La mise en ceuvre de ce type
de source de rayonnement a révolutionné la physique. La premiére utilisation du laser, pour usiner un
percage dans du diamant [2] a eu lieu en 1965. Depuis, une large gamme de systémes laser a été produit
avec des propriétés tres variées, notamment en termes de longueur d’onde, d’intensité ou de durée
d’impulsion, ce qui a été extrémement profitable a la recherche. L’utilisation de la lumiére laser est
devenue centrale dans une grande diversité de domaines tels que, par exemple, I’industrie (usinage,
traitement des matériaux), la médecine (chirurgie laser), la communication, la télémétrie, le spectacle et
les applications militaires. Des progrés importants dans la recherche scientifique visant & augmenter
I’énergie des lasers et diminuer leur durée d’impulsion, ont permet d’ioniser la matiere et de créer des
plasmas. Un axe important dans le développement des sources de photons consistait a produire un
rayonnement cohérent a des longueurs d’onde de plus en plus courtes, jusqu’au domaine X. C’est dans
ce cadre qu’au milieu des années soixante, le principe du laser a été transposé théoriquement aux
transitions ioniques dans un plasma chaud afin de générer un effet laser dans le domaine XUV. En 1971,
Pierre Jaeglé et son équipe au laboratoire LIXAM ont montré qu’un effet laser dans le domaine XUV
(L= 117.41A) pouvait se produire dans la zone chaude du plasma d’aluminium [3]. Mais ce n’est qu’en
1985, qu’un rayonnement laser XUV a été produit expérimentalement pour la premiére fois (A = 206
A° et 209 A°) [4].

Généralement, le domaine XUV ou ultraviolet extréme correspond au domaine spectral situé entre A =
3 et 60 nm, c’est a dire une énergie photonique typiguement entre ~ 20 et 500 eV. Dans ce domaine
XUV, des progrés considérables ont été accomplis au cours des 30 derniéres années pour générer des
sources intenses, bréves et cohérentes, a partir de deux techniques différentes. La premiére est basée sur
le rayonnement secondaire des accélérateurs de particules, qui a permis de générer les lasers XUV a
électrons libres. La deuxiéme technique est basée sur le rayonnement secondaire dans 1’ interaction laser-
matiere a haute intensité, elle a donné naissance a plusieurs types de sources XUV intenses et
ultrabréves: les lasers XUV générés par plasma d’une part, et les harmoniques d’ordre élevé générées
dans les gaz, ou dans des plasmas de surface. Le travail de these que nous allons présenter s’inscrit plus
particulierement dans le contexte des sources XUV générées par des lasers intenses. Toutefois la
caractérisation temporelle de ’impulsion, qui a motivé ce travail, et la technique de photoionisation
habillée par laser, que nous avons étudiée, concernent également les lasers XUV a électrons libres. C’est
pourquoi nous les avons inclus dans la présentation des principes de génération et des principales
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Chapitre | : De la génération & la caractérisation temporelle des sources XUV ultra-bréves

propriétés des différentes sources XUV cohérentes, avec un accent particulier sur leurs propriétés
temporelles.

I.1. Les lasers X/XUV a électrons libres

Les lasers X/XUV a électrons libres « LEL-X » ou « X-FELs » en anglais pour Free Electron Lasers,
représentent la quatriéme génération du rayonnement synchrotron. L’émission synchrotron
« traditionnelle » [5] est produite lorsque des électrons sont accélérés a des vitesses relativistes (de
I’ordre de quelques GeV) puis dévieés par un champ magnétique. Cette émission peut atteindre les rayons
X mais elle n’est pas cohérente. Le principe du LEL est de rendre alors la source synchrotron plus
cohérente en faisant interagir le rayonnement avec des paquets d’électrons relativistes (qui est sa source)
en traversant une structure magnétique périodique appelée onduleur. Sous I’effet du champ magnétique,
les électrons vont osciller transversalement et émettre spontanément un rayonnement synchrotron.
L’interaction des électrons avec l'onde électromagnétique ainsi obtenue sur toute la longueur de
1’onduleur cause une modulation longitudinale du paquet d’¢électrons (bunching), d’une maniére a mettre
en phase les trains d’onde émis, ce qui crée ainsi la cohérence de la source. Dans ce cas, les électrons
moins énergétiques absorbent les photons émis et sont par suite accélérés en émettant a leur tour des
photons a plus courtes longueurs d’onde. Le rayonnement peut alors étre amplifié au cours de la
propagation dans 1’onduleur par un simple passage. Cet effet est connu sous le terme SASE pour « Self-
Amplification of Spontaneous Emission » [6] par analogie avec les lasers traditionnels. Les LEL sont
des sources partiellement cohérentes capables de produire de fortes intensités crétes sur une large gamme
spectrale allant des ondes millimétriques aux rayons X.

Historiquement, les premiers précurseurs d'un laser a électrons libres ont été testés en laboratoires en
1971 par I’équipe de J. Madey pour une longueur d'onde de 10 um [7]. Mais le premier laser de ce type
n'a été élaboré qu’en 1976 [8]. Depuis, il faut attendre jusqu’a I’année 2009 pour avoir un dispositif
fournissant un LEL dans le domaine XUV sur I’installation FLASH a Hambourg (Allemagne). Citons
aussi I’installation FERMI a Trieste (Italie) dans cette gamme spectrale. Pour le X-FEL, plusieurs
installations sont actuellement en fonctionnement notamment le LCLS a Stanford en Californie qui peut
produire des lasers dans la gamme X mou a X dur et le SACLA au Japon pour la gamme X dur. Plus
récemment, en 2017, le « European X-FEL » a été construit pres de Hambourg, devenant non seulement
le plus grand du monde de sa catégorie, mais aussi le plus puissant et le plus rapide. Il peut émettre un
rayonnement X a une longueur d’onde comprise entre 0.05 et 4.7 nm permettant la mesure a 1’échelle
de l’atome. Son intensité exceptionnelle est utilisée pour caractériser des structures a I'échelle
nanomeétrique. La durée des impulsions de 1’ordre de la femtoseconde est utilisée pour suivre en temps
réel des processus fondamentaux comme le fonctionnement de nano-objets et de nombreuses réactions
chimiques.

La plupart des X-FELs fonctionnent en mode SASE, caractérises par des impulsions partiellement
cohérentes. Dans la Figure I-1, on montre le spectre d’un X-FEL sur I’installation SACLA [9], formé
des structures appelées spikes présentant d’importantes fluctuations statistiques. Dans le domaine
temporel ce profil spectral correspond a une impulsion formée d’une succession de pics avec un profil
fluctuant. Les propriétés de X-FELs et notamment sa cohérence peuvent étre améliorées par un
fonctionnement en mode injecté. Ainsi I’injection d’une source harmonique d’ordre élévé générée dans
un gaz, déja proposée dans le cas des lasers XUV générés par plasma, a été appliquée avec succes pour
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la premiére fois au Japon [10] en 2008. L’injection des X-FELS permet donc de générer un rayonnement
plus intense et parfaitement cohérent dans cette gamme spectrale [11].
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Figure I-1: (a) Exemple d'un spectre de X-FEL mesuré sur l'installation SCALA, (b) spectre agrandie autour du
centre de la figure a, tirés de I'article [9].

Par leurs propriétés exceptionnelles, en terme de durée d’impulsion (picoseconde a dizaine de
femtosecondes), et d’intensité focalisée (jusqu’a 10 W/cm?) pour une largeur spectrale relative de
I’ordre de 102 a 10* les lasers X/XUV a électrons libres ont amplement démonté leur intérét, pour
accéder a de nouveaux champs de recherche impliquant 1’étude la dynamique ultra-rapide ou des
phénomenes non linéaires dans I’interaction avec la matiére. Néanmoins, les X-FELs demeurent des
installations de grande échelle en termes de surface et de codt. Elles ne peuvent exister qu’en nombre
limité, rendant leur accés relativement difficile pour la communauté scientifique. Heureusement d’autres
sources XUV, complémentaires en termes de performances et utilisables a 1’échelle d’un laboratoire,
ont été développées en paralléle, notamment les harmoniques d’ordre élevé d’un laser intense, ou les
lasers XUV a base de plasma qui sont les sources étudiées dans le cadre de cette these.

|.2. Génération des harmoniques d’ordre élevé d’un laser

Des harmoniques d’un laser peuvent étre produites suite a une interaction fortement non-linéaire avec
la matiére. Le rayonnement harmonique obtenu est constitué des fréquences multiples et plus élevées
que la fréquence w du laser de génération. Lorsque I’interaction a lieu a trés forte intensité, elle permet
de générer des harmoniques dans le domaine XUV, en focalisant une impulsion laser courte et ultra-
intense dans un gaz rare, ou a la surface d’une cible solide. Les processus physiques qui aboutissent a la
génération d’harmoniques d’ordre élevé sont tres différents dans les deux cas. Dans ce travail de these,
on s’intéresse plus particuliérement a la caractérisation temporelle d’harmoniques d’ordre élevé (HH)
générées sur une cible solide. Par ailleurs, les harmoniques d’ordre élevé générées dans les gaz rares
sont a la base des lasers XUV injectés qui seront étudiés dans la deuxiéme partie de notre travail. C’est
pourquoi nous les présentons brievement tout d’abord.

1.2.1. Harmoniques d’ordre élevé générées dans les gaz rares
En 1967, New et Ward ont démontré expérimentalement pour la premiere fois la production

d’harmonique d’ordre 3 dans le gaz [12]. Jusque dans les années 70, les études ont été limitées & des
ordres d’harmoniques peu élevés (jusqu’a HH9) [13]. Le développement des lasers intenses et de courte
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durée d’impulsion (~ centaines de picoseconde) dans les années 1980 et 1990 a permis 1’observation de
plusieurs dizaines d’ordres harmoniques, notamment a la fin des années 80 par deux équipes de Chicago
[14] et du CEA-Saclay [15]. Une impulsion laser infrarouge (IR) intense est focalisée sur une cible de
gaz rare qui peut étre obtenue par un jet de gaz pulsé ou une cellule, ou bien en couplant le laser
générateur par une fibre creuse remplie de gaz. Des éclairements de I’ordre de 10%*-10* W/cm? sont
nécessaires pour réaliser le processus d’interaction fortement non-linéaire avec les atomes et obtenir une
émission d’harmoniques d’ordre élevé. Pour décrire le processus de génération des harmoniques au
niveau microscopique on utilise le plus couramment un modéle « semi classique » [16] constitué de 3
étapes. Une premiére étape consiste a ioniser ’atome par effet tunnel. La perturbation périodique du
potentiel coulombien induite par le champ laser IR permet a 1’électron de franchir la barriére de potentiel
coulombienne. Cet électron sera alors libéré et accéléré dans un second temps dans le champ laser, sans
qu’il ressente 1’effet du potentiel attractif du noyau (approximation du champ fort). La 3™ étape est la
recombinaison sur 1’état fondamental qui se produit lorsque le champ du laser polarisé change de signe
a la demi-période suivante. L électron est alors accéléré dans la direction inverse et ramené vers 1’ion
parent avec lequel il peut recombiner, en émettant 1’énergie cinétique acquise dans le champ laser sous
forme d’un photon dans le domaine XUV.

Ce processus a trois étapes se répéte toutes les demi-périodes du laser IR (I'ionisation étant initiée a
chaque extremum du champ électrique). L’émission XUV obtenue est alors périodique de période Tir/2
avec Tr= 2m/wo. Cette périodicité temporelle se traduit dans le domaine spectral par une émission XUV
cohérente constituée de raies harmoniques séparées par 2wo. Le fait que les électrons sortent du puit de
potentiel dans des directions opposées entre deux demi-périodes consécutives, implique que les
harmoniques émises ont des ordres impairs de la fréquence du laser excitateur. Autrement dit, la
symétrie a champ central du potentiel atomique interdit 1’émission de fréquences paires. Le spectre
d’émission du rayonnement harmoniques présente une allure caractéristique comme montré dans la
Figure 1-2: aprés une décroissance rapide de I’efficacité d’émission pour les harmoniques de premiers
ordres, une zone appelée le plateau suit, dans laquelle I’intensité des harmoniques reste quasiment
constante jusqu’a des ordres élevés, suivi d’une brusque coupure ou leur intensité chute rapidement avec
I’ordre harmonique. La présence de cette coupure est due au fait que 1’énergie cinétique acquise par les
électrons dans le champ laser a une valeur maximale de 3,17*U,, ou U, est le potentiel pondéromoteur

du laser, relié a I’intensité et a la longueur d’onde du champ excitateur.
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Figure I-2: Exemple d'un spectre harmonique typique, adapté de I'article de Saliéres & Lewenstein 2001 [17].
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Une des spécificités qui a fait le succeés de cette source est la possibilité de générer des impulsions dans
le domaine temporel attoseconde. En effet, au peigne d’harmoniques dans le domaine spectral
correspond, dans le domaine temporel, un train d’impulsions séparées temporellement d’une demi-
période du laser générateur (soit 1,3 fs pour un laser a 800 nm). Cependant augmenter I’énergie par
impulsion reste un réel défi, I’énergie par impulsion attoseconde étant actuellement limitée a la gamme
microjoule. En effet, une limite essentielle des harmoniques générées dans les gaz est que ’ionisation
du gaz doit rester partielle, ’intensité maximale du laser ne peut pas donc dépasser un certain seuil
(I~10%-W/cm?). 11 existe toutefois un autre mode de génération d’harmoniques efficace a des
intensités laser plus élevées, impliquant I’interaction du laser avec un plasma généré sur cible solide.
Les harmoniques d’ordre ¢élevé générées sur cible solide, qui seront étudiées dans le chapitre 3 de ce
manuscrit, sont présentées dans la partie suivante.

1.2.2. Harmoniques d’ordre élevé génerees par miroir plasma

Contrairement a I’interaction dans un milieu dilué comme un jet de gaz, le processus de génération des
harmoniques d’ordre élevé différe totalement dans le cas d’un plasma dense (Ne ~ 102 cm™3).

1.2.2.1. Principe de génération de la source ; notion de miroir plasma

Le principe de la génération des harmoniques d’ordre ¢élevé dans un plasma surdense, généré a la surface
d’une cible solide, est illustré dans la Figure 1-3. Une impulsion infrarouge ultra-intense (I > 10'¢ W/cm?)
est focalisée en incidence oblique sur une cible solide, a la surface de laquelle un plasma d’une densité
surcritique a été préalablement créé par une préimpulsion de plus faible intensité. Les mécanismes non-
linaires produits lors de I’interaction avec le plasma conduisent a la transformation d’une partie du
faisceau laser IR réfléchi en harmoniques d’ordre élevé, avec simultanément la production d’un faisceau

d’¢électrons accélérés a des énergies quasi relativistes.

Electrons relativistes

Impulsion IR incidente

Cible solide m

Figure I-3: principe de génération des harmoniques sur cible solide, schéma adapté de [18].

Comme précédemment, le spectre des harmoniques est constitué d’un peigne de fréquences multiples
de la fréquence fondamentale du laser qui éclaire la cible, qui se traduit dans le domaine temporel par
un train d’impulsions attosecondes. Toutefois a la différence des harmoniques impaires produites par
une cible gazeuse, ici les harmoniques paires et impaires apparaissent. En effet, sous I’effet du champ
de I’'impulsion laser qui irradie le plasma de surface, des électrons sont éjectés vers le vide a chaque
période du champ laser puis réinjectés dans le plasma pendant la demi-période suivante. Ce mécanisme
déclenche des oscillations de plasma par les électrons libres, dont la fréquence propre augmente avec la
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densité N. (donc avec la profondeur), ce qui induit une émission qui part du visible jusqu’a atteindre le
domaine XUV. Ce processus se répéte a chaque période du laser [19], ce qui correspond a 1’émission
d’harmoniques paires et impaires dans toute cette gamme de longueur d'onde.

Les harmoniques générées sur cible solide sont aussi nhommées des harmoniques générés sur miroir
plasma. En effet, le plasma dense créé a la surface de la cible par la préimpulsion se comporte —sous
certaines conditions- comme un miroir de qualité optique qui réfléchit I’impulsion laser principale dans
la direction de réflexion spéculaire. Pour agir comme un miroir, le plasma doit étre « surdense », c’est a
dire que sa densité doit étre supérieure a la densité critique correspondant a la longueur d’onde du laser
incident (N = 1,5 102 cm pour A = 800 nm). De plus la longueur Ly du gradient de densité électronique
(pour un profil de densité Ne ~ exp (-x/Lg) doit étre suffisamment courte par rapport a la longueur d’onde
du laser (Lg <), ce qui permet d’assurer que 1’interface entre le plasma dense et le vide est suffisamment
raide. La longueur de gradient, qui représente la distance sur laguelle le plasma se détend apres sa
création par la préimpulsion, est un parameétre essentiel de la génération des harmoniques d’ordre élevé
sur miroir plasma.

Pour obtenir un gradient de densité le plus raide possible, il est nécessaire que les impulsions envoyées
sur la cible aient un excellent contraste temporel, ¢’est a dire que le rapport entre 1’intensité focalisée au
pic temporel de ’impulsion et a au minimum de ’ordre de 10%°. Un tel contraste ne peut étre obtenu
directement a la sortie de la chaine laser et nécessite un dispositif complémentaire, le double-miroir
plasma (DPM) [19]. Le principe de ce dispositif consiste a focaliser le faisceau laser incident sur un
miroir diélectrique traité anti-reflet. Ainsi le piédestal a faible intensité n’est pas réfléchi, jusqu’a la
formation d’un miroir plasma qui réfléchit la partie haute intensité de I’impulsion. En répétant ce
processus deux fois, on augmente ainsi le contraste temporel d'un facteur 104, comme le montre la Figure
I-4, tirée de [19].
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Figure I-4: Amélioration du contraste temporel d’une impulsion laser apres I'utilisation d’un double miroir
plasma (figure tirée de [19]).

L’amélioration du contraste temporel influe d’une maniére spectaculaire sur la génération des
harmoniques d’ordre élevé, comme illustré sur la Figure 1-5, tirée de [20]. On voit que I’introduction du
miroir plasma (PM) permet d’observer les harmoniques d’ordre 10, 11 et 12, alors que seule 1I’émission

incohérente de plasma est détectée lorsque le miroir plasma n’est pas introduit.
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Figure I-5: Influence du miroir plasma sur la génération d’harmonique d’ordre élevé (figure tirée de [20]).

1.2.2.2. Mécanismes de génération CWE et ROM

Les études expérimentales et théoriques des harmoniques générées par miroir plasma ont permis de
mettre en lumiére deux mécanismes de génération différents suivant I’éclairement du laser incident : le
régime CWE pour « Coherent Wave Emission » [21] et le régime ROM pour « Relativistic Oscillating
Mirror » [22] [23]. Le passage de 1’'un a I’autre régime dépend de la valeur de I’intensité du laser
incident, représentée par I’amplitude normalisée ao du champ laser correspondant (amplitude Eo,

pulsation i, longueur d’onde ), definie par [18]: ay = eEy/mcw;, = Am \/IO[W/sz]/l,37.1018.

On peut montrer que le facteur relativiste de Lorentz y pour la quantité de mouvement p d’un électron

libre, placé dans une onde plane et se propageant dans le vide, est 1ié a I’amplitude ao par la relation

¥y = 1+ p?%/(mc)? = 1+0.54d3.

Pour des éclairements de 1’ordre de 10*-10¥ W/cm?, on a ay, << 1 ety =~ 1. on est donc dans le régime
non-relativiste (p << mc), ou domine le mécanisme CWE. A chaque période du laser incident, une partie
des électrons, dits de Brunel, est arrachée de la surface du plasma, puis accélérée dans le vide. A la demi-
période suivante ces électrons sont renvoyés dans le plasma dense, ou ils excitent des oscillations plasma
a des fréquences correspondant aux densités électroniques traversées. Ces oscillations plasma induisent
elle-méme des impulsions de rayonnement attoseconde, conduisant a I’émission d’un peigne
d’harmoniques. Pour des éclairements plus élevés (> 10'° W/cm?), ona a, > 1 et y > 1, le mouvement
des électrons devient relativiste. Dans ce régime relativiste les harmoniques sont principalement
générées par le mécanisme ROM, qui nécessite un gradient un peu moins raide (Ly = A/15). Au cours de
la réflexion de I’impulsion laser incidente, les électrons de la surface plasma oscillent & chaque cycle
optique autour d'une position moyenne. Ceci induit a chaque cycle une distorsion par effet Doppler de
I’impulsion réfléchie, qui conduit & la génération des harmoniques d'ordre élevé, jusqu’a des ordres qui
ne sont plus limités par la densité du plasma. La Figure I-6, adaptée de [19], montre le changement du
spectre des harmoniques genérées sur une cible de polypropyléne, lorsque I’intensité incidente passe de
I=3.10 W/cm? a 1= 8.10'® W/cm?. On voit que les harmoniques d’ordre supérieur a 15 ne sont produites
que dans le régime relativiste.
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Figure I-6: Spectres des harmoniques générées sur miroir plasma pour deux intensités du laser incident
différentes, correspondant respectivement au régime non-relativiste (CWE) et relativiste (ROM). Adapté de [19].

1.3. Les lasers XUV générés dans les plasmas

Comme pour les lasers émettant dans le visible & I’infrarouge, le fonctionnement des lasers XUV repose
sur I’existence d’une inversion de population entre deux niveaux énergétiques du milieu lasant. Cette
inversion de population favorise 1’émission stimulée, au détriment de 1’absorption, des photons émis a
la longueur d’onde de cette transition et permet I’amplification au cours de la propagation dans le milieu
lasant. Dans le domaine spectral XUV, I’écart énergétique entre les niveaux atomiques de la transition
laser doit étre de quelques dizaines a centaines d'électron-volts (eV). Ceci exclut les milieux actifs
traditionnels, tels les solides ou les molécules, dont les énergies de liaison sont de 1’ordre de quelques
eV. Des inversions de population correspondant a des transitions dans le domaine XUV sont par contre
possible dans les ions multichargés d’un plasma.

Contrairement aux lasers conventionnels, le plasma ne peut étre placé dans une cavité optique qui
permettrait 1’amplification du rayonnement XUV sur plusieurs passages. Ceci est dfi, d’'une part, a
I’impossibilité de réaliser des miroirs hautement réfléchissants dans ce domaine spectral et, d’autre part,
a la courte durée de vie des inversions de population par rapport au temps nécessaire aux photons pour
effectuer plusieurs aller-retours. Le milieu a gain étant un plasma dense, chaud et fortement ionisé, la
densité des ions lasants est élevée, de méme que la valeur des coefficients de gain. La saturation de
I’amplification peut donc étre obtenue en un seul passage (parfois deux) dans le plasma. On parle alors
d’amplification du rayonnement dans le régime ASE (Amplification of Spontaneous Emission), car le
germe de I’amplification est 1’émission spontanée du plasma, a la longueur d’onde de I’inversion de
population. Il en résulte que le faisceau laser XUV amplifié dans le régime ASE a une cohérence
temporelle et spatiale partielle, de méme que les lasers X/XUV a électrons libres fonctionnant en régime
SASE. Ces propriétés de cohérence peuvent étre fortement améliorées en injectant a I’entrée du plasma
une source XUV cohérente a la méme longueur d’onde que la transition laser, comme cela a également
été demontré dans le cas des X-FELs. On parle alors de laser XUV fonctionnant en mode injecté, que
nous présenterons plus en détail plus loin, puisque ¢’est une des sources XUV ultrabréves étudiées dans
ce travail de these.
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I.3.1.Pompage des inversions de population dans un plasma

Trois principaux schémas de pompage ont été proposés et étudiés expérimentalement pour produire une
inversion de population XUV a partir des ions d’un plasma :

i) Par recombinaison a trois corps : proposé des 1965 [24] ce schéma de pompage repose sur la création
d’un plasma suffisamment froid et dense pour favoriser la recombinaison a trois corps (ou
recombinaison collisionelle) qui peuple préférentiellement les niveaux supérieurs de I'ion considéré. Un
des avantages de ce schéma de pompage est qu’il permet d’atteindre des longueurs d’onde trés courtes
(inférieures & 1 nm). Toutefois, les coefficients de gain démontrés avec ce schéma sont faibles et n’ont

pas permis a ce jour d’atteindre la saturation de I’amplification.

ii) Par photoionisation de couche interne : proposé en 1967 [25], ce schéma de pompage consiste a
arracher un électron de la couche interne K de I’atome a I’aide d’une source X intense et de courte durée.
Cette derniére est alors crée suite a la photoionisation d’un atome par le rayonnement X. Le niveau
fondamental de I’ion une fois chargé étant initialement non peuplé, on crée ainsi une inversion de
population avec ce niveau, et la transition laser correspond a la désexcitation radiative d'un électron de
couche externe vers le niveau fondamental. La premiere démonstration expérimentale de ce schéma a
été effectuée en 2012 [26], en utilisant des photons de 960 eV du X-FEL du LCLS (Etats-Unis) comme
source de pompage.

iii) Par excitation collisionnelle : ce schéma de pompage, proposé pour la premiere fois en 1975 [27],
est celui qui a permis la premiére démonstration incontestable d’une émission laser XUV intense, en
1985 [4], puis d’atteindre pour la premiére fois la saturation de I’amplification en 1992 [28]. Il repose
sur I’excitation collisionnelle des ions par les électrons libres du plasma. Les ions utilisés possedent a
1’état fondamental une structure avec une couche externe fermée, a laquelle correspond une énergie
d’ionisation élevée, ce qui permet a ces ions d’étre plus résistants aux processus d’ionisation par
collisions électroniques. Le schéma de pompage par excitation collisionnelle est a la base de
pratiquement tous les lasers XUV, générés dans un plasma, opérationnels dans le monde, dont le laser
XUV a 32,6 nm gue nous avons étudié dans cette thése. Nous allons donc présenter ce schéma de
pompage plus en détail.

Le principe du pompage est schématisé sur la Figure 1-7 (a) pour les ions néonoides (couche n=2
compléte, 10 électrons liés) et nickelloides (couche n=3 compléte, 28 électrons liés). Le niveau supérieur
de I’inversion est peuplé par excitation collisionnelle a partir du niveau fondamental : 2p® -> 2p® 3p pour
les ions néonoides, 3d'° -> 3d° 4d pour les ions nickéloides. Le niveau inférieur de I’inversion se
dépeuple rapidement par désexcitation radiative vers I’état fondamental, car les transitions
correspondantes (2p° 3s -> 2p° et 3d°4p -> 3d*° respectivement) sont permises par les regles de sélection

dipolaire et ont donc une force d’oscillateur élevée.
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Figure I-7: (a) Principe du pompage par excitation collisionnelle dans les ions néonoides (a gauche) et
nickéloides (a droite), (b) longueur d’onde des transitions lasers XUV en fonction du numéro atomique pour les
deux types d’ions.

Finalement en se basant sur le méme schéma de pompage, la longueur d’onde des transitions laser XUV
dépend du numéro atomique Z de 1’ion considéré, comme le montre dans la Figure I-7 (b), ce qui permet
de couvrir une large gamme spectrale entre 40 nm a 4 nm. On peut voir que les ions nickeloides
permettent d’atteindre des longueurs d’onde plus courtes que les ions néonoides, méme si, a longueur
d’onde équivalente, ils nécessitent des éléments de Z plus élevés.

1.3.2.Différents types de lasers XUV collisionnels

Pour établir dans le plasma des conditions favorables pour le pompage par excitation collisionnelle, il
faut que les ions lasants soient présents avec une forte abondance, et que la densité et la température
électroniques soient élevées : typiquement N ~10*® - 1022 cm et kT, ~ 50 - 500eV. Comme nous allons
le voir, ces conditions sont réalisables dans les plasmas produits par laser sous certaines conditions, mais
aussi dans des plasmas produits par décharge électrique rapide.

1.3.2.1.

Comme indique son nom, ce schéma consiste a générer un plasma a partir d’une décharge électrique
rapide dans un gaz confiné dans un tube capillaire. La génération d’un laser XUV a 46,9 nm avec ce
type de plasma a été démontrée pour la premiere fois en 1994 par J.J. Rocca et collaborateurs au
Colorado State University [29]. Laraie laser correspond a la transition 3p-3s dans I’ion d’argon néonoide

Pompage par décharge électrique dans un capillaire

Ar* Malgré les efforts tentés, ce type de pompage n’a pas pu étre jusqu’a présent étendu a des éléments
plus lourds pour atteindre des longueurs d’onde plus courtes. Les lasers XUV pompés par décharge
capillaire ont ’avantage d’étre des systémes compacts, délivrant des impulsions d’une durée de 1’ordre
de la nanoseconde, pour une énergie par impulsion de I’ordre du milliJoule.
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1.3.2.2.  Pompage dans un plasma-laser en régime quasi-stationnaire (QSS)

Les premiers lasers XUV pompés par excitation collisionnelle ont été réalisés a la fin des années 1980
sur les grandes installations laser existant a I’époque, qui délivraient des impulsions de forte énergie
(~kilojoule) et de durée de I’ordre de la nanoseconde. Apres la premiére démonstration d’un laser XUV
a 20,6 nmen 1985 au Laboratoire Livermore (Etats-Unis) [4], ce type de pompage, dit quasi-stationnaire
(QSS), a permis des avancées significatives dans les années qui ont suivi, notamment atteindre la
saturation de 1I’amplification [30] [28], ou des longueurs d’onde plus courtes, jusqu’a 4 mn [32].

Le laser incident est focalisé sur une cible solide selon une ligne focale de quelques centimétres de long,
créant ainsi un petit filament de plasma. Lorsque les inversions de population sont créées pendant le
chauffage du plasma par I’impulsion laser, le rayonnement XUV a la longueur d’onde de I’inversion est
amplifié le long de I’axe du filament dans les deux directions. Actuellement, il ne reste plus qu’un laser
XUV pompé dans le régime quasi-stationnaire, sur ’installation PALS a Prague (République Tchéque).
Ce laser XUV émet a 21,2 nm, longueur d’onde de la transition 3p-3s dans le zinc néonoide, et délivre
des impulsions de plusieurs milliJoules pour une durée d’une centaine de picosecondes.

Les coefficients de gain obtenus par le pompage en régime quasi-stationnaire sont relativement faibles
(quelques cm™) [30], pour une énergie laser incidente élevée. Pour améliorer Iefficacité du pompage,
I’utilisation d’impulsions laser plus courtes pour ioniser et chauffer le plasma a été proposée par
plusieurs auteurs [31]. Ces schémas ont pu étre mis en ceuvre expérimentalement avec succes quelques
années plus tard grace aux lasers Ti :Sa CPA de classe 1J (100 TW) qui devenaient disponibles dans les
laboratoires. Ces avancées ont abouti a deux nouveaux types de lasers XUV gue nous allons maintenant
présenter : les lasers XUV a pompage OFI (Optical Field lonization) et les lasers XUV a pompage
transitoire (TCE : Transient Collisional Excitation).

1.3.2.3.  Pompage par ionisation en champ laser intense dans un gaz (OFI)

Ici une impulsion laser ultrabréve (~ 30 fs) et trés intense (~ 10 - 107 W/cm?), focalisée dans une cible
gazeuse, induit I’ionisation multiple jusqu’a I’état d’ionisation désiré, par suppression de la barri¢re de
potentiel (ionisation par champ laser, OFI). Les électrons libérés sont chauffés et induisent le pompage
par excitation collisionnelle des ions lasants. Proposé en 1994, ce schéma de pompage a été démontré
expérimentalement dans le xénon palladiumoide en 1995 [32], puis étendu au krypton nickéloide en
2000 par I’équipe de Stéphane Sebban au LOA.

Des avancées majeures ont été réalisées ensuite avec ce laser XUV OFI, émettant a 32,8 nm,
notamment : la premiére démonstration d’un laser XUV injecté en 2004 [33], ou plus récemment
I’extension de la durée des lasers XUV OFI injectés dans le domaine de la femtoseconde [34] [35], grace
a ’augmentation significative de la densité électronique du plasma. Contrairement aux autres lasers
XUV générés dans les plasmas créés par laser, le pompage est ici longitudinal, c’est a dire que 1’axe du
laser incident et du laser XUV généré coincident.

1.3.2.4.  Pompage dans un plasma-laser en régime transitoire (TCE)

Le principe du pompage par excitation collisionnelle en régime transitoire (TCE) est d’utiliser deux
impulsions laser successives, pour séparer I’étape d’ionisation du plasma de celle du chauffage des
électrons libres et permettre de les optimiser séparément. Comme représenté dans la Figure 1-8, une
premiére impulsion relativement longue (quelques 100 ps) et d'intensité modérée (I ~ 102 W/cm?) est
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focalisée sur une cible solide pour créer un filament de plasma (longueur quelques mm) contenant les
ions d’intérét (néonoide ou nickeloides). Quelques centaines de picosecondes plus tard une deuxiéme
impulsion, plus courte (quelques ps) et plus intense (I ~ 10 W/cm?) est utilisée pour induire un
chauffage rapide des électrons libres du plasma, qui permet un pompage par excitation collisionnelle
efficace, conduisant a des coefficients de gain tres élevés (~10-100 cm™2). La durée de vie de ’inversion
de population est beaucoup plus courte (quelques picosecondes) que dans le cas du pompage quasi-
stationnaire, ce qui nécessite ’utilisation d’un pompage en onde progressive [36]. Dans cette
configuration le front d’énergie de I’impulsion de pompe est incliné de 45°, pour assurer que le
chauffage du plasma a lieu au fur et 4 mesure de la propagation de I’impulsion XUV le long du plasma
amplificateur.

Impulsion principale courte “s

Faisceau
laser XUV

Pré-impulsion longue

Figure I-8: Principe de génération du laser XUV transitoire (TCE).

Le pompage transitoire a été proposé en 1989 [37], puis démontré expérimentalement pour la premiére
fois en 1997 par 1’équipe de Nickles et collaborateurs [38], avec des ions néonoides d’un plasma de
titane. Il a ensuite été étendu par 1’équipe de J. Rocca au Colorado State University a des éléments plus
lourds pour générer des lasers XUV dans une large gamme spectrale, jusqu’a 5, 8 nm [39] [40] [41].
L’efficacité du pompage a pu étre améliorée en envoyant le faisceau principal de pompe en incidence
rasante (~15-20°) sur le préplasma formé par la premiére impulsion [42]. Par rapport a I’incidence
normale utilisée jusqu’alors, cette configuration de pompage, appelée GRIP (Grazing Incidence
Pumping), permet notamment, en adaptant 1’angle d’incidence, de déplacer 1’absorption du laser
Iégerement en deca de la densité critique (N = 1,5 10% pour A = 800 nm), dans une zone ot I’abondance
des ions lasants est maximale. De plus la réfraction subie par le faisceau dans le gradient de densité,
permet d’allonger sa longueur de propagation et donc d’améliorer I’efficacité du chauffage du plasma.
La configuration GRIP a été adoptée notamment sur I’installation LASERIX du IJC-Lab a Orsay [43],
sur laquelle les expériences présentées dans les chapitres IV et V du présent manuscrit ont été réalisées.
Comparés aux autres lasers XUV présentés précédemment les lasers XUV transitoires possédent
plusieurs atouts. Ils nécessitent une énergie de pompage beaucoup plus faible que les lasers XUV QSS,
et peuvent donc fonctionner sur des installations laser de taille beaucoup plus modeste, et surtout a
beaucoup plus haut taux de répétition : de 10 Hz [44] jusqu’a 100 Hz [45] et au-dela (contre 1 ou 2 tirs
par heure pour les lasers XUV QSS). La durée de I’'impulsion est plus courte que les lasers XUV QSS.
En 2002, une durée de 2 ps a été mesuree pour un laser XUV transitoire fonctionnant a une longueur
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d’onde de a 13.9 nm [46]. Cette durée peut, dans une certaine mesure, étre contrdlée par celle du laser
de pompe [47]. Enfin comme mentionné plus haut, méme s’il ne s’agit pas d’un laser accordable, les
lasers XUV transitoires sont capables de couvrir une large gamme spectrale, typiqguement des longueurs
d’onde comprises entre 35 et 6 nm, en changeant le numéro atomique de 1’élément composant la cible.
Cependant malgré ces atouts, les faisceaux des lasers XUV générés en régime transitoire, comme les
autres lasers XUV fonctionnant en mode ASE, sont caractérisés par une relativement faible cohérence
spatiale : la divergence du faisceau (une dizaine de milliradians) est essentiellement contrdlée par la
géométrie du milieu amplificateur (typiquement par le rapport entre sa taille transverse et sa longueur)
et le profil d’intensité présente une structure fortement inhomogéne, due a la présence de speckles (ou
tavelures) [48]. Pour améliorer ces propriétés de cohérence, puisqu’il n’est pas possible de placer le
milieu amplificateur dans une cavité résonnante, une idée consiste a injecter a ’entrée du plasma
amplificateur une source cohérente de rayonnement XUV, résonnante avec la transition laser. Les
harmoniques d’ordre élevé générées dans un gaz constituent une source bien adaptée. Le faisceau XUV
issu de ces sources possede en effet une bonne cohérence temporelle et spatiale, avec une divergence de
I’ordre du milliradian. En plus, les expériences ont montré que le front d’onde des sources harmoniques
est généralement de bonne qualité [49].

Le principe de l’injection d’un laser XUV par une harmonique d’ordre élevé a été démontré
expérimentalement pour la premiére fois en 1995 [50]. Il a ensuite été réalisé en 2004 dans un laser
XUV de type OFI [33]. Enfin la premiére démonstration expérimentale de 1’injection d”harmonique
dans un laser XUV transitoire a ét¢ démontrée en 2006 par 1’équipe de J.J. Rocca (Colorado State
University, USA), dans un plasma de titane néonoide [51].

1.3.2.5.  Les lasers XUV transitoire fonctionnant en mode injecté

La Figure 1-9, tirée de [52], montre I’influence de I’injection d’une harmonique dans le plasma
amplificateur d’un laser X transitoire émettant a 32.6 nm. La colonne de gauche montre le spectre intégré
angulairement, la colonne de droite montre le spectre résolu angulairement, respectivement pour () le
laser XUV fonctionnant en mode ASE, (b) I’harmonique H25 injectée a I’entrée du plasma et (¢) le laser
XUV en mode injecté. On remarque que I’intensité du laser XUV injecté est ~10 fois plus grande que
le laser XUV en mode ASE. Par ailleurs, la divergence du faisceau est fortement réduite en mode injecté,

devenant similaire a celle de I’harmonique injectée.
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Figure I-9: Spectres illustrant I'intensité relative et la divergence du faisceau XUV a 332,6 nm pour (a) mode ASE
(non injecté), (b) harmonique H25 injectée et (c) mode injecté. Figure tirée de [52].

D’autres études ont montré que les qualités optiques spatiales du faisceau harmonique (cohérence, front
d’onde, polarisation) étaient préservées aprés amplification dans le plasma [53] [54]. Un autre bénéfice
attendu du fonctionnement des lasers XUV en mode injecté est la diminution de la durée de I’'impulsion,
pour atteindre le domaine femtoseconde (ou sub-picoseconde).

Le pompage en régime transitoire a permis de réduire significativement la durée des lasers XUV
fonctionnant en mode ASE. En effet celle-ci est directement contrdlée par la durée de I’inversion de
population, elle-méme liée & la durée de I’impulsion de pompe qui chauffe les électrons du plasma et
induit le pompage par excitation collisionnelle. Ainsi la durée typique des lasers XUV pompés en régime
QSS est d’une centaine de picosecondes [55]. Avec le pompage transitoire, une durée de 2 ps a pu étre
mesurée en 2002 [46] pour un laser XUV émettant a 13,9 nm (Ni-like Ag), pompé par une impulsion de
durée 1 ps. Cette mesure a été réalisée en utilisant une caméra Streak ultrarapide, avec une résolution
temporelle de 1,9 ps.

Pour accéder a des durées encore plus courtes, dans le domaine de la femtoseconde (i.e. dizaines a
centaines de femtosecondes), il est nécessaire de fonctionner en mode injecté, pour deux raisons. D une
part parce que ’ionisation du plasma et le pompage des inversions de population impliquent des
processus collisionnels, dont les temps caractéristiques sont supérieurs a la picoseconde, dans la gamme
de densité considérée. Par conséquent la durée de vie des inversions de population sera donc toujours
plus longue que la picoseconde, méme si la durée du laser de pompe est plus courte. D’autre part, comme
I’ont montré les mesures réalisées précédemment, les lasers XUV sont des sources extrémement

monochromatiques, avec une largeur spectrale AA/A de ’ordre de 10 [56] A cette largeur spectrale tres
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fine correspond un temps de cohérence, et donc une durée minimale limitée par Fourier, de I’ordre de la
picoseconde [57].

Lorsqu’une impulsion XUV de durée femtoseconde, issue d’une source harmonique d’ordre élevé, est
injectée a I’entrée du filament de plasma amplificateur, elle déclenche une réponse dynamique du plasma
qui aboutit a une structure temporelle particuliére de 1’impulsion émise en sortie. Pour décrire
I’amplification de I’harmonique XUV dans le plasma il est nécessaire d’utiliser une formalisme basé sur
les équations de Bloch-Maxwell [58], pour décrire 1’évolution du champ associé a la transition laser,
couplé a la polarisation des dipoles émétteurs. La Figure 1-10, tirée de [59], montre le résultat de
simulations numériques basées sur ce formalisme. Dans cette figure est représenté le profil temporel de
I’intensité de I'impulsion XUV amplifiée, calculé a différentes positions le long de la direction de
propagation. Le champ associé a I’impulsion harmonique injectée a z=0mm, résonant avec la transition
laser, provoque une polarisation du milieu, qui induit I’émission cohérente des dipdles a la longueur
d’onde de I’inversion de population. On voit donc se former a la suite de I’impulsion harmonique une
impulsion de sillage, qui est elle-méme amplifiée en se propageant le long de la colonne de plasma.
Lorsque I’intensité amplifiée devient suffisante (de 1’ordre de I’intensité de saturation, ici a z=3mm) elle
déclenche des oscillations de Rabi, dont la période est inversement proportionnelle a I’amplitude du
champ. Ces oscillations de Rabi se manifestent par une succession de pics successifs, de durée trés
courte (quelques dizaines a une centaine de femtosecondes). Ces pics sont ensuite suivis d’une partie
décroissante, qui correspond a la dépolarisation progressive des dipdles, sur une durée correspondant au
temps de cohérence temporelle tc. De plus on voit sur la Figure 1-10 qu’a partir de z=4mm, I’impulsion
amplifiée cohérente induite par [’harmonique injectée est précédée par un piédestal qui est di a la
contribution de I’ASE.
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Figure I-10 : Evolution temporelle de I'intensité du champ amplifié a plusieurs positions le long de I'axe de
propagation z, lorsqu’une impulsion XUV résonnante de durée fs est injectée a z=0 dans le plasma amplificateur.
Figure tirée de [59].

La durée du piédestal ASE, ainsi que sa position et son niveau d’intensité par rapport a I’impulsion XUV
cohérente dépendent de nombreux parameétres, notamment I’instant d’injection ou la durée de I’inversion
de population. Ainsi d’autres simulations numériques réalisées en prenant en compte la réfraction et la
diffraction du faisceau au cours de sa propagation [60] prédisent qu’en ajustant les paramétres de
I’injection on peut obtenir en sortie une impulsion cohérente ultracourte (~10 fs), beaucoup plus intense
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que le piédestal ASE. Les profils de la Figure 1-10 sont donc uniquement destinés a illustrer les
principales caractéristiques temporelles d’un laser XUV fonctionnant en mode injecté. Pour pouvoir
contréler le profil temporel des lasers XUV injectés dans les expériences il est donc essentiel de pouvoir
le mesurer. Comme nous allons le voir, les techniques utilisées jusqu’a présent pour accéder au profil
temporel des lasers XUV ne sont pas adaptées pour atteindre la résolution temporelle nécessaire
(quelques centaines a quelques dizaines de femtosecondes).

I1. Métrologie temporelle des sources XUV ultrabreves

L'émergence récente de ces différentes sources XUV ultrabréves intenses, que nous venons de présenter,
a motivé un effort important pour développer des outils fiables, précis et polyvalents pour caractériser
leurs principales propriétés. En particulier, la caractérisation temporelle précise de leur profil temporel,
de leur phase spectrale et/ou de leur durée est particulierement importante. D une part pour assurer une
interprétation correcte des données expérimentales acquises en utilisant ces sources, par exemple pour
le sondage des processus dynamiques a des échelles de temps femtosecondes voir attosecondes. D’autre
part pour permettre une meilleure compréhension de la physique des processus de génération qui
contrélent le profil temporel, elle-méme nécessaire pour le développement de concepts de
fonctionnement nouveaux et plus avancés.

La Figure 1-11 montre I’allure typique des profils temporels (tels que prédits par des simulations
numériques) correspondant aux trois types de sources XUV ultrabréves que nous avons présentés dans
la section 1 de ce chapitre : les lasers XUV a ¢€lectrons libres (en mode SASE), les harmoniques d’ordre
élevé attosecondes, les lasers XUV a plasma en mode injecté. On a vu dans cette section que la variété
des processus physiques sous-jacents a la génération de ces impulsions XUV se reflétait directement
dans leurs différents profils spectraux, qui correspondent donc a des profils temporels trés
dissemblables, ainsi que des durées d’impulsion tres différentes. Dans les trois cas on voit qu’on est loin
du profil d'impulsion gaussien largement répandu dans les sources pulsées « usuelles ». Ainsi la
structure temporelle est composée d'une succession aléatoire de pics dans le cas des lasers XUV a
électrons libres (Figure I1-11 a), d’un train impulsions attosecondes réguliérement espacées pour les
harmoniques d’ordre élevé (Figure 1-11 b). Comme on I’a vu le profil temporel du laser XUV a base du
plasma fonctionnant en mode injecté, illustré dans la Figure I-11 c, présente une structure complexe
composée de plusieurs pics intenses de courte durée suivis d’une partie décroissante, le tout reposant
sur un piedestal ASE moins intense et de durée plus longue.
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Figure I-11 : Profils temporels typiques (simulations numériques) de trois types de sources XUV ultrabréves: (a)
laser a électrons libres (SASE), (b) harmoniques d'ordre élevé et (c) laser XUV a base du plasma en mode injecté.
Dans chaque cas les échelles temporelles mises en jeu sont indiquées.
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Pour ces trois types de sources XUV ultrabréves, la caractérisation expérimentale du profil temporel
représente jusqu’a présent un grand défi pour lequel des efforts importants sont investis au niveau
international. Au cours des 15 dernieres années, une instrumentation et des méthodes innovantes,
adaptées aux spécificités de la source, ont ainsi été développées et mises en ceuvre. Des progres
considérables ont notamment été réalisés pour la caractérisation temporelle des impulsions attosecondes
basées sur la génération d'harmoniques d'ordre élevé (HH) a partir de gaz [61], et pour celles des
impulsions femtosecondes XUV basées sur les lasers a électrons libres [62] [63] en mode SASE ou en
mode injecté. Dans la plupart des cas, la technique utilisée pour la mesure temporelle reposait sur la
photoionisation d’atomes dans un gaz par 1'impulsion XUV en présence d’un champ laser d’habillage
[64] qui sera présentée en détail plus loin.

Dans cette thése, démarrée dans le cadre du projet PIFOMETRIX (« Plco-Femto-attOsecond pulse
temporal METRology for advanced Xuv sources ») du LabeX PALM, notre but était d’étudier la
possibilité, encore largement inexplorée, d'étendre la technique de la photoionisation habillée par laser
aux deux sources XUV ultrabreves générées par plasma : harmoniques d’ordre élevé générées sur
miroirs plasma d’une part, et laser XUV a base de plasma, fonctionnant en mode injecté, d’autre part.
Ces deux sources sont (ou étaient) développées respectivement sur ’installation UHI100 du LIDYL
(CEA-Saclay) et sur I’installation LASERIX de 1JC-Lab (Faculté des Sciences, Orsay), installations ou
se sont déroulées les campagnes de mesures décrites dans les chapitres 11l a VV de ce manuscrit. Avant
d’expliquer en détail la technique utilisée pour caractériser temporellement ces deux sources, un apergu
sur les différentes techniques existantes est présenté dans la partie suivante.

I1.1. Etat de I’art des techniques de caractérisation temporelle des sources XUV ultrabréves

I1.1.1. Caméras streak a balayage de fente

La résolution temporelle d’impulsions lumineuses, a 1’échelle nanoseconde a picoseconde, a été rendue
possible dans les laboratoires par le développement des caméras a balayage de fente (ou Streak
camera en anglais) [65]. Initialement réservées au domaine IR-visible-UV elles ont été étendues au
domaine X en 1974, par Coleman et Mc Conaghy [66]. Le concept de base d'une caméra a balayage
conventionnelle est de convertir une impulsion photonique en un paquet d’électrons par photoémission
a partir d’une photocathode. Les photoélectrons sont ensuite accélérés vers le détecteur tout en étant
déviés transversalement par une rampe de tension rapide. Ainsi les premiers électrons, émis au début de
I’impulsion lumineuse, vont subir une faible déviation, alors que les suivants vont ressentir un champ
plus important et étre déviés de plus en plus fortement en fonction de leur instant d’émission. La
résolution temporelle est donc convertie en résolution spatiale dans la direction perpendiculaire au temps
de vol des électrons.

La résolution temporelle des caméras Streak est limitée notamment par la rapidité de balayage du champ
électrique, et par la dispersion en énergie des photoélectrons émis par la photocathode. Différentes
techniques ont été développées, (tension pulsée de la photocathode [67], commutateurs
photoconducteurs [68]) pour repousser la limite de résolution jusqu’a 100 fs, dans le domaine IR-visible-
UV. Une résolution temporelle de ~350 fs a été démontrée pour des impulsions de rayonnement X
d’énergie 2-5 keV [69]. Dans le domaine X mous et XUV (quelques dizaines a quelques centaines d’eV),
la résolution temporelle effectivement démontrée reste actuellement limitée a ~1 ps.
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Les caméras Streak X ultrarapides ont permis de réaliser en 2001 la premiére mesure de durée d’un laser
XUV pompé en régime transitoire et fonctionnant en mode ASE [46], puis quelques années plus tard
d’étudier la variation de cette durée en fonction de la durée de I’impulsion de pompe [47]. Enfin en 2009
une durée minimale de ’ordre de 1 ps a été mesurée par 1’équipe de J.J. Rocca (CSU, USA) [70] pour
un laser XUV transitoire émettant a 32.6 nm et fonctionnant en mode injecté. Ces mesures ont donc été
réalisées avec une résolution temporelle du méme ordre grandeur, ou légérement inférieure aux durées
mesurées. Méme si les caméras Streak ont le grand avantage de fournir une caractérisation monotir de
I’impulsion XUV, elles ne permettent pas d’atteindre une résolution temporelle femtoseconde, encore

moins attoseconde. Il faut donc avoir recours a d’autres techniques.

[1.1.2. Autocorrélation XUV- ionisation a deux photons

Le développement de méthodes de caractérisation temporelle d’impulsions, a 1’échelle femtoseconde a
attoseconde, est un enjeu partagé par toutes les sources XUV ultrabréves décrites dans la section 1. Les
avancées les plus significatives ont été réalisées avec les harmoniques XUV gaz [61] et avec les lasers
XUV a électrons libres [62]. Ainsi l'autocorrélation en intensité (ou du deuxiéme ordre) a été utilisée
pour mesurer la durée des impulsions du laser XUV a électrons libres FLASH (Allemagne) [71]. Cette
technique consiste a diviser I’impulsion a caractériser en deux répliques identiques, et a les recombiner
dans un gaz pour produire un processus non-linéaire, lorsqu’elles sont superposées spatialement et
temporellement. Dans ces expériences I’ionisation (Simple ou double) a deux photons d’atomes
d’hélium était utilisée comme processus non-linéaire. L’intensité du processus en fonction du retard
entre les deux répliques était mesurée par la présence des ions (He* ou He?*), équivalente a la courbe
d'autocorrélation en intensité, a partir de laquelle durée de I'impulsion XUV a caractériser peut-étre
déduite (en supposant un profil gaussien).

Dans le domaine attoseconde (ou sub-femtoseconde) I’autocorrélation en intensité a été appliquée aux
harmoniques d’ordre élevé générées dans des gaz, pour mesurer la durée moyenne d’une impulsion d’un
train d’impulsions attoseconde [72] ou d’une impulsion attoseconde unique [73]. Enfin, en 2009, cette
technique a été appliquée aux harmoniques générées par miroir plasma [74] étudiées dans cette thése.
Les expériences ont permis de confirmer la génération d’un train d’impulsions, avec une durée txuv de
900 as pour chaque impulsion individuelle [75].

Malgré que la technique d’autocorrélation a fourni une preuve trés directe de 1’existence des impulsions
attosecondes, elle reste cependant trés difficile a mettre en ceuvre. Elle nécessite des intensités XUV
focalisées élevées, pour que la mesure de durée soit fiable. De plus, elle ne permet pas d’avoir une
reconstruction compléte du champ électrique de I’impulsion puisqu’elle ne permet pas d’accéder a la
phase spectrale. Cette information est pourtant particulierement importante pour les sources XUV

attosecondes, issues de la génération d’harmoniques d’ordre élevé.

[1.1.3. Corrélation croisée : photoionisation en présence d’'un champ d’habillage

Au cours des années 90, la méthode qui fut trouvée pour caractériser temporellement les impulsions
XUV femtoseconde est basée sur le phénomeéne de photoionisation a deux couleurs, étudié par 1’équipe
de Pierre Agostini en France [76] et celle de Charles Vernon Shank aux Etats Unis [77].

L’idée centrale de cette technique est de profiter de la courte longueur d’onde des impulsions étudiées
afin de photoioniser les molécules ou les atomes d’un gaz. Le profil temporel d'émission des
photoélectrons ainsi créés correspond au profil d'intensité de I'impulsion excitatrice que I'on va chercher
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a mesurer. La réalisation de la photoionisation & deux couleurs aussi nommée photoionisation en
présence d’un champ laser appelé « champ d’habillage » dont le principe est illustré dans la Figure 1-12,
s’effectue en focalisant simultanément dans un jet de gaz 1’impulsion XUV a caractériser et une
impulsion de rayonnement a plus grande longueur d’onde (Infrarouge ou Térahertz). Dans un
phénomeéne de photoionisation, I’énergie cinétique des photoélectrons émis est généralement donnée par
la différence entre 1’énergie des photons incidents et le potentiel d’ionisation (I,) des atomes de gaz
cible. La présence d’un champ d’habillage induit une variation de I’énergie cinétique des photoélectrons
émis. La mesure de la distribution de I’énergie cinétique des photoélectrons produits, fournit un spectre
de photoélectrons. Cependant, 1’évolution d’un tel spectre en fonction du retard imposé a 1I’impulsion
d’habillage par rapport a I’impulsion XUV permet de retrouver les propriétés de cette derniére et
notamment sa durée.
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Figure I-12: Principe de la photoionisation habillée par laser : les atomes cibles sont ionisés par une impulsion
XUV en présence d’une impulsion d’habillage. Les photoélectrons émis sont dirigés vers un spectrométre a
électrons placé dans un plan paralléle a la polarisation de deux impulsions. Schéma tiré de [78].

Ce principe de base a donné naissance a une grande diversité de méthodes, adaptées en fonction des
caractéristiques de la source. Pour les harmoniques d’ordre élevé générées dans des gaz, plusieurs
techniques ont ainsi été démontrées avec succés: RABBIT (Reconstruction of Attosecond Beatings By
Interference of Two-photon transitions) [79], streaking attoseconde [80], ou encore FROG-CRAB
(Frequency-Resolved Optical Gating for Complete Reconstruction of Attosecond Bursts) [81]. Pour les
lasers XUV a électrons libres, de durée plus longue, la technique de streaking THz [82] [83] [84] [85] a
permis des progrés importants dans la mesure de durée en un seul tir.

I1.1.4. Autres techniques de corrélation croisée

Une autre approche, utilisant la corrélation entre I’impulsion XUV a caractériser et une autre impulsion
a une longueur d’onde différente, consiste a perturber sur un temps court la transmission ou la réflexion
d’une lame placée dans le trajet du faisceau. Cette technique a été démontrée pour 1a premiere fois en
2013, pour mesurer en un seul tir la durée de I’impulsion du laser XUV a électrons libres de FLASH
[86].

Une méthode similaire a été mise en ceuvre plus récemment par I’équipe de Stéphane Sebban au LOA-
ENSTA, pour mesurer la durée d'impulsion d'un laser XUV pompé en régime OFI et fonctionnant en
mode injecté. Dans cette expérience la réflectivité d’un miroir multicouche XUV est perturbée par

I’arrivée d’une impulsion femtoseconde infrarouge, suffisamment intense pour endommager la couche
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réfléchissante instantanément (i.e. sur un temps court devant la durée a mesurer). Ce diagnostic a en
particulier permis de démontrer une diminution significative de la durée de I’impulsion, lorsque la
densité électronique du plasma amplificateur est augmentée. Ainsi lorsque la densité électronique passe
de 4a7,6 x 10'° cm?, la durée de I’impulsion XUV mesurée est réduite de 1.4 ps a 520 fs [35].

11.2. Bases théoriques de la photoionisation habillée par laser

[1.2.1. Interprétation semi-classique

On rappelle tout d’abord la description classique de la dynamique de 1’électron lors de I’ionisation d’un
atome dans son niveau fondamental simultanément par deux impulsions de rayonnement : (i) un
rayonnement de grande fréquence wyxyy >> I, capable d’arracher 1’¢lectron vers le continuum et (ii)
un rayonnement de faible fréquence w. << I, et d’intensité modérée, de sorte que le champ d’habillage
correspondant n’affecte pas I'état lié des électrons a l'intérieur de I'atome. Cette grande différence de
fréquence entre les champs utilisés (wxuv >> wL) permet de séparer le processus de photoionisation a
deux couleurs en 2 étapes successives: I’ionisation de 1’atome par absorption d’un photon XUV, puis
une accélération de 1’électron libéré dans le continuum par le champ laser (EL) [87].

D’une maniére classique, au moment de l'ionisation (ti) de I’atome par le champ XUV, 1’électron est
éjecté dans le continuum avec une énergie cinétique initiale Wo = m,v%/2 = Exuv - Ip, OU v, représente
la vitesse initiale de I’électron. L'effet du potentiel ionique sur le mouvement de I'électron libéré dans le
continuum est négligé en raison de la grande valeur de wxuv par rapport a lp. Lorsqu'un champ
d'habillage est présent, la vitesse de I'électron (en unités atomiques), varie en fonction du temps selon:

v(t) = —A(t) + (vy + A(t = t})) (équation 1-1)

A(t) étant le potentiel vecteur total de deux impulsions, donné par A(t) = Axuv(t) + AL(t), qui sont
respectivement les potentiels du champ XUV et du champ laser d’habillage. Etant donné que |Axyy ()|

~ w et |4, ()] = 'Efuﬂ et en raison de la différence des fréquences et des amplitudes entre les
Xuv L

deux champs, le terme Axuv est négligeable devant A, et I’équation précédente s’écrit alors :

v(t) = —A.(t) + (v + AL(t)) (équation 1-2)

Le premier terme de 1’équation ci-dessus correspond a 1’oscillation de 1’électron libre dans le champ
laser, dont la moyenne est nulle une fois que I'impulsion laser d’habillage est terminée : A (t) = 0. La
vitesse de I’¢électron vy, mesurée expérimentalement a la fin de I’interaction, vaut donc :

vp = v+ AL (L) (équation 1-3)
L’énergie cinétique finale de 1’¢lectron dépend donc de la phase du potentiel vecteur A; (t;) (et donc de

du champ E; (t;)) a I’instant d’ionisation t; ou 1’¢électron est libéré. Autrement dit, en fonction de leur
instant d’ionisation t; les électrons interagissent avec le champ d’habillage a différentes phases,
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conduisant & des énergies cinétiques différentes. Le champ d’habillage E; (t), qu’on suppose polarisé

linéairement, s’écrit :
E,(t) = Eo(t).cos(wit + @) (équation 1-4)

A T’instant d’ionisation (ti), le potentiel vecteur correspondant, dans 1’approximation d’enveloppe
lentement variable vaut donc :

A(t) = f;iroo E (t)dt = — Eo sin(w,t; + @) (équation 1-5)

wy,

En posant ®; = w,t; + ¢, et en utilisant 1’équation -3, on trouve que I’expression de 1’énergie
cinétique finale de I’électron W= mevf/Z s’écrit [88]:

W =W, +2U,cos 26 sin?(®;) + o ./8 WU, cos@sin(®;)  (équation I-6)

Avec g = \/1 - (%) sin? @ sin?(®;) (équation 1-7)
0

e?Ey? Eo? , .
L — 2L (équation 1-8)

P amow? 4wp?

L’énergie pondéromotrice U, représente I’énergie cinétique acquise par 1’¢lectron dans le champ laser
de fréquence w;, W est I’énergie cinétique initiale des photoélectrons, 6 1’angle entre le vecteur vitesse
du photoélectron et la direction de polarisation du champ d’habillage.

L’équation 1-6 montre & nouveau clairement que I'énergie cinétique finale W dépend de la phase ®; a
I’instant d’ionisation du champ d’habillage, qui induit une modulation périodique. Par ailleurs, on voit
que le décalage en énergie AW = W — W, varie en fonction de I’angle 6.

11.2.2. Description quantique de [’habillage

L’impulsion XUV ultrabréve génére un paquet d’ondes électronique dans le continuum lors de la
photoionisation de 1I’atome cible. Pour étudier en détail I’effet d’un champ laser de basse fréquence sur
les électrons libérés, un traitement quantique est nécessaire. Ce modéle propose par Dykhne et Yudin
en 1977 [87], permet d’étudier comment le champ laser affecte 1’énergie cinétique des photoélectrons
en menant dans un cas a I’apparition des pics supplémentaires et dans d’autre a un élargissement dans
le spectre en énergie, comme nous expliquons dans la partie 11.2.2.3 de ce chapitre.

[1.2.2.1. Photoionisation avec I’impulsion XUV seule

On considére un atome dans 1’approximation d’un seul électron actif ionisé par un champ électrique
XUV (Exuv). Dans le cadre de la théorie des perturbations au premier ordre, la probabilité pour qu’un
¢lectron soit libéré de I’atome avec une quantité de mouvement v, a la suite de 1’ionisation, est exprimée
par I’amplitude a,,(W). C’est I’amplitude de transition d’un électron de son état fondamental vers un

état final |v) de continuum, donnée (en unités atomiques) par ’expression [88]:
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a,(W) = —i [0 d,Exyy(t) et et dt (équation 1-9)
== f::o dyExyy (t) "W+t gt
= —iTF[d,Exyy (t) 'MW+t ]

= —idy |Exyy(W + Ip)|.ei‘/’XUV(W+’P) (équation 1-10)

ou d, correspond a I’élément de la matrice de transition dipolaire de 1’état fondamental au continuum,
Exyy est la transformée de Fourier du champ Eyyy(t), W= 1/2m,v? est I’énergie cinétique de
I’électron dans 1’¢état final |v), L, est le potentiel d’ionisation de I’atome et @y, représente la phase
spectrale du champ XUV.

L’équation I-9 relie le paquet d'ondes électronique au spectre du rayonnement XUV qui le promeut dans
le continuum, et le spectre électronique |a, (W)|? au spectre du rayonnement XUV, a la fois en phase
et en amplitude. D’apreés 1’équation I-10, on constate que le champ XUV dans le domaine temporel et le
paquet d’onde électronique généré apres ionisation de 1’atome sont reliés par une transformée de Fourier.
Le paquet d’onde électronique d,, Exyy (W + Ip) a les mémes propriétés en amplitude et en phase que
I’impulsion XUV initiale a un déphasage et un décalage pres (dans le terme I, du fait de I’ionisation).
La grandeur physique accessible expérimentalement est le spectre des photoélectrons S,, (W) , qui peut
étre considéré comme une réplique du spectre des photons XUV tel que :

SoW) = |dypBxuy(W +1,)|"  (équation I-11)

Au final, la caractérisation spectrale du paquet d’électrons, par la mesure de leur distribution d’énergie
cinétique, fournit une information sur la structure temporelle de I’impulsion XUV. Cependant, pour
obtenir une caractérisation compléte d'une impulsion, il est également nécessaire de déterminer

I’évolution temporelle de son amplitude et de sa phase.

11.2.2.2.  Modele SFA en présence du champ laser

La méthode la plus simple pour étudier théoriquement la photoionisation en présence d’un champ
d’habillage est basée sur une approximation appelée « Strong Field Approximation » (SFA), ou
approximation du champ fort [89]. Cette approche consiste a négliger les effets de la structure atomique
en particulier le potentiel coulombien lors de la propagation d’un électron dans un champ laser. Dans le
cas de I'approximation de I'électron actif unique, en résolvant I'équation de Schrodinger, I'amplitude de
transition d'un électron vers I'état final |v) est exprimée en fonction du retard relatif (t) entre I'impulsion
XUV et le champ laser d'habillage. Cette expression, basée sur les travaux [90][91], est donnée par la
formule suivante :

+00

a,(7) = —ifjozo dt dp(ey- Exyy (t — T)e_iff At /2+ Ip)

o0 . +00 7 ]
=—i f_+oo dt dpey. Exyy (t — Delllpt=le at'p*D/2 (gquation 1-12)
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La quantité de mouvement instantanée de I'électron libre dans le champ laser est représentée par p(t),
qui est égal a p(t) = v +A(t), ou A(t) est le potentiel vecteur du champ laser. L'intégrale contenant le
terme p2(t")/2 représente l'intégrale de I'énergie instantanée d'un électron libre dans le champ laser,
depuis l'instant d'ionisation de I'atome jusqu'a I'instant de détection. Afin de mieux comprendre I'effet
du champ laser d'habillage sur le paquet d'électrons et pour faciliter la comparaison entre les équations
I-9 et 1-12, respectivement sans et avec habillage, le terme p?(t") est remplacé par v>+AZ%(t)+ 2VA(t).
De plus, rappelons que I'énergie cinétique de I'électron est donnée par W= 1/2mgv? = v?/2 . Ainsi,
I'amplitude des probabilités peut étre exprimée sous la forme suivante :

a,(t) = —i fj;o dt dypry- Exyy (8 — 7) el®@eiW+ip)t  (gquation 1-13)
o(t) = — [ dt'[v. A(t) + A%(t)/2] (équation 1-14)

Le spectre des photoélectrons peut étre par suite déduit puisque S(t) = |a,(1)|?.
On obtient donc I’expression du spectre en énergie S(W,t) en présence du champ d’habillage:
|2

SW,t) = |f_+:: dt dp). Exyy(t) ei?(t=1) gi(W+Ip)t (équation 1-15)

L’équation I-13 montre que le champ laser d'habillage introduit une modulation de phase temporelle sur
le paquet d'électrons généré par le champ XUV, représentée par le terme @(t). De plus, la présence du
produit scalaire (v. A(t")) dans I'équation I-14 indique clairement que I'effet du champ d'habillage ne se
manifeste que lorsque la modulation de phase a une valeur non nulle. Par conséquent, I'effet d'habillage
sera nul lorsque la polarisation du champ laser est perpendiculaire au vecteur vitesse des photoélectrons
détectés. Par ailleurs, lorsqu’un champ laser d’habillage polarisé linéairement et a la forme E; (t) =
Ey. (t).cos(w,t), avec une enveloppe qui varie lentement (EL = constante) [88] est utilisé, 1’équation I-
14 permet de calculer la modulation de phase temporelle induite par le champ d’habillage sur le paquet
d'électrons généré par I’impulsion XUV:

o(t) = — f:m dt’ [‘“Fz%a)%sin2 (wyt') — %Et’)sin(w,dt’) cos@]  (équation I-16)
@ correspond a I’angle entre le vecteur vitesse v des photoélectrons et la direction de polarisation du
champ laser d’habillage.
En résumé, I'importance fondamentale d'utiliser un champ d'habillage réside dans sa capacité a induire
un déphasage @ (t) sur le paquet d'ondes ¢électroniques, qui dépend du retard t entre les deux impulsions.
Il est donc crucial de choisir expérimentalement ce retard en tenant compte de la durée de I'impulsion
d'habillage utilisée, afin que les deux impulsions se recouvrent temporellement. Actuellement, la plupart
des techniques de caractérisation temporelle complete des impulsions XUV ultrabréves (allant de la
femtoseconde a I'attoseconde) reposent sur la mesure des spectres S(W,t) en faisant varier le retard T,
ce qui permet de déduire la phase spectrale de I'impulsion XUV a caractériser.

11.2.2.3. Régimes du processus de photoionisation habillée par laser

Différents scénarios du processus de photoionisation habillée par laser peuvent étre discutés en fonction
des caractéristiques de I'impulsion XUV et du champ laser d'habillage. Les parametres critiques qui

39



Chapitre | : De la génération & la caractérisation temporelle des sources XUV ultra-bréves

déterminent la nature du processus sont la durée de I'impulsion XUV (txuv) a caractériser, la durée
d'habillage (z;) et la période du champ et sa période (T.). Selon la valeur de Ty par rapport & Txuv, On
observe différentes réponses au champ d'habillage, ce qui se traduit par des structures variées dans le
spectre photoélectronique.

e Lorsque la durée de I'impulsion XUV est beaucoup plus courte que le cycle optique du champ
laser d'habillage (Txuv << Tv), la modulation de phase du paquet d'ondes électroniques peut étre
linéairement développée. En raison de cette modulation linéaire, la raie des photoélectrons est
déplacée de sa position initiale vers une autre position déterminée par la valeur du potentiel
vecteur du champ d'habillage au moment de I'ionisation. Cet effet est nommé "streaking" [90].
En fonction du décalage temporel relatif entre I'impulsion XUV et le potentiel vecteur du champ
d'habillage, le spectre photoélectronique de I’impulsion XUV peut étre soit élargi (streaked) soit
décalé. Sachant que, lorsque I’impulsion XUV se recouvre temporellement avec un extremum
du potentiel vecteur du champ d’habillage, un décalage maximal et un élargissement non
prononcé du spectre photoélectronique est manifesté. Tandis que lorsque le recouvrement entre
les deux impulsions s’établie par un passage par zéro du potentiel vecteur du champ d’habillage,
le spectre des photoélectrons est élargi autour de I'énergie centrale. La technique de streaking a
été largement utilisée pour caractériser les impulsions attosecondes, notamment dans [92], et
elle a également été avec succes avec des lasers a électrons libres XUV [93].

e Par contre, lorsque la durée de I’impulsion XUV est plus longue que la période du champ laser
d’habillage (Txuv>> TL), les paquets d’ondes électroniques émis a des temps différents mais
avec la méme énergie finale vont subir un phénomeéne d’interférence dans le domaine spectral.
Ce phénomene est due a la modulation périodique de 1’énergie causée par le champ laser. Ces
interférences donnent lieu a [D’apparition des pics supplémentaires dans le spectre
photoélectronique appelés bandes latérales ou « sidebands » en anglais. Les bandes latérales
sont théoriquement provoquées par les termes A2(t) et v.A(t) de I’équation 1-14, et elles
représentent une absorption ou une émission stimulée d’un ou plusieurs photons de I’impulsion
d’habillage. On se référe a ce phénoméne comme étant le régime de " sidebands " qui a été
étudié théoriquement [94] [95] ainsi que sur le plan expérimental [96] [97].

Une explication détaillée donnée par Radcliffe et ses collaborateurs [64], montre la différence entre le
régime de streaking et de sidebands. En outre, le cas intermédiaire, lorsque la durée d’impulsion XUV
est proche ou égale a la période du champ d’habillage, a été observé expérimentalement en 2012 [98]
et étudié théoriquement par Kazansky et al, [99] ou ils expliquent la transition du régime de streaking
vers le sidebands. Dans le cadre de cette thése, on s’intéresse plutdt au régime de sidebands expliqué
en détail dans la section ci-dessous.

11.2.2.4. Régime des sidebands

Malgré qu’une grande partie de la physique de ce processus est décrite par le modele semi-classique, le
phénomeéne d’interférence dans le domaine spectral reste un élément manquant dans ce modéle [100].
Pour décrire de facon plus fine le comportement des sidebands il est donc important de se baser sur le
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modele quantique de la photoionisation habillée par laser. Ce modéle est largement utilisé pour
interpréter les expériences de caractérisation temporelle compléte (en amplitude et en phase) des
impulsions XUV femtosecondes voire attosecondes avec un champ d’habillage infrarouge de longueur
d’onde de I’ordre de 800 nm (Tir = 2.66 fs). Dans tout le reste de cette partie, pour simplifier I’écriture,
on suppose que le champ d’habillage utilisé est une impulsion dans le domaine infrarouge. Dans le cas
d’une impulsion XUV unique (a une seule fréquence wyyy) en présence d’un champ d’habillage, des
transitions & multiphotoniques et a deux couleurs sont possibles. Ceci est représenté sur la Figure 1-13.

E
R R ——
hw ir } Satellites
s 222 e >
: Signal de photoélectrons
Ip Impulsion laser
Impulsion
: ho uv ’
el [E

Figure I-13: Photoionisation a deux couleurs et formation de sidebands par absorption multiphotonique.

Les photoélectrons générés par I'absorption d'un photon XUV (fleche bleue) vont pouvoir induire des
transitions libres-libres (fleches rouges) impliquant I'absorption ou I'émission stimulée d'un ou plusieurs
photons infrarouges. Lors de I’analyse du spectre des photoélectrons, une raie principale due a
I’ionisation par les photons XUV est observée, entourée par des bandes latérales séparées de multiples
de la fréquence du champ laser comme + wir, = 2mir... £ Nwir. En supposant que n est un entier
représentant le nombre des photons IR absorbés ou émis, 1’énergie de photons des sidebands (SB) est
alors donnée par :

ESB,n = thUV i_ n fla)m (équation |'17)
D’une maniére classique, I’énergie cinétique finale des photoélectrons XUV en présence d’un champ
d’habillage infrarouge peut étre écrite suivant 1’équation 1-6. La valeur maximale de cette énergie est
pour cos 6 sin(®;) = 1, correspondant aux photoélectrons libérés suivant la direction de polarisation du

champ d’habillage et a un passage par zéro du potentiel vecteur du champ IR. Dans ce cas, le décalage
maximal de 1’énergie cinétique finale des photoélectrons sera :

Wiax = Wo + 2U, + /8 WU, (équation 1-18)
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Cette équation permet d’évaluer le nombre des sidebands présentes dans le spectre comme [76]:

2./8 WyU.
Ngp = 220 — _— (équation 1-19)

WIR WIR

En remplagant 1’expression de U,, (équation I-8) dans I’équation I-19, Nggpeut étre exprimé en fonction

de I’intensité du champ d’habillage IR comme :
Ngg = cste /8 Wyl (équation 1-20)

Le nombre des sidebands créées dans le spectre photoélectronique augmente donc proportionnellement
avec la racine carrée de I’intensité du champ d’habillage.

L’énergie cinétique des photoélectrons a la position des sidebands est donnée par I’expression suivante :

Espn = hwxyy — Ihtn hw;p — Up (équation 1-21)

Ou n est un entier représentant le nombre des photons IR absorbés ou émis, I,, est le potentiel
d’ionisation de I’atome cible, et U, est le potentiel pondéromoteur, ou décalage pondéromoteur,

correspondant a I’effet Stark causé par le champ d’habillage IR sur le potentiel d’ionisation des atomes
[101].

2p 2
e“Eprr

Partant de I’expression initiale (équation I-8) : U,, = etenutilisant I o< |Eg;z|? [102], on obtient

Amewyp?
I’expression de ce décalage pondéromoteur en fonction de la longueur d’onde et de I’intensité du champ

d’habillage comme:

UpleV] =9.33 x 107 x Afz[um?] X I;g [W.cm™2] (équation I-22)

En comparant la position en énergie cinétique des raies dans le spectre des photoélectrons obtenue avec
et sans champ d’habillage, il est ainsi possible de déduire ou calibrer l'intensité du champ d’habillage

effectivement présent dans la zone d’interaction, comme montré dans [103].

Des conditions expérimentales essentielles doivent étre vérifiées autre que I’intensité suffisante de
I’habillage (lir > 10! W/cm?), notamment la synchronisation spatiale et temporelle entre 1’impulsion
XUV ionisante et le champ d’habillage [104].

La présence des sidebands dans le spectre photoélectronique a été a ’origine du développement de
plusieurs techniques de caractérisation temporelle des impulsions XUV ultrabréves. Ainsi la technique
RABBITT (Reconstruction of Attosecond Beating By Interference of two-photon Transitions) a permis
la caractérisation des trains d’impulsions attosecondes émis par les sources harmoniques d’ordre élevé
générées dans des gaz [79], grace & la mesure des phases spectrales relatives des harmoniques
successives. La technique de corrélation croisée décrite en détail dans les articles de Schins et al [105]
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et Bouhal et al [106], que nous avions mentionnée dans la section 11.1.3, avait quant a elle permis de
mesurer la durée de I’enveloppe de ce train d’impulsion, a 1’échelle femtoseconde. Cette méthode repose
sur lamesure de la variation du signal des sidebands en fonction du délai XUV/IR, qui fournit la fonction
de corrélation croisée entre les enveloppes de deux impulsions, donnée par:

ISB(n)(T) . fj;of[lm(t —1)] Ixyy(t) dt  (équation 1-23)

La durée du champ d’habillage IR utilis¢ étant connue, et dans le cas ou I’intensité des sidebands dépend

linéairement de I’intensité I;p, on peut ainsi déterminer par déconvolution celle de I'impulsion XUV

T2 rrelation = Tir + Tayy - La durée de I'impulsion XUV 4 caractériser est finalement donnée par

I’expression suivant :

— 2 2 , .
Txuv = JTcorrelation — TR (équation 1-24)

[11. Distribution angulaire de photoélectrons

Nous avons constaté d’apres les équations 1-14 et I-15 que ’effet du champ d’habillage dans le spectre
des photoélectrons varie angulairement en fonction de 1’angle 8 défini comme étant 1’angle entre les
vecteurs vitesses des photoélectrons émis et la direction de polarisation de I’impulsion d’habillage
utilisé. Cet effet sera maximal pour un angle 8 = 0°, et devient nul pour 8 = 90°. L’observation de la
variation de I’effet du champ d’habillage a différents angles 6 sera donc essentiel. La distribution
angulaire de I’émission des photoélectrons est é¢galement une information importante pour comprendre
la physique de la photoionisation des systemes irradiés.

La forme générale de la distribution angulaire des photoélectrons (abréviée par la suite par le terme
« DAP »), dont le calcul est détaillé par Cooper [107], repose sur le fait qu'une fonction d'onde
photoélectronique (ye), qui résulte de la diffusion d'un électron & partir d'un noyau atomique, peut
toujours étre exprimée en termes de superposition de fonctions harmoniques sphériques (Y. (8, @))
[108]. La DAP résulte du carré cohérent de la fonction d'onde (y.) peut étre exprimée comme :

(6, @) & Y We = X1Z6* Niy——1 B Yiu (6, @) (équation 1-25)

Les coefficients " .y " varient en fonction du processus de photoionisation lui-méme, y compris la
dynamique de la photoionisation, l'orbite a partir de laquelle I'électron est éjecté, I'énergie de
photoionisation et la polarisation du rayonnement ionisant. Le premier coefficient, " By ", est
proportionnel & I'intensité des photoélectrons intégrés angulairement, tandis que les coefficients suivants
décrivent I'anisotropie de la distribution angulaire des photoélectrons. Ainsi, nous pouvons observer que
toute la physique de la photoionisation des gaz rares (et des molécules) est encapsulée dans le paramétre
d’anisotropie Py , également connu sous le nom de paramétre d'asymétrie, qui est I'élément essentiel
étudié au sein du chapitre V. Les deux angles 6 et @ sont définis en fonction de la direction de
polarisation et de la direction de propagation des photons incidents, comme illustré dans la Figure 1-14.
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Figure I-14 : Définition des angles 6 et @ relativement a la direction de polarisation et de propagation des
photons.

Partant de la formule générale de la distribution angulaire des photoélectrons donnée par 1’équation I-
25, les fonctions harmoniques sphériques Yiv (6, @) peuvent étre substituables (sous certaines
conditions) avec des polyndmes de Legendre. Dans la section suivante, I’expression de la section
efficace différenticlle de la photoionisation d’un gaz rare pour différents états de polarisation du
rayonnement ionisant est discutée. Une discussion plus détaillée des équations sera présentée dans le
chapitre 5.

I11.1. Cas d’un rayonnement polarisé linéairement

Dans le cadre de l'approximation dipolaire électrique, lorsqu'un photon interagit avec une cible
atomique ou moléculaire, la corrélation angulaire entre le photon incident et le photoélectron éjecté est
proportionnelle a une combinaison linéaire de 1 et cos?d, ou O représente l'angle d'éjection du
photoélectron sortant par rapport au vecteur de polarisation du photon incident [109] [110] . Notant que
cette approximation est valide lorsque la longueur d'onde du photon est beaucoup plus grande que les
dimensions de la cible (atomes ou molécules). Autrement dit, I'onde ne varie pas a l'intérieur de I'atome.
Généralement, la section efficace différentielle pour la photoionisation a un photon d’un gaz par une
lumiére incidente polarisée linéairement, dans l'approximation dipolaire électrique, peut étre écrite
comme [111]:

Utot p .
= 1 + BP,(cosO équation 1-26
[4], = 201+ BPy(coso)]  (equation 126
Ol a;,; est la section efficace totale qui détermine l'intensité globale du processus, P2 (cos 8) = (3 cos?
0 — 1)/2 est le polynome de Legendre d’ordre 2.

D’apreés 1’équation I-26, on constate que la distribution angulaire est entierement déterminée par le
parametre d'asymétrie P, qui incarne toutes les informations dynamiques relatives a la distribution
angulaire. Vue I'exigence que la valeur de do/dQ soit toujours positive pour toutes les valeurs de 0, la
valeur du paramétre [ est limité dans la gamme —1 < B < +2. Cependant, dans le cas d’une
photoionisation multi-photonique, le signal total sera la somme des polynémes de Legendre d’ordre
supérieur [112], I'équation 1-26 sera donc étendue en :
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1®) «< 1+ B2P,(cosh) + F+P,(cosB) + -+ + BuP,(cosB) (équation 1-27)

I11.2. Cas d’un rayonnement non polarisé

En prenant en compte le cas ou le rayonnement incident est non polarisé, Born et Wolf [113] ont
démontré que la lumiere incidente non polarisée peut étre considérée comme une superposition
incohérente de deux faisceaux polarisés linéairement, vibrant le long des axes orthogonaux x et y et se
propageant suivant z avec une intensité équivalente [110]. L’expression de la section efficace
différentielle devient alors la somme de deux signaux polarisés et peut étre formulée de la maniére
suivante :

d 1 o4 . _
[d_;]NPol = 'Z [1 + BP,(cosB,)] += a‘nt [1 + BP,(cosB,)] (équation 1-28)

Par ailleurs, I’expression de la section efficace différentielle peut étre simplifiée [110] sous la forme

[dQ NP GtOt [1 -3 BPZ (Cosez)] (équation 1-29)

Dans le travail que nous allons présenter, nous avons utilisé un nouveau spectromeétre a électrons de type
imageur de vitesses (VMI pour Velocity-Map Imaging Spectrometer), pour accéder a la distribution
angulaire des photoélectrons. On verra que cette information angulaire joue un réle central et précieux
dans les expériences de photoionisation habillée par laser que nous décrirons dans les chapitres 111 et
IV. Au chapitre VV nous montrerons que la distribution angulaire peut également étre utilisée pour
remonter a des informations sur 1’état de polarisation de la source.
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Chapitre 11

Conception et caractérisation d’un spectrometre

imageur de vecteur vitesse

I. Introduction

L’étude des particules émises lors de 1’interaction d’un systéme avec un faisceau ionisant (photons,
particules) permet d’obtenir des informations a la fois sur ’interaction elle-méme et sur le systéme en
guestion. Ces particules émises sont trés souvent des électrons, ce qui a amené a développer les
techniques d’analyse de ceux-ci. Pour ce faire, la technique de la spectroscopie électronique est donc
nécessaire. Un spectrométre a électrons est un appareil qui sert & mesurer un ou plusieurs paramétres
caractérisant les €lectrons émis (énergie cinétique, angle d’émission, polarisation de spin) suite a une
interaction entre une cible (atome, molécule, surface, solide...) et un faisceau ionisant. Actuellement, il
existe plusieurs types de spectrométres a électrons. Comme expliqué ci-dessous, un tel appareil peut
s'appuyer sur différents principes de fonctionnement.

Un spectrométre a temps de vol ou TOF pour « Time-Of-Flight » [114], mesure le temps écoulé entre
1I’émission d’un électron et sa détection a une position de 1’espace donnée. En pratique, il est constitué
d’un long tube placé entre la zone d’interaction d’ou les électrons sont issus et un détecteur. Ce dernier
recoit les électrons émis dans une toute petite partie de I’espace (a un angle solide donné). En mesurant
le temps écoulé depuis I’émission des €lectrons et connaissant la longueur du tube, il est possible de
calculer la vitesse et donc 1’énergie cinétique d’émission suivant :

1

me L? . .
Ec = S Me Ve? = 12 (équation 11-1)

avec me la masse de 1’électron, L la distance entre la région d’émission des électrons et le détecteur et t
le temps nécessaire pour que les électrons atteignent le détecteur. Les électrons ayant de grandes énergies
cinétiques arriveront en premier, tandis que les derniers correspondront a ceux de plus faibles énergies.

Cette technologie du temps de vol a été améliorée en utilisant le principe d’un spectrométre a temps de
vol a bouteille magnétique ou, en anglais, MBES pour « Magnetic Bottle Electron Spectrometer ». Le
principe d’un tel analyseur est de guider les électrons jusqu’au détecteur au moyen de lignes de champ
magnétique. En pratique, il est constitué d’un tube autour duquel est bobiné un fil électrique, I’ensemble
constituant un solénoide. Un aimant est placé en face du solénoide au plus pres de I’intersection entre
le faisceau ionisant et le jet de gaz. Les lignes de champ magnétique de ces deux composants se
combinent en décrivant la forme d’une bouteille d’ou le nom de ce spectrometre. Ces lignes de champ
guident donc pratiquement tous les électrons émis du volume source jusqu’au détecteur, ce qui donne
une efficacité de détection tres élevée (collection proche de 4 stéradians au lieu d’un angle solide défini
par la taille et la distance du volume source au détecteur dans un TOF) et donc un signal beaucoup plus
fort par rapport au TOF ordinaire. La premiére conception d’une bouteille magnétique permettant la
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détection de photoélectrons avec un niveau de signal important a été proposée en 1983 par Kruit et Read
[115].

La premiere technique que j’ai présentée consiste 2 mesurer le temps de vol des électrons jusqu’au
détecteur (TOF ou MBES). Un autre principe consiste a interagir avec ces électrons au moyen d’un
champ électrostatique afin de modifier leur trajectoire en fonction de leur énergie cinétique. Le
développement de I’électronique puis de I’informatique a permis de réaliser des analyseurs
¢lectrostatiques trés performants tels qu’aujourd’hui les analyseurs hémisphériques (HSA) [116]. Ce
type d’analyseur est constitu¢ généralement de deux ¢électrodes creuses hémisphériques entre lesquelles
est appliquée une différence de potentiel constante. Les électrons émis dans le volume source entrent
par une fente étroite et sont focalisés sur le détecteur. Ainsi, pour une tension donnée, cet analyseur ne
transmet jusqu’au détecteur que les électrons autour d’une énergie cinétique donnée appelée énergie de
transmission ou énergie de passage. L’énergie cinétique des particules est calculée dans les analyseurs

hémisphériques suivant 1’équation suivante :

Ec == % (équation 11-2)

avec q la charge de la particule, AV la différence de potentiel appliquée entre les électrodes et C la
constante associée a la géométrie de I’analyseur. Malgré la faible transmission donnée par ce
spectrométre et son colt assez élevé, I’analyseur hémisphérique dispose d’une résolution en énergie
inégalée, ce qui fait qu’il est largement utilisé.

Si ces analyseurs électrostatiques proposent une excellente résolution spectrale, ils sont peu adaptés a la
mesure de la distribution angulaire des électrons émis. Il existe actuellement des spectrométres a
¢lectrons qui au contraire permettent d’accéder aisément a cette information. On peut citer par exemple
les spectrometres imageurs de vecteur vitesse (VMIS) ou « Velocity Map Imaging Spectrometer »
proposés pour la premiére fois par Eppink et Parker en 1997 [117]. Les VMI permettent de mesurer non
seulement ’énergie cinétique, mais aussi 1’angle d’émission des particules émises. On accéde aux
composants du vecteur vitesse initial des électrons. Le principe d’un VMI consiste a projeter, au moyen
d’un potentiel accélérateur, la sphére en expansion des électrons émis sur un détecteur capable de
localiser en position les événements détectés. Généralement, le VMI standard est constitué de 3
électrodes concentriques sur lesquelles est appliquée une différence de potentiel entre la premiére et la
deuxiéme électrode, ce qui va créer un champ électrostatique intense. Ce champ accélére la totalité des
particules chargées créées au niveau du volume source localisé entre les deux premieres électrodes vers
le détecteur.

Le tableau ci-dessous montre les principales différences entre les spectromeétres a électrons fréquemment
employés. Des caractéristiques comme la transmission des photoélectrons (autrement dit, 1’angle solide
de détection), la distribution angulaire et la résolution spectrale, tout en tenant compte du codt, sont des
conditions essentielles lors du choix du spectrométre & utiliser durant les expériences de photoionisation,
en fonction du but recherché.
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Spectromeétres | Temps Lentille Transmission | Distribution | Résolution
de vol | électrostatique des angulaire spectrale
photoélectrons

TOF v X quelques % X ®
Bouteille N y
magnétique v ~ 100 % ©
Analyseur
0,
hémisphérique | v quelques % X
VMI X v 100 % v @

Tableau II-1: Tableau récapitulatif des principales différences entre les spectrométres a électrons.

Alors, quel type de spectrométre est le plus adapté aux études que 1’on souhaite réaliser ? Dans notre
travail, comme déja expliqué dans le premier chapitre, afin de remonter au profil temporel des sources
XUV, le diagnostic utilisé est basé sur la technique de la photoionisation habillée par laser (THz a
infrarouge) ou 1I’on mesure 1’énergie et la distribution angulaire des photoélectrons émis par le
rayonnement ionisant. Comme discuté dans le chapitre 1, la modulation du spectre de photoélectrons
produite par le champ d’habillage varie avec 1’angle d’émission des photoélectrons. La distribution
angulaire des particules est donc une information essentielle pour déduire finalement le profil temporel
complet des impulsions XUV. Pour étudier soigneusement [’effet du champ d’habillage, un
spectrométre permettant de mesurer la variation induite de 1’émission des électrons dans différentes
directions est donc nécessaire.

En utilisant une bouteille magnétique, les informations angulaires sont perdues a cause du champ
magnétique qui modifie les trajectoires des particules chargées avant leur arrivé au niveau du détecteur.
Par ailleurs, en utilisant un spectrométre a temps de vol ou un analyseur hémisphérique, I’accés aux
distributions angulaires est possible seulement en variant a chaque mesure 1’angle du spectrométre, ou
en modifiant la polarisation du laser, ce qui rend la mesure plus difficile et plus lente. Une autre fagon
possible serait d’utiliser simultanément deux TOF placés a 90° I’un de ’autre. Mais ce qui rend cette
méthode difficile est la calibration relative des 2 TOF d’une part et d’autre part de s’assurer qu’ils
regardent le méme volume source. De plus, toute 1’information angulaire hors de ces deux angles
d’émission est perdue. Par contre, ’utilisation d’un spectrométre VMI donnant 1’accés simultanément a
toutes les distributions radiales et angulaires des photoélectrons, élimine le besoin de tourner ou de
déplacer le spectrometre durant chaque mesure comme dans le cas du TOF ou de I’analyseur
hémisphérique. De plus, toute I’information sur un seul tir est collectée simultanément, ce qui présente
I’énorme avantage de s’affranchir des probléemes de fluctuation de la source de photons. Ceci nous a
conduit & choisir finalement ce type de spectrométre.

Dans ce chapitre, un apergu de la technique expérimentale d’imagerie de vecteur vitesse est présenté.
Les derniéres sections de ce chapitre sont dédiées a la calibration de cet instrument, ainsi qu’aux
simulations numériques necessaires pour optimiser les performances du spectrometre, en particulier la
résolution spectrale.
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I. Principe de fonctionnement du spectromeétre VMI

Comme son nom 1’indique, un spectrometre d’imagerie des vecteurs vitesses nous donne acces non
seulement a la norme des vitesses des particules détectées, mais aussi a leur direction d’émission. Le
principe de fonctionnement du VMI est illustré dans la Figure 11-1 lors de la photoionisation d’un gaz

cible (atomes, molécules) par un laser.

Impulsion laser
Sphére de MCP Phosphore

Newton /
G Caméra

Gaz cible

Répulseur (R)

Extracteur (E)

Masse (G) |

Image aprés inversion Image brute Enregistrement des images

Figure II-1: Schéma explicatif du principe de fonctionnement d’un spectromeétre VMI. L’angle & correspond a
I'angle entre le vecteur vitesse des particules chargées et la direction de polarisation du rayonnement ionisant.

Comme je I’ai déja mentionné, un VMI dans sa version la plus simple est constitué de trois électrodes
annulaires concentriques nommeées respectivement le répulseur (R), I’extracteur (E) et une derniére mise
a lamasse (G) pour « ground » en anglais qui définit une zone de vol sans champ jusqu’au détecteur. Le
faisceau ionisant est focalisé sur un jet de gaz entre les deux premiéres électrodes et forme par cette
intersection ce qu’on appelle la zone d’interaction. Des électrons et des ions sont alors produits et
forment un nuage électronique ou ionique en expansion appelé « sphére de Newton ». La différence de
potentiels appliqué entre le répulseur et I’extracteur génére un champ électrostatique qui projette ces
sphéres en expansion dans le tube de vol sur un détecteur. L’électrode constituant I’extracteur étant
annulaire, les lignes de champ créées présentent une courbure qui a un effet de focalisation sur les
trajectoires de ces particules. Ceci implique que toutes les particules ayant le méme vecteur de vitesse
initial sont focalisées au méme endroit sur le détecteur indépendamment de leur position d’émission,
d’ou le nom de lentille électrostatique. Le systéeme de détection lui-méme sensible a la position d’impact
des particules est formé d’une ou plusieurs galettes a micro-canaux (MCP pour Micro-Channel Plate),
couplée(s) a un écran phosphore qui a la propriété d’émettre un flash lumineux lors de I’impact d’un
pulse d’¢électrons. L’image enregistrée a 1’aide d’une caméra correspond a la projection des sphéeres de
Newton (3D) sur un détecteur bidimensionnel (2D). Pour remonter a la distribution initiale des vitesses
des particules émises a partir de cette sphére « écrasée » (la distribution spatiale des électrons sur le

détecteur), une transformation d’Abel inverse est donc nécessaire. Cette transformation -pour étre
applicable- nécessite 1’existence d’une symétrie cylindrique du systéme et donc d’un axe de symétrie
cylindrique parallele au plan du détecteur. Généralement I’axe de symétrie correspond a 1’axe de
polarisation du faisceau ionisant s’il est polarisé linéairement. Notons que la composante angulaire est
conservée dans le spectre photoélectronique. Le principe de I’inversion d’Abel ainsi que les différentes
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méthodes existantes pour la réaliser sont détaillés dans la partie 11.3 de ce chapitre.

En utilisant un systeme de coordonnées polaires (R, 8), on peut donc obtenir des informations sur

I’énergie cinétique des particules détectées en mesurant le rayon des raies suivant la relation suivante :

q Vge R% | .
E.= Re+lzse‘" (équation 11-3)

q étant la charge des particules émises, Vrspuiseur 1a tension appliquée au répulseur, R le rayon mesuré et
C la constante d’étalonnage du spectrometre VMI. Cette relation montre que pour un voltage de
répulsion donné, les électrons les moins énergétiques seront localisés au centre du détecteur, tandis que
les plus énergétiques seront détectés a des rayons plus grands.

Le développement des lentilles électrostatiques et les méthodes de la transformation d’Abel inverse
existantes sont abordés dans les parties ci-aprés.

I1.1. Les lentilles électrostatiques présentes

Historiquement, la premiére méthode d’imagerie des vitesses a été développée par Chandler et Houston
en 1987 [118], dans le but d’étudier la distribution spatiale des produits de photodissociation de la
molécule CHzsl a la suite d’un impact photonique. L’analyseur employé est composé d’un répulseur avec
deux grilles métalliques. Les ions produits dans le volume source (entre le répulseur et la premiére
grille), sont projetés vers le détecteur a 1’aide d’un champ électrique créé par une différence de potentiel
entre les grilles. L’utilisation des grilles métalliques pour la projection des particules chargées sur le
détecteur génére des distorsions dans les images dues a I’inhomogénéité du champ électrostatique (des
déviations importantes de trajectoires de ces particules) [118]. La résolution spatiale de cet analyseur
était limitée, ce qui était dii a I’extension de la région d’interaction (la géométrie de la source est donc
non ponctuelle), puisque sans effet de focalisation. Des améliorations décisives dans la technique
d’imagerie des électrons/ions par rapport a la méthode de Chandler sont alors proposées par Eppink et
Parker [117]. lls ont introduit le concept d’imagerie des vitesses (VMI) en utilisant une lentille
électrostatique. Cette lentille, comme mentionné ci-dessus, sert a focaliser sur le détecteur les particules
ayant le méme vecteur vitesse, mais créées a des endroits différents du volume source. En conséquence,
la résolution en énergie est améliorée et I’effet de la taille de la zone d’interaction est minimisé. Notons
que la conception de la lentille électrostatique donnée par Eppink et Parker en 1997 est toujours
exploitable. Plusieurs designs ont été proposés par la suite, afin d’améliorer la résolution globale des
images enregistrées, et surtout pour étendre le domaine spectral d’analyse tout en y conservant une
résolution quasi constante. Suivant les besoins expérimentaux, on peut modifier la géométrie du
spectrométre VMI en agissant sur plusieurs parametres notamment le nombre des électrodes utilisées,
le diametre et I’espacement entre celles-ci et la longueur du VMI, ceci afin d’optimiser le compromis
entre la résolution de 1’analyseur et I’étendue du domaine spectral d’analyse. Les effets de chacun de
ces parameétres sont couplés, ce qui rend 1’optimisation difficile. Cette optimisation se fait une fois les
deux parametres principaux qui sont le diametre du détecteur et le voltage maximal appliqué sur les
électrodes choisis.

Par ordre chronologique de développement, et aprés la conception d’Eppink et Parker en 1997 pour la
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lentille électrostatique avec 3 électrodes, vient celle de Offerhaus et al. [119] en 2001. Le but était de
maximiser le grandissement de 1’image sur le détecteur en 1’augmentant d’un facteur 20. Pour cela, un
systeme composé de 3 électrodes annulaires supplémentaires formant une lentille d’Einzel est ajouté a
la version originelle proposée par Eppink et Parker. Parallélement, pour mesurer I’imagerie des ions
avec une trés haute résolution, Wrede et al. [120] proposent une nouvelle géométrie dans laquelle un
profil particulier d’électrodes est mis en ceuvre. La longueur de la zone sans champ est étendue au moyen
d’une électrode cylindrique supplémentaire. L’image en a été améliorée et I’aberration chromatique est
réduite d’un facteur 3.5 par rapport a celle obtenue avec une conception conventionnelle. En 2005,
Garcia et al. [121] développérent un « DELICIOUS VMI », adapté au rayonnement synchrotron (SR).
Les principales modifications par rapport a la conception standard est I’emploi d’un répulseur percé
permettant le couplage du VMI avec un autre analyseur électrostatique dans des expériences en mode
coincidence électrons-ions. De plus, 1'utilisation d’une double lentille d’Einzel (6 électrodes en plus)
permet de détecter des particules a de hautes énergies cinétiques. D’apres les simulations numériques,
ces lentilles peuvent augmenter la gamme spectrale d’analyse d'un facteur ~2,5. Dans le cadre d’une
expérience de photoionisation avec le rayonnement synchrotron, en 2007 Rolles et al. [122] ont optimisé
un spectrométre VMI a 4 électrodes, la derniére n’étant pas mise a la masse. L'utilisation de quatre
lentilles électrostatiques au lieu de deux permet d’obtenir une meilleure focalisation dans le cas d'une
région d'interaction étendue, ce qui est essentiel pour la plupart des applications utilisant le SR. En 2014,
Skruszewicz et ses collaborateurs [123] ont réussi a étendre la gamme énergétique détectée jusqu'au
régime du keV tout en utilisant des tensions d'extraction encore raisonnables (<20 kV). L’idée consistait
a ajouter au systéme d’extraction deux électrodes équipotentielles de polarités opposées. Les électrodes
supplémentaires forment ainsi une lentille électrostatique concave, qui agit comme un doublet
achromatique. Avec cette lentille achromatique, I'aberration chromatique est considérablement réduite
par rapport a celle du systéme d’Eppink et Parker entrainant une amélioration de la résolution en énergie
d’environ 20%. Simultanément, Kling et al. [124] ont congu un nouveau spectrométre VMI composé de
11 ¢lectrodes. Cette extension spatiale du champ due au grand nombre d’électrodes utilisées forme une
lentille épaisse d’ou le nom de : « Thick lens VMIS ». Cela permet de détecter des particules chargées
tres énergétiques tout en conservant une bonne résolution sur une large gamme d’énergies cinétiques.
Dans leur article, Kling et al montrent 1’amélioration de la résolution en énergie obtenue avec un VMI
a lentille épaisse par rapport a un VMI standard (pour le méme voltage de répulsion de -10kV).
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Figure II-2: Courbes extraites de I'article de Kling et al. [124] comparant la résolution sur une large gamme
d’énergie cinétique, obtenue avec un VM| standard et un VMI a lentille épaisse.

La Figure 11-2 extraite de cet article, illustre la variation de la résolution AE/E sur une gamme d’énergie
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cinétique allant de 25 a 350 eV dans les 2 configurations du VMI. Pour un VMI standard, la valeur de
la résolution varie de 7% pour une énergie cinétique de 25 eV a 14% pour 350 eV, avec un minima de
2.3% atteint a une énergie de 125 eV. Par contre, avec cette nouvelle configuration dite a « lentille
épaisse », une résolution améliorée d’un facteur 2.3 est obtenue avec une valeur minimale de 1’ordre de
1%, et celle-ci est beaucoup plus homogéne sur toute la gamme d’énergie détectée avec des valeurs
extrémes présentant une légeére différence (entre 3.3 et 3.8%).

Récemment en 2021, Ranke et al. [125] ont développé un VMI similaire au VMI standard, mais avec
une modification dans la géométrie des électrodes. Ils ont utilisé des électrodes ayant une forme conique

au lieu de plaques plates, pour s’adapter au systeme d’injection de gaz installé.

I1.2. Choix de la gamme d’énergie de détection maximale

Pour concevoir un spectrométre du type VMI adapté a nos expériences, il nous faut tout d’abord définir
le domaine spectral sur lequel il est destiné a opérer. Suivant le choix de ce domaine, on optimise les
différentes parties du spectrométre VMI. Comme montré dans 1’équation II-3, 1’énergie cinétique des
photoélectrons/photoions est proportionnelle au carré du rayon de la sphére de Newton projetée sur le
détecteur. Par conséquent, la taille du détecteur utilisé définit le rayon maximal de cette sphére. Plus le
diameétre du détecteur est important, plus on détecte des particules de grande énergie cinétique pour un
méme voltage appliqué. D’autre part, et suite a la méme équation, la vitesse des électrons composant la
sphére de Newton en expansion dépend fortement de la tension de répulsion. Plus la tension Vrepuiseur €5t
importante, plus I’énergie maximum des particules détectées sera élevée. En revenant a la relation entre
la vitesse d’expansion de la sphére (V), le temps de vol (Tva), et le rayon de la raie (R) qui apparait sur
I’image, on peut écrire R =V.Ty . L énergie cinétique détectée s’écrit Ec =m. V2 =m. R?/ (2. Tvo?).
Elle est inversement proportionnelle au carré du temps de vol des particules projetées sur le détecteur,

, . m . . . . . .
donné par I’expression: Ty X ’qV— . La situation est moins simple dans le cas d’un VMI a lentille
Répulseur

¢paisse. L’optimisation des potentiels permet de définir le point de focalisation des trajectoires
électroniques, ce qui améne, lors de la conception, a définir la longueur de la zone sans champ pour que
cette focalisation ait lieu au niveau du détecteur. En conclusion, I’énergie cinétique maximale que 1’on
peut détecter dépend de 3 parameétres essentiels: la taille du détecteur (Rmce), la tension appliquée sur le
répulseur (Vrepuiseur) €t la longueur de vol (Lvo):

2
Rmcp - VRépulseur

2
Lvol

E Cmaximale & (équation 11-4)

Le choix du diametre du détecteur MCP est également critique pour la conception du VMI car il définit
I’encombrement qu’il impose a I’ensemble du dispositif expérimental. Notons que, au-dela des
contraintes physiques, les contraintes financiéres sont aussi limitantes : plus le détecteur est grand, plus
son prix est important. Une fois le détecteur défini, il faut trouver un compromis entre la tension
maximale que I’on peut appliquer sur le répulseur et la longueur de vol. Cette tension maximale doit
rester raisonnable pour étre appliquée sans contraintes spéciales excessives. Par exemple dans notre cas,
une tension allant jusqu’a une valeur de 1’ordre de 7 keV délivrée par une alimentation commerciale est
employée.
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Chapitre Il : Conception et caractérisation d’'un spectrométre imageur de vecteur vitesse.

11.3. Inversion d’Abel

Comme déja mentionné dans la partie 2, l'image obtenue suite a 1’utilisation d’un spectromeétre
d’imagerie des vecteurs vitesses est une projection bidimensionnelle de la distribution complete
tridimensionnelle des particules chargées. Pour reconstruire la distribution initiale des vitesses des
électrons (dans le volume source) a partir de la distribution spatiale des électrons sur le détecteur,
I’inversion d’Abel [126] est donc indispensable. La transformation d’Abel nommée d'apres Niels Henrik
Abel en 1823, est une méthode mathématique pour reconstruire un objet 3D a partir de sa projection sur
un plan. Cet objet doit étre de symétrie cylindrique autour d’un axe perpendiculaire a 1’axe de projection
de I’image. Dans notre cas, NOUs avons VU que 1’axe de symeétrie est défini par la polarisation linéaire du
faisceau ionisant : La distribution des vitesses des particules émises est de symétrie cylindrique autour
de cet axe de polarisation.

La Figure 11-3 montre le principe général de la transformation d’Abel, avec x étant 1’axe de propagation
du faisceau ionisant, et z son axe de polarisation. Le détecteur est placé dans le plan (x,z). Soit I(x,y,z)
la distribution initiale des vecteurs vitesses (en 3D) des particules émises dans la zone d’interaction, et
P(x,z) la distribution spatiale des photoélectrons/ions sur le détecteur 2D. Mathématiquement, 1’image
projetée dans le plan du détecteur désigne simplement la somme suivant I’axe y de la distribution 3D
initiale comme le montre 1’expression suivante:

+OOI

P(xz)= [ _1I(xy,z)dy = 2 f0+ool(x,y, z)dy  (équation 11-5)

Objet Plan du
source détecteur

Objet 3D Objet 3D

Symétrie Symétrie
cylindrique cylindrique
suivant z suivant z

I(x,y,2): coordonnées I(r,2): coordonnées P(x,z)
cartésiennes cylindriques

Figure II-3: Principe de la transformation d’Abel et Abel inverse adapté de I'article de Hickstein [126].

En prenant en compte la symétrie cylindrique autour de 1’axe z, I’équation II-5 peut étre écrite en
coordonnées cylindriques (r,z), r étant le rayon de 1’objet tel que 2 = x2 + y2. La distribution initiale en
3D I(x,y, z) devient donc I(r,z) et le terme dy est remplacé par :

rdr
T2_x2

dy =

(équation 11-6)

On peut alors réécrire 1’équation I1-5 selon :
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P(xz) = 2 f+°°r I(rz) dr (équation 11-7)

La formule 11-7, connue sous le nom de la transformation d’ Abel directe ou « Forward Abel transform »,
permet d’obtenir la projection (2D) des positions d’impact des particules détectées a partir d’une
distribution des vitesses (3D) notée I(r,z). Dans notre travail, nous mesurons la projection 2D de la
sphére de Newton sur le plan du détecteur. On cherche donc a remonter a la distribution initiale des
vitesses (en 3D) afin d’extraire les informations physiques contenues dans nos images, notamment le
spectre énergétique des photoélectrons ainsi que leur distribution angulaire. L’intérét de la transformée
d’Abel est que sa réciproque connue sous le nom de D’inversion d’Abel, peut étre obtenue
analytiguement suivant la formule :

I(r,z) = _—1fr+°° %ﬁdx (équation 11-8)

Comme la distribution 3D est de symétrie cylindrique, appliquer cette reconstruction a toutes les lignes
z est équivalent a récupérer une coupe de I’objet dans un plan perpendiculaire a 1’axe a travers la
distribution d'origine I(r,z). Ceci rend I’inversion d’Abel appropriée aux images obtenues avec une
caméra CCD (elle est appliquée a chaque ligne dans la matrice des pixels (x,y) de I’image enregistrée).
Dans ce cas, la reconstruction de la distribution initiale est simple. Par contre, lorsque les images sont
bruitées, I’inversion d’Abel n’est pas optimale. Le bruit sur I’image est amplifié (a cause de la présence
du terme dérivatif dP(x,z) / dx) et accumulé suivant ’axe de symétrie (I’axe z) suite a ’application
de ’inversion d’Abel. Dans les années 60, les efforts pour effectuer la transformation d’Abel inverse a
partir des dérivées calculées analytiquement se sont révélés globalement infructueux, car la pollution
des images enregistrées par du bruit électronique limite considérablement la possibilité d’obtenir une

inversion satisfaisante et de haute qualité.

D’autres méthodes ont été proposées, mais cette fois-Ci en partant de la transformation d’Abel directe.
En effet, on remarque que 1’équation II-7 ne contient pas des termes de dérivées : Elle est donc plus
simple & développer numériquement que la transformée inverse. C’est dans ce cadre que Smith et al.
[127], ont proposé en 1988, la méthode de Fourier-Hankel. Cette technique consiste a reformuler la
transformation d’Abel. L'inversion d'Abel est alors obtenue en partant de la transformée de Fourier de
I’image que 1’on exprime sous la forme d’une somme infinie de fonctions de Bessel suivie de celle de
Hankel inverse. Malgré la rapidité d’application de cette méthode lors du traitement des données d’une
expérience d’imagerie des vitesses, le bruit dans les images expérimentales est amplifié et des structures
artificielles sont produites lors de la reconstruction, ce qui limite son intérét. Comme montré dans
I’article de Dribinski [128], des structures artificielles se répartissent suivant 1’axe de symétrie (le long
de la ligne centrale) sur toute I'image reconstruite, et causent par la suite une diminution de la résolution
et du rapport signal sur bruit.

Une méthode de « rétroprojection » a été proposée en 1995 par Sato et Matsumi [129]. Les images (en
2D) sont d'abord filtrées dans le domaine fréquentiel pour réduire les bruits, puis traitées par la méthode
de rétroprojection. Ce filtrage (ou lissage des données) cause une perte importante d’informations, ce

qui n’est pas optimum pour I’analyse des données.
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Dans le cas du VMI, les images obtenues sont par nature de symétrie cylindrique et I’on peut tirer parti
de cette symétrie pour développer des modéles d’inversion plus performants. En 1996, une méthode
nommeée « Onion-peeling » est proposée par Bordas et ses collaborateurs [130], [131]. Comme son hom
I’indique, I’image est inversée couche par couche en partant de la couche de plus grand rayon pour finir
par celles de rayons les plus faibles. Dans I’imagerie des vitesses, cela correspond a traiter en priorité
les particules de trés hautes énergies qui occupent les plus grands rayons sur le détecteur jusqu’a arriver
a celles détectées au centre. L’idée de commencer avec les particules les plus énergétiques, de mesurer
leur signal puis de le soustraire du signal total, revient au fait qu’au centre, toutes les sphéres de Newton
correspondant a des énergies cinétiques différentes contribuent au signal détecté. Pour reconstruire une
structure ayant une contribution au centre, il est donc trés difficile de soustraire correctement les
différentes contributions de toutes les spheres de plus grand rayon. Une limitation de cette méthode vient
du fait que dans I’image reconstruite, le bruit augmente progressivement au fur et a mesure que 1’on

s’approche du centre de I’image.

Une autre procédure itérative pour extraire la distribution des vitesses des particules détectées a été
proposée par Vrakking [132] en 2001. Cette méthode a un grand avantage par rapport aux précédentes
techniques. Elle n’introduit pas de bruit suivant ’axe de symétrie et élimine le bruit au centre qui est
I'un des principaux artefacts dans de nombreuses expériences d'imagerie des vitesses. Par contre, le point
faible de cette procédure est qu’elle est cotliteuse en temps de calcul lors de 1’analyse des données
expérimentales.

Un grand progres dans les méthodes d’inversion a été introduit par Dribinski et al en 2002 [128] en
développant I’algorithme BASEX pour “BAsis Set Expansion”. Cette méthode est basée sur la
représentation de 1’image obtenue sur le détecteur (la projection 2D) sur un ensemble de fonctions de
base gaussiennes bien définies (expansion en Anglais). Pour reconstruire la distribution 3D initiale, il
suffit de faire une combinaison linéaire de ces fonctions avec les mémes coefficients de la base que la
projection. Le choix d’une base adéquate transforme le probléme de I’inversion d’Abel en un simple
probléeme de recherche des coefficients appropriés. La procédure sera par suite seulement une
multiplication matricielle. Cette technique est efficace pour les images expérimentales trés bruitées et
elle est peu colteuse en termes de calculs puisque les fonctions de base sont unidimensionnelles et sont
calculées rapidement. Par contre lorsque la taille ou le centre de I'image changent, elles doivent étre
recalculées de nouveau.

A leur tour, en 2004, Garcia, Nahon et Powis [133] ont proposé une amélioration de la méthode BASEX
qu’ils ont nommée pBASEX pour “Polar Basis Set Expansion”. La lettre p dans pBASEX signifie que
les fonctions de bases pour effectuer I’inversion sont choisies en coordonnées polaires, bien adaptées a
la symétrie du processus de photoionisation. Ceci a pour effet que, contrairement & BASEX, les
fonctions de base peuvent étre réutilisées lorsque le centre de I'image est modifié. Un point commun
avec I’approche proposée par Vrakking, est que lors de I’inversion, 1’effet du bruit est concentré en un
point au centre de I’image ce qui généralement n’affecte pas I’analyse des données. Dans ce cas, une
optimisation de la résolution énergétique et angulaire est obtenue. Un autre point important de la
méthode pPBASEX provient du fait qu’elle est beaucoup moins sensible au bruit provenant du détecteur.

En utilisant cette méthode, avant d’effectuer I’inversion, I’image est convertie en coordonnées polaires,
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ce qui va lisser le bruit expérimental. Dans le méme article, afin de tester la performance de la méthode
pBASEX, Garcia et ses collaborateurs ont montré une comparaison entre cette méthode et d’autres
algorithmes d’inversion notamment BASEX et I’inversion d’Abel. Avec I’inversion par ces trois
algorithmes d’images expérimentales et simulées, ils ont comparé les courbes de la distribution radiale
des photoélectrons, les parameétres angulaires, les incertitudes attribuées ainsi que le temps de calcul.
Non seulement une meilleure distribution radiale a été obtenue par pBASEX par rapport aux autres
méthodes, mais en plus elle procure une plus faible erreur sur la mesure de la distribution angulaire et
les incertitudes sur le paramétre b2 (polynéme de Legendre d’ordre 2) : Celles-ci sont respectivement
de I’ordre de 0.03, 0.26 et 0.45 avec pPBASEX, BASEX et Abel. En terme du temps de calcul nécessaire
pour I’inversion, les 3 méthodes s’effectuent respectivement en 1.3s, 64s et 7s.

Suite & tous les avantages de pPBASEX par rapport aux autres méthodes d’inversion, et dans le cadre
d’une collaboration avec G. Garcia du Synchrotron Soleil dans le projet PIFOMETRIX, 1’algorithme
PBASEX a été choisi dans cette thése pour inverser les images brutes obtenues. Le principe de pPBASEX
est détaillé dans la partie suivante. Nous notons qu’un algorithme déja développé par Lionel Poisson
(ISMO, Université Paris Saclay) [134], et effectué avec le méme principe et les mémes fonctions des
bases que pPBASEX a été également utilisé pour traiter les données présentées aux chapitre 1V et V. Cet
algorithme nommé par la suite par pPBASEX+, permet d’obtenir plus des points dans les spectres de
photoélectrons.

I1.4. Principe de pPBASEX

Nous avons vu dans la partie précédente, pourquoi, afin de remonter aux parametres physiques que sont
la distribution en angle et en énergie des photoélectrons, il est nécessaire d’utiliser un programme
d’inversion, et que en partant de la symétrie de la distribution angulaire des photoélectrons/photoions
détectés lors d’une expérience de photoionisation/photofragmentation, Garcia et al. [133] ont développé
I’algorithme pBasex de fagon a obtenir les paramétres d’énergie et de distribution angulaire directement
de la procédure d’inversion. Il n’est pas donc nécessaire dans ce cas d’ajuster des polyndomes
supplémentaires sur les données inversées qui décrivent les distributions angulaires obtenues tout

d’abord numériquement.

Les fonctions de base f;;(R,®) définies dans pBasex en coordonnées polaires, sont formées de
fonctions gaussiennes pour modéliser la distribution des particules en énergie suivant :

fri(R,0) = e‘(R‘Rk)z/"Pl (cos ®)  (équation 11-9)

o étant la largeur des fonctions gaussiennes, Rk le centre de la keme gaussienne, Pl le polyndme de
Legendre d’ordre 1 et © 1’angle entre le vecteur vitesse des particules émises et 1’axe de polarisation de
la lumiére (dans le cas d’un rayonnement polarisé) ou I’axe de propagation (si le rayonnement était
polarisé circulairement ou non polarisé). En principe, les coordonnées polaires (R, 8) sont utilisées dans
un systeme pour définir les fonctions de base, tandis que les coordonnées (r, 8) représentent le systeme
de coordonnées pour la distribution initiale des photoélectrons (3D). Dans ce qui suit, il n’y a pas de
différence entre les systémes de coordonnées parce qu’ils sont en coincidence avec un angle ¢p=0.
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En partant toujours de 1’hypothése d’une distribution de symétrie cylindrique dans le plan xz, la
distribution initiale (en 3D) peut donc étre décrite avec ces fonctions de base suivant:

i(r,0) = Yimexyimax e £ ,(r,0)  (équation 11-10)

Avec le principe de I’inversion d’Abel décrit par I’équation 1I-7, la projection 2D notée g, ,(r, ) des
fonctions de base f} ;(r, 8) données dans 1’équation I1-9 est :

,0 . .
G (r,0) =2 flz%dr (équation 11-11)
Finalement, I’image projetée (en 2D) sur le détecteur peut étre écrite dans I’algorithme pBasex comme
étant un développement linéaire de fonctions de base bien définies par la formule suivante :

P(r,0) = Ykmaxyilmax . g, (r,0) (équation 11-12)

Pour reconstruire la distribution initiale, il suffit d’extraire les coefficients c; ; et de les substituer dans
I’équation I1-10 [133]. Dans le méme article, Garcia et al expliquent la méthode utilisée pour déterminer
la matrice du coefficient g ; et transformer ces intégrales en une multiplication matricielle simple pour
faire I’inversion. Le spectre radial et la forme de la distribution angulaire finale définie par le paramétre
d’asymétrie B obtenu avec le logiciel pBasex sont expliqués en détails dans le chapitre V. Pour illustrer
la différence entre une image brute obtenue avec un VMI et une image inversée par pBasex, on montre
dans la Figure I1-4 I’inversion d’une image simulée.

RN
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Figure II-4: Image simulée pour une distribution angulaire isotrope des photoélectrons, et image inversée par
I'algorithme pBasex correspondante. (a) I'image 2D de la sphére de Newton projetée sur le détecteur. (b) coupe
centrale (slice central) de la distribution 3D obtenue aprés inversion. Les 2 spectres en bas sont obtenus suite a

des coupes horizontales respectivement avant (c) et aprés inversion (d).

[11. Description du spectrométre VMI construit a ’ISMO
La géométrie initiale de notre spectrométre a été inspirée du VMI proposé par Kling et ses collaborateurs
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[124], soit un spectrométre VMI a lentille épaisse avec 11 électrodes. Le choix de cette configuration
déja discuté dans la partie 2.1 revient initialement au choix de I’énergie de détection maximale
souhaitable, et a I’optimisation de la résolution spatiale sur une large gamme spectrale. C’est dans ce
cadre que des simulations numériques avec le logiciel SIMION [135] ont été réalisées par Charles
Bourrasin-Bouchet au début du projet"PIFOMETRIX " Une fois la géométrie optimale du VMI définie,
on peut donc passer a la conception puis a la réalisation mécanique dont une description détaillée du
VMI est donnée dans cette partie. Le dispositif expérimental PIFOMETRIX peut étre décomposé en 3
parties essentielles : la lentille électrostatique, le dispositif de détection des photoélectrons et le systeme
d’injection du gaz. Le systeme complet est formé -en plus de ces 3 parties précédentes- de I’enceinte a
vide et du systéme de pompage.

[11.1. La lentille électrostatique

Comme présenté dans Figure 11-5-(a) et (b), le spectrometre VMI du dispositif expérimental
PIFOMETRIX est constitué de 11 électrodes comprenant notamment le répulseur (V1), I’extracteur (V2)
et I’électrode de focalisation (Vrocys). La derniere électrode (V1) est reliée a la masse. Les électrodes
(Va) & (V10) placées sur le trajet des photoélectrons permettent d’améliorer la focalisation des particules
sur le détecteur [136]. L’électrode de répulsion nommée « répulseur » est un disque annulaire en
molybdéne de 80 mm de diamétre, présentant une ouverture au centre (@ = 3mm) (voir Figure I1-5-(c))
qui sert a injecter le gaz cible dans la zone d’interaction. Les 10 autres électrodes sont des anneaux en
acier inoxydable amagnétique de diametre extérieur 80 mm et avec un orifice au centre de diameétre
croissant de 2mm pour chaque électrode, commengant a 40 mm pour I’extracteur. L’utilisation
d’électrodes avec des diametres intérieurs croissants de la zone d’interaction jusqu’au détecteur sert a
réduire les effets de chromaticité non souhaitables dans le spectrométre. Toutes les électrodes sont de
Imm d’épaisseur. Elles sont recouvertes d’une couche de graphite afin de minimiser d’une part le
nombre d’électrons secondaires produits par collisions électrons-électrodes, mais aussi pour s’assurer
de I’homogénéité du champ électrique créé a la surface de ces électrodes. Un montage réalisé a 1’aide
de piéces isolantes en PEEK permet de positionner d’une maniére concentrique les différentes électrodes
qui sont séparées de 8 mm les unes des autres. Par contre, I’espacement entre le répulseur et 1’extracteur
est plus grand et de I’ordre de 15.5 mm afin de disposer d’une zone d’interaction convenable pour les
différents types de rayonnement a utiliser, et d’éviter donc que le faisceau ionisant ne touche les
électrodes, produisant ainsi un signal parasite significatif. Les photoélectrons émis dans la zone
d’interaction traversent toutes les électrodes polarisées et sont focalisés sous ’action des champs
¢lectriques issus des potentiels appliqués sur les électrodes. Au niveau de V11, I’¢électrode mise a la
masse, ces photoélectrons traversent une zone nommeée « Free-Field Region » avant d’atteindre le
détecteur. Le choix optimal de la longueur du spectrometre (défini par la longueur de vol ou la distance
entre la zone d’interaction et le détecteur) déterminée a partir de simulations, est de 176.5 mm. La région

sans champ s’étend donc sur 86.5 mm.
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Figure II-5: (a) Conception 2D du spectromeétre VMI. (b) Photo du VM| avec toute les électrodes polarisées via les
cdbles de tension. (c) Photo de I’électrode de répulsion (en bas) et d’extraction (en haut)

[11.2. Blindage magnétique

Afin de ne pas perturber les trajectoires des particules chargées, il est indispensable de protéger le VMI
des champs magnétiques extérieurs. Ceci est accompli en blindant le tube de vol par un double cylindre
en p-métal, qui est un alliage de nickel et de fer ayant une perméabilité magnétique extrémement élevée.
Comme montreé dans la Figure 11-6, ce double cylindre en p-métal est installé autour du VMI, avec des
orifices oblongs pour laisser passer le faisceau ionisant. D’autres ouvertures beaucoup plus petites
facilitent le pompage du spectromeétre tout en maintenant un blindage magnétique.

Figure II-6: Photo du blindage de I'’ensemble du VMI par le u-métal.

[11.3. Systéme de détection

Afin d'imager la distribution de vitesse des particules chargées et plus précisément, pour récupérer les
informations a la fois sur le nombre et la position d’impact de ces particules, un détecteur sensible a la
position « PSD » est nécessaire. Ce type de détecteurs fournit un signal localisable pour chaque particule
incidente et implique par la suite un dispositif pour enregistrer leur position d’impact. Il est constitué

donc d’une (ou plusieurs) galette & micro-canaux (MCP), qui génere une gerbe d’électrons a partir d’un

60



Chapitre II : Conception et caractérisation d’un spectrométre imageur de vecteur vitesse.

événement unique (arrivée d’un électron ou d’un ion). Cette galette doit €tre couplée a un dispositif
permettant la localisation de cette impulsion d’électrons, qui peut étre dans le cas général soit un écran
phosphore suivi d’une caméra pour enregistrer I’image, soit une anode a ligne & retard et une
électronique mesurant un temps. Comme dans notre expérience un grand nombre de photoélectrons
arrivent simultanément sur le détecteur (en quelques nanosecondes), I’utilisation d’une ligne a retard est
impossible. Le systéme de détection utilisé au cours de cette thése est composé d’une galette MCP de 86
mm de diametre du constructeur PHOTONIS, un écran phosphore de type P43 et une caméra CCD.
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Figure II-7: (a) Le couplage de la galette micro-canaux avec un écran de phosphore. (b) lllustration des pores
dans la MCP. (c) Schéma explicatif du fonctionnement de la galette MICP (gain).

La photographie de la Figure 11-7-(a) montre le montage du détecteur employé. Afin de comprendre tout
d’abord le principe de fonctionnement d’une MCP, des illustrations sont présentées dans les Figure II-
7-(b) et (). La galette de micro-canaux est une plaque circulaire de 610um d’épaisseur, de 86 mm de
diameétre total avec une surface utile de 75 mm de diametre, formée de canaux de 10 um de diamétre et
séparés de 12 um 1’un de I’autre (Figure I1-7-(b)). Afin d’optimiser le gain de ce systéme, ces derniers
sont inclinés de 8° par rapport au plan de la galette. Lorsqu’un électron arrive au niveau de la galette,
des électrons secondaires sont émis par collision sur la paroi du canal, puis accélérés grace a la différence
de potentiel appliquée entre la face avant et la face arriére de MCP (Vwmcp). Ce processus se répéte de
nombreuses fois a I’intérieur du canal pour arriver a un effet d’avalanche (voir Figure 11-7-(c)). Le signal
d’origine est alors amplifié avec un gain de 1’ordre de ~10°-10* qui dépend de la tension Vmcr appliquée.
Par exemple pour une tension de Vuce = +1200 V appliquée sur une galette, un électron incident sur la
paroi d’un canal entraine la production d’environ de 10* électrons en sortie de canal.

A 7mm de la face arriére de MCP, on place un écran phosphore P43 qui permet de convertir le signal
¢lectronique en signal lumineux grace au phénoméne d’électroluminescence. Cet écran fourni par la
société « GIDS », délivre des photons de longueur d’onde centrée a 545 nm, avec un temps de
décroissance de 1,6 ms. La conversion permet de produire jusqu’a 600 photons par électron de 10 keV.
11 est recouvert d’une couche d’ Aluminium pour réfléchir les photons émis dans le mauvais sens. Le
phosphore est également alimenté en haute tension : les électrons de I’impulsion issu de la MCP sont
accélérés via la différence de potentiel entre la face arriere de la galette et le phosphore (on utilise une
tension Ven = Vmcp arriére +3000V). Une caméra CCD (Charge-Coupled Device) est installée a I’air
libre, a une dizaine de centimétres de 1’écran phosphore visible via un hublot. Elle est interfacée a un
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ordinateur qui sauvegarde les images a traiter. Un objectif de haute résolution (Edmund Optics série HP
50 mm) focaliseé sur la face arriere du phosphore permet de récupérer la lumiere émise. Pour maximiser
le nombre de photons captés, il est préférable d’utiliser un objectif & grande ouverture numérique et de
courte focale. La caméra utilisée dans notre dispositif, de référence Thorlabs KAI-04070M-USB-TE,
est monochrome avec une surface d’imagerie de 15.15 mm (horizontale)x 15.15 mm (verticale) soit
2048 (H) x 2048 (V) pixels actifs. Chaque pixel est un carré de 7.4 um de coté. Le temps d’exposition
varie entre 0 et 1000 millisecondes avec un incrément d’une milliseconde. La plage dynamique de la
caméra est une propriété importante qu’il faut prendre en compte lors de I’expérience. C’est I’écart entre
I’intensité minimale et maximale détectée sur une image. Pour détecter correctement tout niveau de

signal, il est essentiel d’utiliser une caméra ayant une plage dynamique élevée.

I11.3.1. L’emploi d’un pulseur pour moduler le gain de la galette MCP

Les images enregistrées par la caméra, lors des expériences réalisées sur les installations LIDYL et
LASERIX, ou des sources XUV pulsées ont été utilisées pour ioniser des gaz rares, présentent un fort
signal d’électrons en leur centre. Ce signal ne peut provenir de la photoionisation directe d’un atome.
C’est donc un signal parasite. Nous avons suspecté que ce signal provenait d’électrons parasites
secondaires créés par impact des ions sur une surface, car la différence de voltage entre le répulseur et
I’extracteur a pour double effet de projeter les électrons vers le détecteur et les ions vers le répulseur.
Ces derniers ont alors assez d’énergie pour émettre des électrons secondaires de faible énergie qui, a
leur tour vont étre projetés vers le détecteur. Des simulations, effectuées sur SIMION, ont montré que
I’image observée est cohérente avec cette hypothése. On peut alors discriminer les électrons primaires
des électrons secondaires. En effet, si le temps de vol des électrons entre le volume source et le détecteur
est de I’ordre de la nanoseconde, celui des ions vers le répulseur se chiffre en micro-secondes. Les
¢lectrons secondaires sont donc détectés bien apres les électrons primaires. Il est donc possible de s’en
affranchir en diminuant le gain de la galette apres détection des électrons primaires.

Nous avons pour cela employé un pulseur réalisé par le service électronique du laboratoire afin de
n’appliquer la tension de détection qu’au moment de 1’arrivée des électrons primaires. Ce pulseur
présente une large gamme de fonctionnement. Il peut, entre autres, étre déclenché par un signal externe,
et commuter avec des durées et retards ajustables, avec un pas de 5 ns, des tensions de I’ordre du kV
fournies par des alimentations extérieures. Le temps de stabilisation de la tension est de 1’ordre de 100
ns. Une sortie délivre un signal atténué, ce qui permet de voir, via un oscilloscope 1’état des tensions
appliquées en fonction du temps. Notons que ce pulseur n’était pas disponible lors de 1’expérience
réalisée au LIDYL et décrite dans le chapitre III. D’autre part, il n’est d’aucune utilité lorsque le
rayonnement ionisant est délivré par une source continue telle qu’une lampe a Heélium, car un
rayonnement pulsé est nécessaire. Il a donc été employé pour la premiére fois lors des expériences
réalisées sur ’installation LASERIX décrites au chapitre IV de ce manuscrit.

Dans le cas qui nous intéresse, la galette va étre polarisée a une tension basse constante Vp.s de 700 V,
qui ne permet pas d’amplifier le nombre d’électrons. Cette tension sera temporairement augmentée a
une valeur Vhau de 1150 V lors de I’arrivée des électrons primaires afin de disposer momentanément
d’un gain de I’ordre de 10 Le signal de déclenchement de la chaine laser IR qui génére le rayonnement
XUV est utilisé pour piloter le pulseur, et un oscilloscope permet de mesurer simultanément ce signal
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laser et la forme de I’impulsion appliquée a la galette. Le délai et la largeur de I’impulsion sont réglés
de fagon a ce que le front descendant de tension, de Vhaut @ Vias, S€ produise juste apreés le comptage des
électrons primaires. Pour cela, le retard entre signal laser et la rampe de tension de Viyas & Vhaut @ €té
progressivement diminué jusqu’au seuil d’atténuation du signal de photoélectrons. Les valeurs optimum
finales employées sont de 66 us pour le retard par rapport au déclenchement du laser et 2.8 us pour la
durée. Avec ces réglages, la tache centrale parasite est considérablement atténuée de 1’ordre d’un facteur
2,5. Ceci confirme la validité de I’hypothése attribuant la majeure partie de 1’intensité de la tache centrale
sur les images a la production d’électrons parasites produits par un phénomene collisionnel impliquant
les ions.

I11.4. Systeme d’injection du gaz cible

Dans nos expériences, 1’injection du gaz dans le VMI se fait grace a un capillaire qui pénétre dans le
VMI par I’ouverture de 3 mm au centre du répulseur. L’aiguille est constituée de deux tubes de
molybdéne emboités 1’un dans I’autre comme montré dans la Figure I1-8-(a). Les diamétres intérieur et
extérieur du tube externe utilisé pour avoir un systeme de gaz rigide et facile a mettre en place, sont
respectivement 0.7 mm et 1 mm. Le deuxiéme tube interne est de diamétres plus petits (0.3 mm intérieur
et 0.5 mm extérieur). De la laque d’argent assure la fixation de ces deux tubes tout en établissant la
conduction électrique. L aiguille est montée sur un manipulateur (x,y,z) ce qui fait qu’elle est réglable
en position sous vide a I’intérieur du VMI. On peut donc contrdler sa hauteur (un mouvement suivant
z) par rapport au répulseur, et on peut la régler dans le plan horizontal pour assurer un positionnement
optimal au centre du VMI (a quelques dizaines de um prés). Le fait que ’aiguille soit placée au-dessus
du répulseur nécessite qu’elle soit polarisée pour minimiser la perturbation des lignes de champ qu’elle
introduit dans la zone d’interaction. Elle est donc isolée par un support en PEEK et son extrémité
polarisée. Elle doit étre polarisée a une tension comprise entre celle du répulseur et de I’extracteur, en
prenant en compte sa hauteur (zaig) par rapport a la face interne du répulseur. Plus ’aiguille est proche
de la zone d’interaction, plus la tension a appliquer devient critique.

Axe d@ —
mouvement vertical
mouvement transversal

Figure 1I-8: (a) Le systéeme d’injection de gaz par une aiguille. (b) Le positionnement de I'aiguille dans I'enceinte
a vide.

A la fin de cette thése, nous avons testé une modification du dispositif d’introduction du gaz afin
d’améliorer les performances du systéme expérimental. Cette évolution consiste a utiliser une vanne

pulsée a solénoide avec un orifice de diamétre 300 um (voir Figure 11-9-(a)) qui nous a été prétée. Sur le
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méme manipulateur que I’aiguille, la vanne a été introduite dans 1’enceinte, sa hauteur donc a été bien
controlée (suivant I’axe du spectrométre VMI). Elle a été placée initialement & 3 cm d’un écorceur en
nickel situé juste sous le répulseur. Cet écorceur a une forme conique qui permet de ne sélectionner que
la partie centrale du jet de gaz dans la zone d’interaction sans modifier son écoulement. C’est un cone
de dimension typique de 2.79 cm de base, 2 cm de hauteur et 0.2 mm de diameétre d’orifice. Il a tout
d’abord été polarisé suivant le potentiel du répulseur. Suite a la présence de claquages, 1’écorceur a été
isolé grace a une piece en PEEK et mis a la masse (Figure 11-9-(b)).

Figure 11-9: (a) Couplage de la vanne pulsée sur un manipulateur de mouvement avec un zoom de la face avant
de la vanne. (b) Montage de I’écorceur sur la face avant du répulseur.

L’utilisation d’une vanne a solénoide a la place d’une aiguille permet de ne plus avoir un jet de gaz
continu, mais un jet qui est pulsé. Une porte de tension synchronisée avec le laser ionisant est appliquée
pour controler I’ouverture de la vanne pendant une durée courte de quelques centaines de us, ce qui est
censé optimiser la densité de gaz en présence des photons. De plus la forme de jet n’est pas la méme ce
qui va influencer la taille du volume source. L’aiguille donne un jet effusif de forme conique avec un
angle au sommet de I’ordre de 30 a 40°, tandis que la vanne pulsée permet d’avoir un faisceau d’atomes
collimaté avec une faible ouverture de cbne comme on le montre sur la Figure 11-10. La longueur du
volume source est donc diminuée, ce qui améliore la résolution comme nous le verrons dans la section
VI1.1.1 de ce chapitre.

Jet de gaz
I Extracteur

M Laser

Zone — Répulseur
d’interaction

Aiguille Ecorceur

I:l Vanne pulsée

Figure 1I-10: lllustration montrant la différence de jet de gaz issu d’une aiguille (jet effusif) et d’une vanne pulsée
(faisceau collimaté). Les cercles pointés en noir montrent la taille qualitative de la zone d’interaction.
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En utilisant une vanne, la quantité de gaz diffusé dans 1’enceinte du VMI est moins importante qu’avec

’aiguille, ce qui améliore le rapport signal/bruit sur les images.

Quelques jours de faisceau ont été utilisés pour tester ce dispositif. Il a été observé que ’emploi de la
vanne procure bien une amélioration de la résolution, mais cette amélioration est minime, et se fait au
prix d’une perte importante de signal. Ceci rend les expériences de photoionisation en mode single shot
irréalisables dans cette configuration expérimentale. Une étude complete des tests réalisés avec la vanne
pulsée sera présentée a la fin du chapitre V.

I11.5. Pompage et de I’enceinte a vide

L’expérience nécessite d’étre réalisée sous vide pour des hombreuses raisons :

-Pour que les galettes a micro-canaux (MCP) fonctionnent en toute sécurité, la pression doit étre
inférieure a 10° mbar.

- Le libre parcours moyen des électrons doit étre suffisamment important pour leur permettre d’atteindre
le détecteur. Autrement dit, les électrons ne doivent pas étre diffusés par le gaz résiduel.

- Les rayonnement VUV sont fortement absorbés dans 1’atmosphére et de plus, ils sont trés mal transmis
par les matériaux utilisés pour réaliser des hublots. L’absence de fenétre implique donc d’étre en vue

directe de la source de photons (notons que 1I’on peut toutefois utiliser un pompage différentiel).

- Il faut également prendre en compte la pollution de 1’échantillon. Si on travaille & mauvaise pression,
la zone d’interaction irradiée par le faisceau ionisant contiendra un mélange composé d’azote, d’oxygene
et du gaz aioniser, ce qui produira des raies supplémentaires dans le spectre des photoélectrons détectés.

L’enceinte expérimentale contenant le VMI est une croix a 6 branches réalisée sur plan par la société
Lesker. Le montage de I’enceinte est montré dans la Figure 11-11-(a). Verticalement, elle est composée
de 2 brides de 200 mm de diamétre. Le VMI, le détecteur ainsi que les passages de tension, montés
ensemble sur une bride unique afin d’avoir un systéme aisément amovible, est placé sur 1’orifice
supérieur. Un hublot permet le passage des photons émis par le phosphore. Un support est fixé a cette
bride pour positionner la caméra CCD. La bride inférieure est utilisée pour le systeme d’introduction du
gaz.

Dans le plan horizontal, nous avons 2 brides de 150 mm de diameétre qui sont utilisées pour le pompage
et 2 brides 100 mm pour I’entrée et la sortie des photons. Une vanne automatique est placée sur la bride
d’entrée des photons. La bride de sortie est utilisée pour permettre 1’analyse des photons en sortie de
I’expérience (mesure de I’énergie et/ou de la durée d’une impulsion laser ; mesure de la tiche focale...).
L’enceinte expérimentale comprend également quelques piquages de 35 mm pour différents éléments
tels jauges ou miroirs de contréle.

Deux pompes turbomoléculaires de la marque PFEIFFER et de vitesse de pompage 700 L/s permettent
d’atteindre un vide limite de 10 mbar. Elles sont reliées a une pompe primaire seche de type ACP40
d’un vide limite de 10 mbar. Un coffret contrdle deux jauges : une jauge primaire placée entre la pompe

primaire et les pompes turbomoléculaires et une jauge (Full Range) placée sur I’enceinte expérimentale.

Un automate réalisé a I’'ISMO gere cette expérience. 11 dispose de deux modes de fonctionnement : un
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mode automatique et un mode dit « expert ». En mode automatique, le démarrage successif de chacun
des ¢éléments du dispositif se fait sans intervention de ’utilisateur et est piloté par la bascule
d’interrupteurs générée par des valeurs de pression préprogrammées sur le coffret de jauge. En mode
expert, chaque élément peut étre indépendamment contrdlé. Ce coffret est également chargé de la
sécurité de ’expérience. En cas de remontée de pression dépassant un seuil programmé sur le coffret de
jauge, I’automate met le détecteur hors tension, ferme la vanne automatique placée entre le VMI et la
ligne de lumiére, isole les pompes turbomoléculaires de la pompe primaire via une vanne pilotée et les
arréte. Les différents éléments « sensibles » du VMI sont donc placés en sécurité sous vide statique.

L’enceinte expérimentale montrée dans la Figure 11-11-(b) est placée sur un chéssis réglable en hauteur,
en translation latérale et en rotation pour un alignement facile de I’enceinte du VMI sur I’axe des
photons. Le chassis est mobile ce qui permet de transférer ce VMI sur plusieurs installations et effectuer
des expériences avec différentes sources de rayonnement.

(b)

Figure II-11: (a) La géométrie de I’enceinte du VM avec ses branches et le positionnement du spectrométre VM|
a l'intérieur. (b) Photo de I’enceinte expérimentale utilisée dans les expériences avec : (1) la pompe primaire
ACPA40, (2) les deux pompes turbo-moléculaires, (3) la vanne d’entrée des photons, (4) une mini-canne pour

'injection de gaz cible, (5) les coffrets de commande des pompes turbomoléculaires et le coffret pour contréler

la pression dans I’enceinte a vide, (6) le chdssis réglable du VM.

IV. Imagerie et polarité des électrodes

Nous avons vu dans les paragraphes précédents que le concept du VMI consiste a focaliser au méme
point du détecteur toutes les particules émises ayant la méme vitesse initiale. Selon la polarité des
tensions appliquées sur les électrodes, un spectromeétre VMI peut étre utilisé comme un instrument
d’imagerie des électrons ou des ions produits par le phénoméne de photoionisation. Durant cette these,
le spectrometre VMI a été utilisé selon plusieurs modes expliqués ci-dessous.

IV.1. Imagerie des ions

Pour réaliser I’imagerie des ions, les électrodes du VMI sont réglées sur des tensions positives, de sorte
que les ions sont projetés vers le détecteur. Le fait que les ions soient créés au niveau de la zone
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d’interaction située entre le répulseur et I’extracteur, nécessite 1’application de tensions bien précises au
niveau de ces deux électrodes, et donc un rapport Vexiuacteud/ Vispuiseur (i.€. V2/V1) bien défini. Selon le
rapport V2/V1 utilisé, un VMI peut fonctionner en mode imagerie spatiale des ions (imageur des positions
des ions) ou en mode imagerie des vitesses des ions (analyse des vecteurs vitesses).

IV.1.1. Imagerie spatiale des ions

L’imagerie spatiale permet de connaitre la position initiale des particules chargées et donc
I’emplacement de la zone d’interaction. Dans le cas ou les ions sont détectés, ceux-ci étant plus lourds
que les électrons, on considére qu’ils n’acquiérent pas de vitesse lors du processus de photoionisation.
Leur seule énergie est leur énergie thermique que 1’on va négliger : on va les considérer initialement
comme quasi-immobiles. Pour effectuer I’imagerie spatiale, il suffit d’appliquer les tensions uniquement
sur le répulseur et I’extracteur et de mettre les autres ¢électrodes a la masse (dans le cas des VMI non
standards). Ce faisant, les ions sont projetés vers le détecteur et ’image obtenue donne leurs positions
au niveau de la source. La Figure 11-12 montre un exemple d’image obtenue en mode imagerie spatiale
suite a I’ionisation d’atomes de Xénon avec des photons de 21.21 eV d’énergie issus d’une lampe a
décharge. Cette image peut étre décomposée en deux parties: La partie centrale la plus intense qui
correspond aux ions produits dans le jet de gaz, et une autre partie beaucoup plus longue et moins
intense, qui correspond aux ions produits par la photoionisation du gaz résiduel tout le long du faisceau
de photons.

Figure 1I-12: Image expérimentale du VMI en mode imagerie spatiale des ions suite a l'ionisation
d’atomes de Xénon par un faisceau de photons de 21.21 eV d’énergie. L’encart présente un zoom
sur la partie centrale pour montrer la forme du jet de gaz.

L’imagerie spatiale permet de vérifier 1’alignement du faisceau ionisant avec le jet de gaz, comme on le
montre dans la figure ci-dessus. Dans le cas ou le faisceau laser n’est pas parfaitement centré, le foyer
du laser ne sera pas aligné avec le jet de gaz et par suite la tache centrale sera dissymétrique. Dans ce
cas, le mode imagerie spatiale permet de régler ce recouvrement, en changeant la position en latéral du
faisceau ionisant. Avoir bien aligné le faisceau laser sur le jet de gaz est essentiel avant d’utiliser le VMI

en mode d’imagerie des vitesses.

Une fois que cet alignement est effectué, il est possible grace a I’imagerie spatiale de mesurer la taille
du jet de gaz et celle du faisceau ionisant au centre du VMI, en prenant en compte le grandissement de
I’image i.e. la différence de taille de la zone d’interaction dans le plan de la source et le plan du détecteur.
Pour avoir la taille exacte au niveau du volume source, le grandissement de 1’image doit étre connu. Les
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valeurs des tensions appliquées sur le répulseur et I’extracteur et donc plus précisément le rapport des
tensions Vexwacteur! Vigpuiseur iNflue sur le grandissement de 1’image. Donc il faut tout d’abord déterminer
la valeur du grandissement pour un rapport de tension donné. C’est dans ce cadre qu’une étude des
trajectoires des particules chargées a été réalisée au moyen du logiciel SIMION dans lequel la géométrie
de notre VMI a été reproduite. Cette étude consiste a simuler la zone d’interaction par un cylindre de
longueur L= 4mm et de rayon R = 0.5mm comme illustré dans la Figure 11-13 (a), placé & 7.5 mm du
répulseur (au centre du VMI). Dans cette simulation, on prend I’axe X comme étant 1’axe du VMI (axe
de propagation des particules émises vers le détecteur), Y I’axe du cylindre et Z I’axe perpendiculaire.
Le détecteur est placé dans le plan YZ. Les trajectoires de 5000 particules chargées positivement
correspondant aux ions produits uniformément dans ce cylindre suite a 1’ionisation d’atomes d’argon
par des photons sont simulées.

Pour le méme voltage du répulseur nommé V; (avec Vi = +3000V), on change a chaque fois la valeur
de la tension d’extraction notée V; afin d’en déterminer la valeur optimale qui donne un grandissement
que nous choisissons de I’ordre de I’unité. Dans cette étude, le grandissement de I’image « K» est défini
comme étant la longueur de la tache obtenue sur le détecteur par rapport a la longueur du cylindre dans
le plan de la source fixée au départ a 4mm.

(b)
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Figure 1I-13: Simulation des ions par le logiciel SIMION, pour une tension V1 fixée a +3000V pour différents
V2/V1=0.90, 0.95, 0.98 représentés en (b), (c) et (d) respectivement.

Les résultats de cette simulation sont présentés dans la Figure 11-13 (b), (c) et (d). Chaque pannel
représente I’image (en 2D) de la zone d’interaction obtenue sur le détecteur pour les différents rapports
V,/V1. Afin de calculer la valeur du grandissement K, on mesure sur chaque image la longueur de
I’image du cylindre (de méme, on peut mesurer le rayon du cylindre et le comparer au rayon de départ).
On trouve donc une longueur L = 1.6 mm, L=4 mm et L = 5.8 mm respectivement pour les rapports
Vo/V1 = 0.9, 0.95 et 0.98. De méme, des valeurs obtenues pour les rayons sont respectivement de 0.2
mm, 0.49 mm et 0.7 mm. Les valeurs de K calculées sont donc K = 0.4 pour V»/V1=0.90, K = 1 pour
0.95 et K=1.45 pour 0.98. On déduit donc que I’image obtenue est de la méme dimension que le volume
source pour un rapport des tensions V2/V1 = 0.95 en mode imagerie spatiale des ions. Pour toute autre
tension appliquée sur le répulseur, ce rapport reste le méme. Notons que pour une géométrie de VMI
différente de la nbtre, mais similaire, Johnson et ses collaborateurs [137] déterminent une valeur
optimale de V1/V2 de 0.98, voisine de celle que nous obtenons. Une fois le rapport V»/V1 donnant un
grandissement K=1 déterminé, une question intéressante se pose : Ce grandissement reste-il constant

guand on considére comme zone d’émission les différentes positions suivant ’axe Y du cylindre
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représentant le volume source? Pour répondre a cette question une autre simulation SIMION a été
effectuée. La zone d’interaction a été représentée par deux cylindres coaxiaux de rayon chacun de R =
0.5mm. Un schéma explicatif de la zone d’interaction simulée est montré dans la Figure 1I-14. La zone
d’interaction (cylindre violet) a été simulée par le petit cylindre de longueur L=4mm contenant 10000
ions produits par la photoionisation des atomes du jet du gaz. Un second cylindre (rouge) plus long (L
= 60mm) contenant 2500 particules, recouvrant le premier cylindre, simule les ions produits par
I’ionisation du gaz résiduel tout le long du faisceau de photons.

Zone d'interaction
(Cylindre de 0.5%4 mm)

(a) (b)

Z(mm)
b i i
i
Lo
g

(Cylindre de 0.5*60 mm)

Y(mm)

Aiguille _

Figure 1I-14: (a) Schéma explicatif de l'interaction du faisceau ionisant avec le jet du gaz. (b) résultat obtenu
avec les simulations SIMION en mode imagerie spatiale des ions pour un rapport V2/V1 = 0.95 et (c) image
expérimentale obtenue avec le spectrométre VMI pour le méme rapport V2/V1.

La Figure 11-14-(b) montre le résultat de cette simulation pour une tension de répulsion de +3000V et le
rapport V2/V1 = 0.95 qui donne un grandissement 1 au centre du détecteur. Pour estimer comment varie
ce grandissement pour les différentes positions sur le détecteur, j’ai mesuré la largeur de deux cylindres
coaxiaux a différents rayons (pour Y =0, 10, 20, 30 mm) puis divisé par la largeur introduite au départ
de cette simulation (diamétre du cylindre =1mm). Les valeurs de K trouvees pour chaque position sur
le détecteur sont regroupées sur la courbe de la Figure 11-15-(a). Comme on peut le remarquer, ce
grandissement n’est pas constant sur tout le détecteur. Le facteur K augmente de 1 a 1.7 entre les
positions au centre et au bord du détecteur respectivement. Pour retrouver les largeurs « réelles » de la
zone d’interaction obtenues expérimentalement, j’ai mesuré sur la Figure I1-14-(c) la largeur du jet et
celle de la partie du gaz résiduel a différents endroits sur le détecteur a été mesurée sur la figure 11-15-
(c) puis les valeurs déterminées ont été divisées par les valeurs de K a chaque position . Les résultats
sont regroupés dans le tableau de la Figure 11-15—(b).

18

BV2/V1=0,95
16
Position sur le détectenr (mm) 0 10 20 30
=z 44 n
E ' Largeur mesurée expérimentalement (mm) 0.4 2.8 34 4
E
K 1 ' Grandissement (SIMION) 1 12 14 17
°
c
3 e Largeur réelle (mm) 0.4 23 2.4 26

[}
0 10 20 30 40

Position en Y sur le détecteur (mm)
Figure 1I-15: Courbe montrant la variation du grandissement en fonction de la position sur le détecteur. A droite

le tableau regroupant les mesures des largeurs a différents endroits sur I'image spatiale des ions et le calcul de
la largeur réelle de la zone d’interaction.
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D’autre part, afin de vérifier si le grandissement est le méme dans la direction de propagation du faisceau
ionisant et la direction perpendiculaire, j’ai simulé cette fois-ci la zone d’interaction par un ensemble de
12 sphéres contenant chacune 2500 ions, séparées de 3mm 1’une de 1’autre et ayant des diametres
différents. Toujours en prenant pour I’axe X, I’axe du spectrométre, ces sphéres sont toutes situées a la
méme position en X (au centre du VMI a 7.5 mm du répulseur), et sont dirigées suivant I’axe Y comme
illustré sur la Figure 11-16-(a). Les trajectoires des ions de chaque sphéere dans SIMION sont présentées
dans la partie (b) de la méme figure. On remarque que les positions des particules dans la zone
d’interaction et sur le détecteur sont inversées. Donc au niveau du détecteur, on obtient une image
inversée de la source car le VMI agit comme une lentille électrostatique. L’image obtenue pour cette

simulation donnant les positions des sphéres sur le détecteur est montrée dans la Figure 11-16-(c).

(a) Plan de la source
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Figure II-16: figure montrant les sphéres d’ ions créés dans le plan de la source (a), la trajectoire effectuée par
chaque sphére de la zone d’interaction jusqu’au détecteur (b) et les positions des spheres projetées sur le
détecteur (c).

Lorsqu’on compare les 2 Figure 11-16 (a) et (c), on constate que les spheres séparées initialement dans
le plan de la source par une distance de 3 mm ne sont pas séparées de la méme facon dans le plan de
détecteur, et qu’elles n’arrivent pas a la méme position. Si on prend par exemple les deux sphéres d’ions
créées au départ a la position Y = 15 et 18 mm, on remarque qu’elles sont détectées pour des positions

Y de -23 et -31 mm respectivement. La position de chaque sphére sur le détecteur est représentée sur la

courbe de la Figure 11-17.
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Figure II-17: Courbe montrant les positions relatives dans le plan du détecteur et celui de la source.

Un polyndéme d’ordre 3 a été utilisé pour modéliser cette courbe. D’apres 1’équation donnée par cet
ajustement et indiquée sur cette courbe, on peut remonter a la position initiale dans le plan de la source
de chaque sphere détectée. Une autre information importante concernant la taille des sphéres projetées
peut étre déduite de la comparaison les figures 11-16 (a) et (c). On constate que plus on s’éloigne du
centre du VMI (a Y= 0mm), plus I’image observée est distordue : Les taches deviennent de plus en plus
allongées suivant I’axe Y par rapport a I’axe Z. Aprés avoir mesuré les dimensions de chaque structures
suivant Y et Z et les avoir comparés aux diameétres initiaux indiqués sur la Figure I1-16-(a), j’ai calculé
les valeurs du grandissement K obtenues suivant les deux directions pour différentes positions sur le
détecteur montré sur la Figure 11-18. On remarque que pour chaque direction, plus on s’éloigne du centre
du VMI (Y=0 mm), plus le grandissement devient important et la différence des valeurs de K suivant Y
(points verts) et Z (points oranges) devient significative. Chaque courbe est symétrique par rapport au
centre du VMI et prend la forme de « papillon » nommée profil de Pincushion bien remarqué dans les
images expérimentales en mode spatial a I’extrémité du détecteur.
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Figure 1I-18: Courbe montrant la différence entre le grandissement calculé suivant chaque direction pour
différents endroits sur le détecteur.

D’aprés cette simulation, le rapport des tensions V, /V1 optimal pour notre spectrométre en mode
imagerie spatiale des ions qui donne un grandissement de I’ordre de 1’unité au centre du VMI (V2/V1
trouvé = 0.95) a été déterminé. De plus, la comparaison entre les simulations SIMION et 1’image
expérimentale du VMI en mode spatial permet de remonter & la taille réelle de la source a différentes

71



Chapitre II : Conception et caractérisation d’un spectrométre imageur de vecteur vitesse.

positions sur I’image obtenue sur le détecteur. En outre, dans la deuxiéme partie de cette étude, j’ai
établi une expression qui relie la position relative dans les deux plans du détecteur et la source. La
mesure de la taille des spheres détectées dans le plan (Y, Z) et la comparaison a la dimension initiale de
chacune, permet de calculer le grandissement a chaque position sur le détecteur dans la direction de
propagation de la source et la direction perpendiculaire. D’apres cette étude, on peut remonter a la taille
réelle du jet de gaz et du faisceau ionisant obtenue expérimentalement par 1’imagerie spatiale des ions
comme on le montrera dans la partie suivante.

IV.1.1.1. Mesure de la taille du jet de gaz et du faisceau ionisant

Comme déja discuté dans la partie précédente, le mode imagerie spatiale des ions sert non seulement a
vérifier I’alignement du faisceau ionisant avec le jet de gaz, mais aussi & quantifier la dimension de la
zone d’interaction. Dans le cas ou le gaz est injecté a 1’aide d’une aiguille, la taille de la zone
d’interaction change suivant la position verticale de 1’aiguille nommeée « Zsg » par rapport au répulseur.
Pour déterminer la meilleure position en hauteur de I’aiguille dans chaque expérience, une étude

montrant la variation de ces grandeurs, ainsi que celle de 1’intensité du signal obtenu est essentielle.

Les différentes hauteurs de 1’aiguille utilisées dans cette étude sont illustrées dans la Figure 11-19-(a).
Les images brutes en mode imagerie spatiale des ions produits suite a 1’ionisation d’atomes de xénon
par des photons de 21,21 eV d’énergie issus d’une lampe a décharge sont présentées dans la Figure II-
19-(b). Un agrandissement sur la partie centrale pour chaque image mise a la méme échelle de couleur
est également représenté dans la figure (¢) pour montrer la variation de la forme de la zone d’interaction

en fonction de Z.ig. Pour chaque hauteur de I’aiguille, le voltage appliqué sur celle-cCi a été optimisé.

(a) (b) z,=0mm N}
-
Extracteur
— —
Centre du VMI
o @ o “ n
Répulseur _ n
—— —
- _ n

Figure 1I-19: schéma de la hauteur de I'aiguille par rapport au répulseur (a), images brutes en mode imagerie
spatiale pour différents Zaig (b), un agrandissement de la partie centrale des images des ions (c).

Qualitativement, d’apres la Figure I1-19-(c), on remarque que la forme de I’image du jet de gaz varie
lorsque la hauteur de 1’aiguille par rapport au répulseur devient importante. Pour Z.ig = 0 (aiguille au
niveau du répulseur) le signal provenant du jet est assez faible, ce qui rend sa forme difficile a
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déterminer. Pour une valeur de Z.ig = 2mm, le signal devient plus important et la forme du jet devient
circulaire. Ce signal s’intensifie pour les deux valeurs suivantes de la hauteur de 1’aiguille (Zaq = 3 et 4
mm), puis diminue pour une hauteur de 5mm (a -2.5 mm par rapport au centre du VMI). En outre, pour
cette valeur de Z,g, une déformation de 1’image est trés visible : Le jet n’est pas cette fois-Ci circulaire,
mais plutdt allongé dans la direction de propagation du faisceau. Polariser 1’aiguille pour compenser la
perturbation introduite par celle-ci sur les lignes de champ n’est plus suffisant lorsque 1’aiguille pénétre
profondément dans le VMI. Quantitativement, pour étudier 1’effet de Zaig Sur le signal du jet de gaz, on
effectue une coupe de I’image le long de 1’axe de propagation du faisceau ionisant et dans la direction
perpendiculaire. Les résultats de cette étude sont représentés dans les deux courbes de la Figure 11-20 .
Ces figures montrent la variation du signal du jet de gaz en fonction de la position dans le plan de la
source. On mesure le signal sur I’image brute du détecteur, puis pour passer du plan du détecteur au plan
de la source, 1’ajustement trouvé avec les simulations SIMION présentées ci-dessus est utilisé. Pour
chaque position sur le détecteur, on retrouve la position au niveau de la source en appliquant I’expression
y =-0.0023x® + 0.0003x? - 1.0186x + 0.0171.

Mesure le long de I'axe de propagtion Mesure le long de I'axe perpendiculaire
6,E+03

—e—Zaig=0mm 6,E+03 )
. —&— Zaig =0 mm

Zaig =1 mm .
5,E+03 . Zaig=1mm
’ Zaig =2 mm 5,E+03 Zaig =2 mm
®— Zaig =3 mm —e—Zaig=3mm
—4E+03 —e—Zaig=4mm < 4,E+03 —e—Zaig=4mm
Zaig=5mm Zaig=5mm

Intensité (u.a

Position dans le plan source (mm) Position dans le plan source (mm)

Figure 11-20 : Courbes montrant le signal de la partie centrale mesuré dans la direction de propagation du faisceau
(a), et la direction perpendiculaire (b) pour différentes hauteurs de l'aiguille.

Suivant les deux directions, le signal de la zone d’interaction devient plus important lorsque la valeur
de Z.ig augmente. Le niveau du signal diminue uniquement pour Zig =5 mm a cause de forte perturbation
des lignes de champ électrostatique dans le VMI. La dimension de la zone d’interaction peut étre déduite
dans chaque cas en calculant la largeur a mi-hauteur de la courbe. Rappelons que le rapport des tensions
V2 [V utilisé dans cette étude était de 0.95, qui correspond a un grandissement de 1 au centre du VMI.
Il en résulte que la largeur FWHM calculée sur ces courbes est la largeur réelle dans le plan de la source.
Finalement, apreés le calcul de la largeur FWHM pour chaque courbe, on constate que pour Zsg = 4 mm,
le signal est maximum et la FWHM est de 1’ordre de 400 um dans les deux directions. La reconstruction
de I’image dans le plan source est également possible en la découpant en tranches AY, sachant que pour
chaque tranche on applique les grandissements Ky et K, donnés par SIMION suivant les deux directions

y et z respectivement.
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IV.1.2. Imagerie des vitesses des ions

Les ions détectés dans le mode d’imagerie des vitesses doivent étre regroupés sous forme d’un point
bien focalisé au centre du détecteur car leur distribution d’énergie cinétique est extrémement étroite et
proche de 0 eV. Cependant, la tension appliquée sur ’extracteur ou plus précisément le rapport Vo/V1
joue un réle trés important sur la focalisation des ions au niveau du détecteur. Ceci est montré dans les
différentes images de la Figure 11-21, prises dans les mémes conditions expérimentales, mais ot 1’on fait
varier le rapport V»/V1en modifiant V; seulement. Ces images correspondent a la détection d’ions issus
de la photoionisation d’atomes de Xénon par des photons de 38 eV produits par I’installation LASERIX
fonctionnant en mode ASE. On remarque que lorsque I’on modifie la tension appliquée sur 1’extracteur,
la focalisation des particules sur le détecteur se dégrade d’une maniére significative. Au lieu d’avoir des
particules bien focalisées dont le signal est regroupé sous forme d’un point, on trouve une tiche au centre
distordue comme par exemple pour un rapport des tensions V,/V.de 0.937. La dimension de la tache
augmente de plus en plus lorsqu’on s’¢éloigne du rapport Vo/V1 optimal égal & 0.943 dans notre cas. Par
conséquent, ce mode permet d’optimiser la tension a appliquer sur 1’extracteur a quelques volts pres.
Une étude montrant ’influence de la tension appliquée & I’extracteur sur la résolution en énergie du
VMI fonctionnant en mode électrons sera présentée dans la partie 6 de ce chapitre.

V,/V, = 0.927 V,/V,= 0.93 V,/V, = 0.933

\ \

V,/V, = 0.937 V,/V,=0.94 V,/V,= 0.943

\ '

Figure II-21: Evolution de la focalisation des ions sur le détecteur dans un spectrométre VMI en mode imagerie
de vitesse pour différents rapports V2/V1.

Le mode imagerie des vitesses des ions combinés au mode spatial permet également de régler finement
la position de la zone d’interaction au centre du VMI. Les ions émis de la zone d’interaction sont
focalisés au centre du détecteur. Cela fournit une référence de la position du centre du VMI. D’autre
part, ’imagerie spatiale nous permet de déterminer la position de la zone d’interaction dans le VMI. La
superposition d’une image spatiale sur une image obtenue en mode imageur des vitesses des ions permet
de régler trés soigneusement la position de la zone d’interaction au centre du VMI, afin d’améliorer la
focalisation des particules chargées sur le détecteur.
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Figure 1I-22: Vérification de I'alignement du faisceau ionisant au centre du VMI en superposant une image des
ions en mode spatiale avec une autre en mode imagerie de vitesse.

La Figure 11-22 illustre la méthode d’alignement du faisceau ionisant au centre du VMI en effectuant
cette superposition. On remarque en (a) qu'un décalage est observé entre I’image des ions et I’image
spatiale au niveau de la zone d’interaction. Ce décalage provient d’un désalignement de la zone
d’interaction qui est di a un petit désalignement du faisceau ionisant par rapport au centre du VMI.
Apreés avoir ajusté la position du faisceau de photons en réglant les miroirs utilisés pour le positionner
dans le VMI, on reprend deux nouvelles images en mode vitesse et spatial dont on affiche la
superposition. L’intensité du signal peut alors étre optimisée en ajustant finement la position de
I’aiguille. La Figure 11-22-(b) montre I’alignement final de la zone d’interaction au centre du VMI, ou
on observe les deux images correctement superposées.

IV.1.2.1. Comparaison entre l’aiguille et la vanne pulsée

En revenant a la partie 111 .4, dans notre travail, ’injection du gaz cible dans I’enceinte du VMI a été
réalisée en utilisant deux méthodes différentes. Dans un premier temps, une aiguille a été employée.
Dans I’espoir d’augmenter I’intensité du signal et afin de réduire ’intensité des structures parasites dans
nos images, nous avons pu emprunter en fin d’expérience, une vanne pulsée dont nous avons testé les
performances dans le VMI. Dans cette partie, on montre d’une maniére qualitative la différence entre
les images brutes obtenues a I’aide de ces deux systémes d’injection de gaz. D’une maniére quantitative,
on compare également le signal détecté suite a I’injection des atomes cibles via ces deux méthodes
différentes. Dans la Figure 11-23, on compare les images brutes obtenues a 1’aide du VMI en mode
imagerie spatiale (a et b) et imagerie de vitesses des ions (c et d) respectivement, suite a I’injection du
gaz cible via une aiguille placée & 4mm au-dessus du répulseur (a et c) et une vanne pulsée (b et d).

Dans la Figure 11-23 (a) qui correspond a I’imagerie spatiale des ions, on observe une tache intense
encadrée par une partie beaucoup plus longue, mais peu intense, suivant la propagation du faisceau de
photons, qui correspond a la photoionisation du gaz diffusé dans I’enceinte. Dans le panel (b) qui
correspond a I’image obtenue en employant la vanne pulsée, on élimine une trés grande partie du gaz
diffusé autour du jet de gaz, et on n’observe qu’une petite partie intense au centre de 1’image. Afin de
quantifier le niveau de signal détecté dans ces deux images, on mesure le signal intégré sur chaque image

a I’aide du logiciel ImageJ que I’on montre sur la figure suivante. Les deux signaux sont comparés apres
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normalisation de chaque signal suivant le nombre des tirs effectués et I’ouverture du diaphragme de la
caméra CCD.
(@) (b)
\ .
©) d
. L

Figure 1I-23: Comparaison entre les images brutes VM| obtenues en mode imagerie spatiale et imagerie de
vitesse des ions respectivement lors de I'injection du gaz cible via une aiguille (a et c) et via une vanne pulsée (b
etd).

Notons que, tant dans le cas de 1’utilisation de la vanne pulsée que dans celle de 1’aiguille, la pression
de gaz injectée dans 1’enceinte était maximum, tout en restant compatible avec le fonctionnement de la
MCP. Dans ces conditions, on obtient avec 1’aiguille, un signal 12 fois plus intense par rapport a I’emploi
de la vanne pulsée. Si on reprend maintenant les images en mode imagerie des vitesses des ions (Figure
11-23 (c) et (d)), on constate qu’avec une vanne pulsée (en d), la tAche qui correspond aux ions observés
au centre du détecteur est de forme circulaire, bien plus que celle obtenue dans le cas de 1’utilisation
d’une aiguille (en ¢). L’aiguille délivre un jet de gaz jet effusif tandis qu’avec la vanne, le faisceau
d’atomes est plus collimaté.

Aiguille Vanne pulsée
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Figure 1I-24: Signal intégré mesuré sur les images en mode spatial dans le cas d'injection du gaz avec une
aiguille (en bleu) et une vanne pulsée (orange).
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Aprés quantification du signal détecté dans les deux systémes d’injection du gaz, comme présenté dans
la Figure 11-25, on détermine que le signal obtenu lors de I’ utilisation d’une aiguille est 9 fois plus intense
par rapport a celui obtenu avec la vanne pulsée. Les deux modes d’imagerie des ions montrent que le
signal détecté en utilisant une vanne pulsée est presque 10 fois moins intense que le signal mesuré dans
le cas de I’emploi d’une aiguille.
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Figure 1I-25: Mesure du signal sur les images en mode imagerie des vitesses des ions dans le cas d'injection du
gaz avec une aiguille (en bleu) et une vanne pulsée (orange).

IV.2. Imagerie des vitesses des electrons

Une fois que I’alignement du faisceau ionisant avec le jet de gaz au centre du VMI est optimum, le
mode imagerie des vitesses des électrons peut étre abordé. Pour exploiter les spectres d’électrons
produits par le spectrométre VMI fonctionnant en mode imageur de vecteur vitesse, deux
caractéristiques essentielles doivent étre déterminées : la calibration en énergie du spectrometre qui
permet la mesure des énergies cinéetiques des raies d’électrons observées a partir de leur position sur le
détecteur, et la résolution en énergie qui dépend de la bonne focalisation des photoélectrons dans le plan
du détecteur. Les différences de potentiel entre les électrodes générent des lignes de champ
électrostatique qui déterminent ces deux caractéristiques. Ceci impose une optimisation des tensions
appliquées sur les électrodes du VMI avant son utilisation en mode imagerie des vitesses des électrons.
Dans le cas de ces particules qui sont chargées négativement, il faut appliquer des tensions négatives sur
les électrodes, de valeur absolue décroissante, de la premiére a la 10eme électrode pour accélérer les
particules chargées dans la direction du détecteur et les y focaliser. Etant donné que I’extracteur est
I’¢lectrode critique pour réaliser cette focalisation, pour chaque mode d’emploi du spectrométre, un
rapport V, /V1 précis est essentiel a déterminer. Comme discuté dans la partie précédente, le mode
imagerie des vitesses des ions permet d’optimiser ce rapport qui est proche de la valeur optimum a
utiliser en mode d’imagerie de vitesse des électrons.

Les tensions & appliquer sur les différentes électrodes de V2 a Vio (Vi1 liée a la masse) ont été
déterminées a partir d’un script dans le logiciel SIMION, pour un potentiel répulsif de -7kV. Ce script
a été realisé en optimisant la focalisation des particules sur le détecteur. Il permet aussi de définir la
position optimale de la source d’électrons entre le répulseur et I’extracteur. Le répulseur était polarisé a
ce potentiel de 7kV dans le script, limite haute imposée par 1’alimentation de tension, qui définit les

électrons de plus haute énergie qu’il est possible d’analyser. Dans un premier temps, les paramétres a
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optimiser par le script sont les potentiels du répulseur, de 1’extracteur et des deux premicres électrodes
de focalisation (Vs et V4 dans une configuration d’un VMI a lentille épaisse). Les électrodes supérieures
agissant comme des “ stabilisateurs ”, la valeur du potentiel qui leur est appliqué est calculée par
interpolation linéaire a partir du potentiel optimisé de V4 et la masse appliquée a la derniere électrode.

Tension (V)
W
o
o
o

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11

Numéro d'électrode (Vi)

Figure 1I-26: distribution des tensions appliquées aux 11 électrodes, pour une tension de répulsion V1=-7kV.

La Figure 11-26 montre la courbe de distribution des tensions sur les 11 électrodes du VMI donnée par
SIMION pour un V1 = -7kV. Les tensions appliquées entre V4 et V11 sont ajustées par une interpolation
linéaire avec y = 832.43x - 9156.7 ou x est le numéro de I’électrode. La distribution des tensions pour
d’autres potentiels de répulsion (V1) est déduite en appliquant un coefficient de proportionnalité aux
valeurs déterminées pour Vi = -7kV. En premiere approximation, quelle que soit la tension appliquée
au répulseur, les rapports V2/V1 et V4/V1 doivent rester constants. Toutefois, selon la valeur de 1’énergie
cinétique des photoélectrons analysés, ces rapports peuvent étre Iégerement modifiés pour des énergies
cinétiques extrémes, tres basses ou trés hautes. Une étude plus détaillée de I’influence de ces deux
rapports sur la résolution en énergie du VMI sera présentée dans la partie 6 de ce chapitre.

V. Calibration en énergie du spectromeétre VMI

L’image obtenue suite & un phénomeéne de photoionisation d’un gaz cible par un rayonnement VUV est
constituée a partir de la position d’impact des photoélectrons détectés. Apres une inversion d’Abel de
cette image, la mesure des rayons des raies de photoélectrons sera possible. La reconstruction du spectre
en énergie des photoélectrons se fait alors suite a la calibration en énergie du spectrométre VMI. Une
des propriétés clé de I’imagerie de vecteurs vitesse est la relation linéaire entre la quantité de mouvement
des particules détectées et leur rayon d’impact sur le détecteur. Une maniére plus explicite pour
expliquer cette relation consiste a écrire 1’énergie cinétique en fonction du carré du rayon d’impact

2
q VRépulseur R
2

comme déja montré dans I’ équation 11-3: E. = , avec C la constante d’étalonnage du

spectrometre VMI. Le coefficient C nommé aussi la constante de calibration du VMI que 1’on cherche
a déterminer dans cette partie, est propre a la géométrie de chaque spectromeétre (plus précisément sa
longueur). Dans cette partie, une premiére estimation de la valeur de la constante C sera proposée a
partir d’une modélisation des trajectoires des électrons. Cette valeur sera ensuite comparée a celle
obtenue expérimentalement.
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V.1. Calibration en énergie par des simulations SIMION

Les simulations numériques effectuées grace au logiciel SIMION permettent d’établir une premiére
calibration en énergie du spectrométre VMI. Ce logiciel calcule les trajectoires des photoélectrons
d’énergie connue, issus du volume source du spectromeétre et projetés vers le détecteur. Dans cette
modélisation SIMION, seuls les électrons éjectés avec un vecteur vitesse initial compris dans le plan du
détecteur ont été pris en compte. Ce faisant, au lieu d’avoir une sphere projetée sur le détecteur qui
nécessite 1’utilisation d’une inversion d’Abel pour mesurer son rayon, on obtient directement un cercle
égal a sa projection au niveau du détecteur appelée aussi « slice » qui est la tranche centrale de la sphére
de Newton totale. Je rappelle que, d’aprés 1’équation 11-3, la position radiale R des photoélectrons
dépend non seulement de leur énergie cinétique initiale, mais aussi de la tension appliquée au répulseur.
Faire varier un de ces deux paramétres permet donc de simuler des raies des photoélectrons a différentes
positions radiales. Par exemple, pour une énergie cinétique définie, on peut varier la tension de
répulsion, pour varier le rayon d’impact sur le détecteur. La modélisation permet également de simuler
des particules dans une large gamme d’énergies cinétiques de sorte que leur position radiale recouvre
tout le détecteur, pour une méme tension de répulsion. Les simulations permettant la calibration en
énergie du spectrométre VMI sont regroupées en deux études détaillées ci-dessous.

V.1.1. Pour une tension de répulsion (Vrépulseur) donnée

Dans cette simulation, la tension appliquée au répulseur a été fixée a -3000V. La zone d’interaction a
été modélisée par un cylindre de rayon re = 0.5mm et de longueur leyi = 4mm, d’ou sont émis des
¢lectrons de différentes énergies cinétiques allant de 1eV jusqu’a 51eV. Ces valeurs d’énergies
cinétiques correspondent physiquement a celles des électrons émis lors de 1’ionisation d’atomes d’ Argon
par les photons d’un peigne d’harmoniques d’ordre €élevé généré dans un gaz (de HH11 jusqu’a HH43).
Cela permet d’établir une estimation de la calibration en énergie du VMI dans le domaine spectral des
expériences réalisées durant cette thése. Pour une énergie cinétique donnée, 50000 électrons dont les
trajectoires sont simulées sont émis du cylindre source. Les rayons des cercles observés sur les images
ainsi formées sont mesurés et représentés sur la figure ci-dessous.

SIMION (Vrépulseur = -3000V) Ajustement linéaire SIMION (Vrépulseur = -3000V) Ajustement polynomial
60 60
50 50
40 40
y =4.96x - 0.6828 =
30 L 30
(9]
w
20 20
10 10
0 0
0 5 10 15 0 2 4 6 8 10 12
R2 (cm?) R? (cm?)

Figure I1-27: Courbe de calibration en énergie du VMI obtenue a partir de simulations SIMION pour
une tension de répulsion fixée a -3000V. Les deux ajustements utilisés sont représentés : un linéaire en
(a) et un autre polynomial d'ordre 2 en (b).

Les courbes de la Figure 11-27 permettent de déterminer 1’énergie cinétique des photoélectrons en
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fonction du carré du rayon de leur position d’impact mesurée sur le détecteur. D’aprés 1’équation 11-3
on trace la courbe E = a. R?avec a = V1/ C%. L’ajustement linéaire représenté Figure 11-27 (a) permet de
déterminer une valeur de 4,96V/cm? pour le paramétre a. On en déduit que la constante C caractéristique
du spectrometre est de 24,6 cm. Pour une meilleure précision sur la détermination de la calibration en
énergie, les valeurs obtenues par les simulations peuvent étre ajustées a un polynéme du second degré
E = B.R? + 3.R* comme montré Figure 11-27 (b), avec B = 4.4716 V.cm et § = 0.00485 V.cm™. On voit
que la correction du second ordre est faible, et donc le paramétre f est proche du paramétre o
précédemment déterminé. La constante de calibration en énergie du VMI trouvée par un ajustement
polynomial vaut donc C=25.9 cm. La Figure 11-28 présente les valeurs résiduelles issues de la différence
entre les valeurs d’énergies issues des simulations et celles obtenues par les ajustements linéaires et
quadratiques sur la gamme d’énergies simulées entre 1eV et 51 eV.

Ajustement linéaire Ajustement polynomial
0,6
0,4
0,2

0,0
02 0 2 4 6 8 10 12

Résiduel

-0,4
-0,6
-0,8
-1
0 R2 (cm?)

Figure 11-28: Les valeurs du résiduel en fonction de I'énergie cinétique des photoélectrons pour chaque
ajustement utilisé, linéaire (points bleus) et polynomial (points oranges).

L’écart entre les données obtenues par la simulation et I’ajustement linéaire a ces données est représenté
par les points bleus dans la Figure 11-28. On observe une bonne représentation de la tendance (Ec « R?),
avec un écart pouvant atteindre + 0.6 VV.cm. Par contre, des valeurs plus faibles de plus d’un ordre de
grandeur des résidus (+ 0.04 V.cm™ sont obtenues en utilisant un ajustement polynomial d’ordre 2
représenté sur cette figure par les points oranges. Les simulations SIMION mettent en évidence une
composante en R* sur les valeurs des énergies mesurées. 1l est donc préférable d’utiliser un ajustement
polynomial plutot que linéaire pour interpoler les valeurs de I’énergie cinétique des structures observées
a partir de leur rayon mesuré dans les images. Le choix du meilleur ajustement permet de diminuer les
erreurs sur la calibration en énergie des spectres expérimentaux. Autrement dit, il permet de réduire le
décalage en énergie entre les différentes structures observées dans les spectres obtenus, ce qui est
important dans nos expériences.

V.1.2. Pour une énergie cinétique donnée

Une seconde méthode, pour déterminer la constante de calibration via les simulations SIMION, consiste
a fixer I’énergie cinétique des photoélectrons et a faire varier systématiquement le potentiel appliqué au
répulseur. Dans cette étude, I’énergie cinétique a été fixée a 20 eV, et le potentiel du répulseur a été
varié de -1kV a -4kV. Les paramétres tels que la géométrie, la dimension de la source et le nombre des

particules émises restent les mémes que dans I’étude précédente. De méme, en repartant de 1’équation
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11-3, on trace la courbe de V; en fonction de 1/R? suivant la fonction V1 = E..C¥R?. La valeur de C peut
étre déterminée a partir d’un ajustement polynomial d’ordre 2 de la courbe Vi = f(1/R?). Comme montré
dans la Figure 11-29, on obtient donc a partir du coefficient du terme linéaire : E..C? = 1,3073.10*
eV.cm2 ce qui donne une valeur de la constante C de 25,6 cm.

SIMION (Ec =20 eV) Ajustement polynomial

5000

4000

= 3000
=3

>’ 2000

1000

0

0 0,05 0,1 0,15 0,2 0,25 0,3 0,35
1/R% (cm?)

Figure 11-29: Relation entre le rayon des anneaux observés et le potentiel V1 pour une valeur de I'énergie
cinétique fixée a 20 eV.

Finalement, nous voyons que ces deux méthodes de détermination de la constante de la calibration du
spectrometre (pour une tension de répulsion constante et a une valeur donnée de ’énergie cinétique),
donnent deux valeurs de C tres proches (C = 25.9 cm et C = 25.6 cm respectivement) ce qui confirme la
fiabilité des simulations employées. Cette Iégere différence est probablement due a I’erreur de pointé du

rayon des raies de photoélectrons.

V.2. Mesure experimentale de la constante de calibration C

Pour calibrer expérimentalement notre VMI, une lampe a décharge émettant des photons UV de 21.21
eV d’¢énergie (He I) a ét¢ utilisée pour ioniser différents gaz cibles (Argon, Xénon et Krypton).
Rappelons que ce rayonnement est non polarisé. Les images expérimentales obtenues sur le détecteur
sont présentées dans la Figure 11-30. Elles correspondent respectivement aux spectres de photoélectrons
issus de I’interaction du rayonnement émis par la lampe & Hélium avec un jet d’argon (a), de krypton
(b) et de xénon (c). Ces trois gaz ont des potentiels d’ionisation différents, ce qui va induire des raies de
photoélectrons avec des énergies cinétiques différentes qui sont regroupées dans le Tableau II-2.
L’¢énergie cinétique des photoélectrons aprés un processus de photoionisation peut étre calculée a partir
de I’énergie des photons (En) et du potentiel d’ionisation du gaz ionisé (lpg4a;) €n écrivant la conservation

de I’énergie, suivant I’équation :

(eV) = Ep, — ngaz (équation 11-13)

Cphotoélectrons
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Gaz cible Ipar2 (V) lpi2 (V) Ec (eV) Ecrp (eV)
Argon 15.76 15.94 5.45 5.27
Krypton 14.00 14.67 7.21 6.54
Xénon 12.13 13.44 9.08 7.77

Tableau lI-2: Tableau regroupant les potentiels d'ionisation des différents gaz rares ainsi que les énergies
cinétiques des photoélectrons correspondantes apres ionisation par des photons de 21.21 eV.

Figure 11-30: Images brutes obtenues avec le VMI montrant les spectres de photoélectrons obtenus suite a la
photoionisation d’atomes d'argon (a), de krypton (b) et de xénon (c) avec des photons de 21,21 eV pour une
tension de répulsion de -1.5kV et un rapport V2/V1 = 0.94

Sur ces images brutes, chaque raie est constituée de photoélectrons de méme énergie cinétique, émis
dans des directions différentes. Dans un premier temps, ’information que 1’on peut extraire de cette
image est la position de la raie en pixels. Le passage du pixel au mm se fait grace a la mesure du diametre
intérieur de la MCP (en px) que I’on converti en mm, sachant que la taille active du détecteur est de
75mm. Pour déterminer la constante de calibration C du VMI, des mesures ont été réalisées pour
différentes tensions de répulsion qui s’étendent de -500V & -3.5kV avec un pas de 500V. Une fois les
spectres expérimentaux obtenus, une inversion d’Abel effectuée au moyen de I’algorithme pBasex
permet de mesurer la position des pics des photoélectrons comme montré dans la Figure 11-31 dans le
cas de krypton. Les spectres intégrés angulairement obtenus avec pBasex pour deux tensions appliquées
sur le répulseur (V1 =-1kV en (a) et -2.5kV en (d)) illustrent I’influence du voltage du répulseur sur le
diametre des structures observées. Notons que la résolution du VM1 est suffisante pour résoudre les deux
composantes du doublet correspondant aux seuils 2Py, et 2P3p, dont les raies d’électrons ne sont
séparées que de 0,7 eV (E. = 6. 54 eV et 7.21 eV respectivement).
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Figure 11-31: Images expérimentales montrant les raies obtenues lors de I'ionisation de krypton par des photons
de 21,21 eV d’énergie, pour une tension de répulsion V1= -1000 V (en haut) et V1 =-2500V (en bas), avant (a et
d) et apreés inversion d'Abel (b et e) et la distribution radiale des photoélectrons correspondante (c et e). Dans les
deux courbes, la raie avec un rayon inférieur correspond a une énergie Ec = 6.54 eV et celle avec un rayon plus
grand correspond a une énergie Ec = 7.21 eV.

Pour calculer la constante de calibration C du VMI, aprés avoir mesuré les rayons des raies pour
différents gaz cibles et différentes tensions de répulseur, le rapport Ec/V: est tracé en fonction de R?

(Ec/V1 = k. R?avec k = 1/c?). On suppose de plus que les photoélectrons d’énergie cinétique nulle seront
détectés au centre du VMI (R=0).

Comme la relation entre le carré du rayon d’impact des photoélectrons et leur énergie cinétique est
linéaire, le coefficient k qui permet d’obtenir par suite la valeur de la constante de calibration C, est
déterminé par un ajustement a une droite. 1l est représenté dans la Figure 11-32 par la relation y = 0.0015x
+6E-05. On en déduit la valeur de la constante k = 0.0015 cm™ et donc de la constante C = 25.8 cm.

0,020 X mesures Exp avec Lampe a He
......... ajustement linéaire X

4~0,016 T
> '
% 0,012 y =0.0015x + 6E-05 .-+
> 0,008 €
\u »
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Figure 11-32:courbe de calibration du spectrométre VMI obtenue a partir de la photoionisation d’atomes de gaz
rares par des photons de 21,21eV . Les incertitudes sur les mesures du rayon sont de I'ordre du mm.

Cette valeur de 25,8cm est comprise entre les deux valeurs obtenues par les simulations, suivant deux
méthodes différentes, qui étaient respectivement de 25,6cm et 25,9cm. Un tel accord souligne la fiabilité
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de la modélisation, qui sera utilisée par la suite pour étudier I’influence de différents parametres sur la
résolution du VMI.

VI. Etude de la résolution en énergie du spectromeétre VMI

Dans les expériences de photoionisation habillée par laser, la résolution en énergie du VMI utilisé est
un parametre important a prendre en compte. 1l caractérise la capacité du spectrometre a distinguer des
photoélectrons d’énergies proches. Cela permet de résoudre expérimentalement sur le détecteur les raies
de photoélectrons produites par I’impulsion XUV des side-bands générées par le champ d’habillage. La
résolution expérimentale relative est déterminée a partir du rapport entre la largeur de la raie des
photoélectrons (AR) et son rayon (R) aprés I’inversion des images brutes obtenues. La résolution en
énergie en est alors déduite par I’expression AE/E = 2 AR/R basée sur la relation E o R%. On peut donc
déterminer la résolution absolue (AE) ou relative (AE/E). La largeur des raies mesurées n’est pas issue
seulement de la résolution instrumentale du VMI. Selon la source de photons utilisée, la largeur spectrale
de I’impulsion influe sur la largeur spectrale mesurée. La largeur naturelle de la structure atomique est,
elle, négligeable pour les processus que nous étudions. Dans ce cas, la résolution instrumentale du VMI
que I’on cherche a optimiser s’obtiendra a partir de la différence quadratique entre la résolution totale
mesurée et celle de la source. Pour obtenir la meilleure résolution du VMI possible, qui reste « presque »
constante sur un large gamme d’énergies cinétiques, il est indispensable d’étudier les différents facteurs
qui peuvent affecter sa valeur. En principe, plusieurs paramétres dans un VMI peuvent influencer la
focalisation des photoélectrons et donc la résolution du spectrométre. En pratique, la résolution d’un
spectrometre VMI est limitée principalement par: (i) la dimension et la position de la zone d’interaction,
(i) le profil du champ électrostatique (plus particulierement les tensions appliquées sur 1’extracteur (V2)
I’¢lectrode de focus (V) dans le cas d’un VMI a lentille épaisse), (iii) les perturbations apportées a ce
profil qui peuvent venir du systéme d’injection de gaz et de champs parasites, et (iv) la résolution spatiale
de I’ensemble du systéme de détecteur. Je montre ci-dessous, quelques études que j’ai réalisées afin

d’étudier I’effet de ces paramétres sur la résolution instrumentale du VMI.

VI.1. Effet de la dimension de la source

La dimension de la zone d’interaction dans les expériences dépend de la géométrie du faisceau ionisant
et de celle du jet de gaz atomique. Afin d’étudier I’influence de cette dimension du volume source sur
la résolution du spectrométre VMI, une étude numérique via le logiciel SIMION est présentée dans cette
partie. Elle permet de quantifier 1’effet de la taille de la zone d’interaction sur la largeur des raies de
photoélectrons. Durant cette simulation, la zone d’interaction est représentée par un cylindre du rayon
R et de longueur L.y, dont 10* électrons de 20 eV d’énergie cinétique sont émis. Le cylindre est placé
dans le plan (X, Y) suivant I’axe Y, et X est défini comme étant 1’axe de symétrie du spectrometre.
Comme précédemment, afin d’éviter d’avoir a réaliser une inversion d’Abel pour calculer les valeurs de
la résolution, les photoélectrons sont émis dans toutes les directions, mais avec un vecteur vitesse
paralléle au plan du détecteur (angle azimutal de 90°dans SIMION). Dans ces simulations, 1’aiguille est
positionnée a 2mm au-dessus du répulseur dont le potentiel est fixé a -3kV, et les tensions négatives
appliquées sur les 10 autres électrodes découlent de cette valeur comme expliqué au paragraphe 4.2,
avec un rapport V. /Vi1 = 0.943. Comme la zone d’interaction est une distribution cylindrique, la
variation de sa dimension peut se faire en changeant la longueur du cylindre tout en conservant le rayon
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fixe, ce qui revient physiquement a éloigner I’aiguille du volume source, ou inversement modifier le
rayon a longueur constante, ce qui correspond a changer la focale du rayonnement incident. Ces deux
effets sont maintenant étudiés.

VI1.1.1. Variation de la longueur de la source

Dans cette partie, le rayon du cylindre est fixé a R=0,5mm et I’on fait varier sa longueur Lcy. Les valeurs
échantillonnées de la longueur du cylindre dans SIMION sont Ly = 1, 2, 4, 10, 15 et 20 mm.

(a) (b) (C) 1 Al{min

-30 -30 -30 - - - - - - !
30 20 410 0 10 20 30 30 20 10 0 10 20 30 30 20 10 0 10 20 30

Y(mm) Y(mm) Y(mm)

Figure 11-33: Distributions spatiales des photoélectrons sur les détecteurs données par les simulations SIMION,
pour trois valeurs distinctes de la longueur de la source : L=1 mm (a), L=10 mm (b) et L=20 mm (c).

Un exemple de résultats obtenus dans cette étude pour 3 valeurs différentes de la longueur de cylindre
Loy =1, 10 et 20 mm est montré dans la Figure 11-33 qui illustre I’influence de la longueur du volume
source sur le profil de la raie d’¢électrons. Pour une zone d’interaction courte, de longueur Lcy=1mm et
de rayon = 0.5 mm, la largeur de la raie est la méme dans toutes les directions d’émission des électrons
et les bords de la structure circulaire apparaissent fins. Lorsque la longueur de la zone d’émission
augmente et devient nettement plus importante que son rayon, la focalisation de la raie de photoélectrons
se dégrade : la valeur de AR sur le détecteur n’est plus identique pour les différents angles d’émission.
Il est visible dans la Figure 11-33-(b) et (c) que la valeur de AR est minimale lorsque Y = 0 (suivant I’axe
vertical de I’image) et est maximale lorsque Z=0 (suivant ’axe horizontal). Cette asymétrie entre I’axe
horizontal et vertical est due a 1’extension spatiale de la zone d’interaction simulée qui brise la symétrie
cylindrique du VMI. Par suite, cette asymétrie qui apparait sur les images ci-dessus suivant les deux

directions devient plus importante lorsque la longueur de la zone d’interaction augmente.

Afin de quantifier I’influence de la dimension longitudinale de la zone d’interaction sur la résolution du
VMI, pour chaque image obtenue correspondant a une longueur donnée du volume source, deux largeurs
a mi-hauteur sont mesurées a I’aide du logiciel ImageJ : ARmax suivant I’axe du cylindre test, et ARmin
selon I’axe perpendiculaire. On déduit de ces deux largeurs les résolutions radiales AR/R et donc les
résolutions en énergie AE/E = 2AR/R, minimum et maximum du VMI suivant ces deux directions
perpendiculaires pour chaque longueur de la zone d’émission des électrons. Les résultats sont présentés
dans les courbes de la Figure I1-34 ou I’évolution de la résolution en énergie en fonction de la longueur
du cylindre : (AE/E max) suivant Y, la direction de 1’axe du cylindre et (AE/E min) suivant Z, la direction
perpendiculaire est montrée. Comme nous 1’avons déja souligné, la variation de la résolution en énergie
du spectrométre est logiquement assez significative dans la direction Y (les valeurs de AE/E max varient
de 2.2 a 14.5% lorsqu’on augmente la longueur du cylindre de 1 mm & 20 mm). Par contre, selon la
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direction Z, les valeurs de la résolution augmentent d’une maniére trés peu prononcée (AE/E varie de
2.1 a 3.1% avec ’augmentation de Lcy). Pour une longueur Ley = 1mm, la valeur de la résolution
déterminée dans les deux directions est la méme, car la source peut étre considérée comme étant
ponctuelle (Lcy=1mm et diametre = 1mm) et donc identique dans les deux directions : on retrouve la
symétrie cylindrique du VMI. Notons que les valeurs de la grandeur AE/E représentées sur ces courbes
(et dans toute la suite de ce chapitre) sont calculées suivant 1’écart-type de la fonction gaussienne, ce qui
introduit un facteur 2v/21n 2 = 2.35 sur la valeur de la largeur & mi-hauteur du pic (& multiplier la valeur
de la résolution par le facteur 2.35).
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Figure 1I-34: Evolution des valeurs AE/E min et AE/E max en fonction de la longueur du cylindre, pour une valeur
d’énergie cinétique des électrons de 20 eV.

VI1.1.2. Variation du rayon de la source

Pour étudier cette fois ci I’influence de la taille focale du faisceau ionisant sur la résolution en énergie
du spectrométre VMI, on simule la zone d’interaction par un cylindre de longueur fixe dont on modifie
progressivement le rayon. Les paramétres de cette étude sont exactement les mémes que lors de la
simulation précédente. La seule différence est la longueur du cylindre fixée a 4mm et dont on varie le
rayon progressivement suivant les valeurs R=0.2, 0.5, 1, 1.5, 2 et 2.5 mm. Quelques résultats pour cette
étude sont montrés dans la figure suivante pour différents rayons.
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Figure 1I-35: Distributions spatiales des photoélectrons sur le détecteur données par les simulations SIMION,
pour trois valeurs distinctes du rayon de la source : R=0.2 mm (a), L=1.5 mm (b) et L=2.5 mm (c).

Sur les images de la Figure 11-35, on peut observer 1’évolution des bords de la raie de photoélectrons. La

dégradation de la résolution est maintenant, comme on pouvait s’y attendre, plus prononcée que dans la
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simulation précédente dans la direction Z (a Y=0) qui correspond dans le plan de la source a une
direction portée par le rayon du cylindre. Pour évaluer quantitativement les valeurs de la résolution dans
les deux directions, la méme démarche a été effectuée que précédemment pour les images qui
correspondent a des rayons distincts de la zone d’interaction. Les résultats sont regroupés dans la figure

ci-dessous.
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Figure 11-36:Evolution des valeurs AE/E min et AE/E max en fonction du rayon du cylindre, pour une longueur
Leyl = 4mm, pour une valeur d’énergie cinétique Ec = 20 eV. Bleu : axe Y ; rouge : axe Z.

La Figure 11-36 montre la variation de la résolution en énergie (AE/E) en fonction du rayon du cylindre,
calculée dans la direction portant I’axe du cylindre (Y) et représentée par les points bleus (AE/E max) et
dans la direction perpendiculaire (Z) représentée par les points rouges (AE/E min). Dans les deux
directions, on remarque que les valeurs de la résolution en énergie augmentent progressivement
lorsqu’on passe d’un rayon du cylindre de 0.2 mm a 2.5 mm. Cette évolution est plus importante dans
la direction Z que Y. Les valeurs de AE/E min doublent en passant de 2% a 4% lorsque le rayon du
volume source varie de R=0.2mm a R=2.5mm. Dans la direction Y, les valeurs de AE/E max présentent
une variation plus faible, mais atteignant cependant une amplitude de 30% dans cet intervalle des rayons
simulés. Cette variation notable de la résolution dans la direction de propagation des photons, alors que
le volume source n’est pas modifié¢ dans cette direction, contrairement a ce que 1’on a observé dans
I’étude précédente ou 1’effet de la longueur de la zone d’interaction sur la résolution dans la direction
perpendiculaire était tres faible, est due au choix cylindrique de cette zone d’interaction. Augmenter son
rayon revient également a détecter des €lectrons émis a des positions différentes sur I’axe X, et donc
soumis a un gradient plus important du champ accélérateur. Cet effet sera étudié plus loin dans ce
chapitre.

D’apres ces deux études concernant I’influence de la dimension de la zone d’interaction sur la résolution
en énergie du spectrométre VMI, on constate que les deux parameétres, la longueur et le rayon du volume
source influent sur les largeurs de raie d’électrons, 1’'un seulement suivant ’axe de propagation du
rayonnement, et I’autre simultanément dans les deux directions. D’autre part, lorsque la longueur du
cylindre est égale a son rayon, on obtiendra la méme résolution en énergie dans toutes les directions.
Les valeurs extrémes de la longueur du cylindre et de son rayon, choisies durant cette simulation

numérique sont beaucoup plus importantes que la zone d’interaction expérimentale. Ces valeurs sont
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choisies a dessein pour montrer d’une fagon pertinente 1’influence de chaque paramétre sur la résolution.
Dans nos expériences, avec la hauteur de 1’aiguille (Zaig) usuellement employée, la longueur maximale
de la source suivant I’axe de propagation des faisceaux ionisants peut étre de I’ordre de 1.5 mm. Pour
les 2 sources sur ’installation Laserix et a UHI100, les diamétres de focalisation des faisceaux de
photons sont respectivement, de 1I’ordre de 500 um et 10-20 um. Nous avons montré que la résolution
sera optimum dans la direction de la polarisation des rayonnements incidents, ce qui est heureux, car
c’est dans cette direction que dans les expériences de photoionisation habillée, 1I’effet du faisceau IR est
le plus intense.

V1.2. Effet de la position de la source

J’ai montré précédemment dans la partie 4 de ce chapitre qu’il était possible de centrer précisément la
zone d’interaction sur 1’axe de symétrie cylindrique du VMI en superposant les structures issues de
I’imagerie de vitesse et de I’imagerie spatiale des ions. Par contre, 1’alignement en hauteur suivant cet
axe est plus délicat, car on ne dispose pas de point de repere tres précis, a + 500um pres, pour effectuer
un réglage. Il est donc nécessaire d’étudier I’effet du décentrage de la position de la source de
photoélectrons selon I’axe du VMI sur la résolution en énergie du spectrométre, ce qui correspond
expérimentalement a un désalignement vertical du faisceau. Comme précédemment, la zone
d’interaction est simulée par un cylindre de rayon 0.5mm et de longueur Lcy=4mm. La position de cette
source est variée perpendiculairement au plan du détecteur par rapport a la position optimale trouvée
lors de I’optimisation de la géométrie du VMI, suivant X défini comme I’axe de symétrie du
spectrométre. Cette simulation est réalisée avec la méme géométrie du VMI que précédemment :
I’aiguille est toujours placée a 2mm au-dessus du répulseur et est polarisée a une tension intermédiaire
entre celles appliquées au répulseur et a I’extracteur, ajustée de fagcon a minimiser a son extrémité les
perturbations qu’elle introduit sur les lignes de champ électrostatique. Les électrons détectés ont une
énergie cinétique de 5.45 eV ce qui correspond a 1’ionisation d’atomes d’argon par des photons de
21,21eV d’énergie. Un schéma explicatif montrant le décalage de la source par rapport a sa position
initiale au centre du VMI entre le répulseur et I’extracteur est présenté dans la Figure 11-37. Rappelons
que la distance entre le répulseur et I’extracteur est de 15.5 mm, la source d’électrons se trouvant
initialement a 7.5 mm du répulseur (au centre du VMI). Sa position est représentée sur la figure par le
point foncé. Le faisceau ionisant peut-étre décalé expérimentalement vers 1’extracteur (pas positifs) ou
vers le répulseur (pas négatifs). Pour quantifier un tel effet, des décalages allant jusqu’a + 3mm ont été
appliqués au volume source (points clairs). Une étude quantitative méne aux résultats montrés dans la
Figure 11-38. De la méme maniére que 1I’étude précédente, la largeur de la raie dans le plan du détecteur
suivant les deux axes Y et Z est mesurée, ce qui permet de déterminer par la suite les valeurs
correspondantes de la résolution en énergie.
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Figure II-37: Schéma explicatif montrant le décalage de la source par rapport a sa position initiale au centre du
VM entre le répulseur et 'extracteur.
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Figure 11-38: Variation de la résolution en énergie en fonction du décalage de la position de la zone d’interaction
par rapport a la position initiale.

La Figure 11-38 montre la variation de la résolution en énergie du spectrométre VMI en fonction du
décalage de la source par rapport a sa position initiale au centre du VMI. Comme précédemment, AE/E
max représentent les valeurs de la résolution dans la direction de propagation du faisceau ionisant (I’axe
du cylindre dans le plan de la source) et AE/E min représente celles dans la direction perpendiculaire.
Comme déja discuté, les valeurs de AE/E max sont plus importantes que AE/E min car la simulation de
la zone d’interaction se fait par un cylindre plus long que large. A longue distance de I’axe du VML, les
variations du champ électrostatique en fonction de la hauteur sont relativement plus importantes, ce qui
rend plus critique 1’effet de défocalisation sur des électrons. Suivant les deux directions, on confirme
que la valeur de la résolution est optimale lorsque la zone d’interaction est placée a équidistance du
repelleur et de I’extracteur. Cette courbe présente au voisinage de 1’optimum une faible variation
relative. Pour un décalage de la source de +- 500 micrométres, une légére différence de la valeur de la
résolution est observée : suivant 1’axe de propagation des photons qui est la direction la plus sensible,
elle atteint respectivement une valeur de 2,3% et 2,5% pour une valeur optimale de 2,2%. A courte
distance, 1’ajustement suivant cet axe perpendiculaire au plan du répulseur est donc peu critique, ce qui
est heureux, car on ne dispose que de peu de critéres de réglages précis suivant cette direction. Plus on
s’éloigne de la position médiane entre les deux électrodes, plus la dégradation de la résolution devient
significative, celle-ci pouvant atteindre une valeur de 5,7% pour un décalage de 3mm vers le répulseur.
La comparaison entre les valeurs trouvées pour un méme pas de décalage dans les deux directions
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suivant 1’axe X, montre que la défocalisation de la structure de la raie des photoélectrons et donc la
dégradation de la résolution est plus significative lorsque la zone d’interaction se rapproche du répulseur
que de I’extracteur. Cette différence est due a la présence de 1’aiguille qui dépasse de 2 mm du répulseur
et donc n’est qu’a Smm de I’axe des photons : Les lignes de champ électrostatique sont plus perturbées
par la présence de 1’aiguille dans la direction du répulseur que dans celle de I’extracteur, et par suite la
focalisation des photoélectrons sur le détecteur est plus dégradée par un décentrage du faisceau vers
’aiguille. Pour étre plus proche des conditions expérimentales ou la zone d’interaction est plus petite
que celle utilisée dans cette simulation, j’ai répété la méme étude en partant des mémes parameétres mais
pour une longueur de la zone d’interaction plus courte. On simule cette fois-ci la source par un cylindre
du rayon R=0.5mm et de longueur Lci=1mm. Les résultats sont représentés dans la figure suivante.

AE/E max XAE/E min
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Figure 11-39: Variation de la résolution en énergie en fonction du décalage de la position de la zone d’interaction
par rapport a la position initiale (centre du VMI). La source est cylindrique de longueur L=1mm et du rayon
R=0.5mm.

En partant d’une source quasi isotrope (R =0.5mm et L =1mm), compte tenu de la symétrie cylindrique
du VMI, les valeurs de la résolution trouvées doivent étre identiques dans toutes les directions, ce que
confirme les courbes de la figure ci-dessus. Les mémes tendances que les courbes trouvées pour une
longueur de la source de 4mm sont remarquées dans cette étude. La dégradation de la résolution est plus
significative lorsque la source est décalée vers le répulseur que vers I’extracteur. De méme, pour cette
dimension de la zone d’interaction, un désalignement du faisceau de 1’ordre de + 500um, ce qui est
I’ordre de grandeur de la précision de réglage que 1’on peut atteindre dans cette direction, affecte peu
les valeurs de la résolution. Cette derniére est dégradée au-dela d’un désalignement de faisceau de

I’ordre de Imm.

VI1.3. Effet des tensions appliquées sur V2 et V4

L’optimisation du rapport V2/V1 dépend de I’énergie des électrons analysés. Je montre a titre d’exemple
dans la Figure 11-40, les résultats d’une simulation effectuée pour une tension de répulsion de -7kV pour
deux énergies cinétiques différentes. La Figure 11-40 représente la variation de la résolution relative en
énergie du spectrométre VMI en fonction de la tension d’extraction (V2) pour une tension de Vi fixe
pour une énergie cinétique de photoélectrons de 10 eV en bleu et de 40 eV en rouge. Nous remarquons
que la résolution se dégrade significativement de chaque c6té de la valeur optimum, dont la position
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change d’une énergie a I’autre. Un décalage de la position de 1I’optimum de 30V soit une variation de
0.5% du rapport V2/V: est observée. L’optimisation de ce paramétre doit donc étre réalisée en fonction
du domaine spectral des électrons analysés. D’aprés Kling et al [124], dans le cas d’un spectrométre
VMI & lentille épaisse, le parametre Viocus aussi nomme Vs est un élément critique pour la résolution.
J’ai donc réalisé une étude numérique de I’effet de ce parametre sur la résolution de I’analyseur pour un
voltage de répulseur de 3 kV que nous avons utilisé expérimentalement, et ce, sur un domaine spectral
de 50 eV.
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Figure 11-40 : Variation de la résolution énergétique du spectrométre VMI en fonction de I’énergie cinétique des
photoélectrons et de la tension appliquée sur I'extracteur pour une tension de répulsion (V1) de -7kV.

Dans cette simulation, la zone d’interaction est représentée par un cylindre du rayon R = 0.5 mm et de
longueur Leyi = 4 mm, dont 10* électrons pour chaque énergie cinétique sont émis. Pour étudier
uniquement 1’effet du potentiel appliqué sur V. sur la résolution du VMI, pour chaque valeur de celui-
ci, la tension des différentes électrodes a été optimisée. Ceci est indispensable, puisque comme déja
mentionné dans la partie 4.2, les tensions a appliquer sur ces €électrodes (Vs et de Vs a Vo) dépendent
fortement de la tension a laquelle est portée V..

La Figure 11-41, représente la variation de la résolution AE/E (%) du VMI pour différentes énergies
cinétiques allant de 2 eV a 50 eV avec un pas de 5 eV pour différentes valeurs du rapport V4/V1. Pour
toutes les valeurs de V4 appliquées, une forte variation de cette résolution, de ~ 7% a 1.2 % , est
clairement visible entre les deux extrémités du domaine spectral étudié. Elle diminue fortement dans la
gamme des faibles énergies (de 2 eV a 15 eV), pour devenir quasi constante dans le domaine spectral
de 15eV a 50 eV. D’autre part, la valeur optimale de la tension sur 1’électrode V4 varie suivant la gamme
d’énergie des électrons que I’on va analyser. Par exemple, 1’utilisation d’un rapport V4/Vi = 0.81
(courbe violette) fournit la meilleure résolution autour de la plage d’énergiec de 2 eV a 10 eV,
contrairement a la gamme entre 15 eV et 50 eV, ou une valeur de V4/Vi = 0.79 (courbe rouge) est
préférable. Suivant 1’expérience a réaliser, il est donc nécessaire d’ajuster la valeur du potentiel V4 en
se basant sur les courbes déterminées par cette simulation.
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Figure II-41: Variation de la résolution relative en énergie du VMI sur une gamme d’énergie cinétique allant de 0
a 50 eV pour différents rapports V4/V1 pour une tension de répulsion de -3kV.

V1.4, Effet de la tension appliquée sur 1’aiguille

Une fois que la tension sur I’extracteur et la 4eme électrode est optimisée, il est indispensable
d’optimiser la tension a appliquer a I’aiguille utilisée pour injecter du gaz dans la zone d’interaction du
VMLI. Suivant la position verticale de 1’aiguille par rapport a la face interne du répulseur (zaig), la tension
a appliquer est a ajuster, afin d’avoir la meilleure résolution du VMI.

Dans cette section, 1’effet de la tension appliquée sur ’aiguille sur la résolution du VMI a partir de
modélisation et expérimentalement est étudié. Pour une tension de répulsion de -3kV et une aiguille qui
se termine a 2 mm au-dessus de répulseur, le spectre de photoélectrons induit lors de 1’ionisation du
Krypton par des photons & 21.21 eV est simulé. Les lignes du champ électrique dans le VMI
particuliérement au niveau du volume source pres de 1’aiguille ont été déterminées par modélisation. La
Figure 11-42 illustre comment se modifie la forme des lignes de champ électrique au niveau de 1’aiguille
lorsqu’on applique une tension Vg = -2970 V, -2980 V et -2990 V respectivement en a, b et c. L’effet
de la perturbation qu’elle introduit sur les lignes de champ proches de la zone d’interaction est clairement
visible. La tension Vg optimale est choisie d’une fagon a minimiser cette perturbation, ce qui est le cas
dans la partie (b) de la Figure 11-42 pour une tension Vaig = -2980 V lorsque zaig = 2 mm. La Figure 11-42
montre les spectres photoélectroniques du krypton issus de 1’ionisation avec la lampe a Hélium a 21.21
eV obtenus & ces différentes tensions V.ig. Pour ces mesures, la tension appliquée au répulseur est de -
3000 V, le rapport V2/V1 ainsi que celui de VV4/VV1 sont optimisés pour une valeur de 0.94 et 0.82
respectivement aux énergies cinétiques Eca»= 7.21 eV et Ecy,= 6.54 eV. L’aiguille a été placée a 2mm
de hauteur par rapport au répulseur et la pression du Krypton dans I’enceinte était de I’ordre de 7" 108
mbar. Les valeurs Vaig testées dans SIMION sont les mémes que celles utilisées expérimentalement,
d’oti une tension Vaig = -2970 V en (d), -2980 V en (e) et -2990 V en (f). Nous remarguons directement
sur les images brutes comment varie la résolution du VMI : le doublet de krypton bien résolu pour une
valeur de V.g = -2980 V, devient plus difficile a discerner surtout dans la partie moins intense des
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spectres, lorsqu’on applique des tensions Vaig = -2970 V et -2990 V. Cela démontre qu’il est essentiel
d’optimiser la tension appliquée sur 1’aiguille pour chaque hauteur de celle-cCi et pour chaque tension
appliquée au repeller afin d’obtenir une résolution optimale du spectrometre.
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Figure 1I-42 : images agrandies de la zone d’interaction du spectrometre VMI congu dans SIMION montrant la
forme des lignes du champ électrique au niveau de I'aiguille placée a 2 mm au-dessus du répulseur (V1 = -3000
V) pour une tension Vaig =-2970 V, -2980 V et -2990 V respectivement en a, b et c. Spectres de photoélectrons
expérimentaux, obtenus lors de ionisation du krypton par des photons de 21.21 eV issus d’une lampe a Hélium
pour les tensions Vaig mentionnées en d, e et f.

V1.5, Effet de la résolution spatiale de la galette de microcanaux (MCP)

Le systéme de détection des électrons contribue également a la résolution des images obtenues. Pour
des électrons de forte énergie, la contribution de I’optique électronique est de loin prépondérante. Par
contre, a basse énergie cinétique, la résolution du détecteur peut devenir non négligeable par rapport a
celle du spectrometre VMI.

Nous avons vu que le détecteur est constitué d’un ensemble composé d’un multiplicateur d’électrons :
une galette de microcanaux, d’un convertisseur : un écran phosphore, et d’une caméra. Les galettes
Photonis que nous utilisons sont constituées de canaux de 10 um de diamétre (25 um pour celles de
marque Hamamatsu de méme diamétre) qui émettent une gerbe faiblement divergente d’électrons. Le
grain d’un phosphore P43 est de 2/3 um, et le coté d’un pixel de la caméra est de 7,4um. Nous voyons
donc que le systeme amplificateur est I’¢élément prépondérant pour définir la taille d’un point lumineux

dans I’image.

D’autre part, en cas de signal faible, on peut étre tenté de compenser cette insuffisance en augmentant
le gain du multiplicateur d’¢lectrons. Cela peut se faire par I’emploi de deux galettes montées en
chevron. Dans ce cas, le diamétre d’émission des électrons sur la seconde galette correspond au
minimum a 3 canaux soit 34 um. Afin de mesurer I’effet de ’emploi de 2 galettes sur la résolution
expérimentale, des images issues de la photoionisation d’atomes de Xénon par des photons de 21,21 eV
produits par la lampe a hélium ont été enregistrées avec les deux montages possibles : galettes de
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microcanaux simple, et deux galettes en chevron. Ces images sont montrées dans la Figure 11-43
respectivement en (a) dans le cas de 1 MCP (Vmce =1 kV , Vpn = 4 kV ) et (b) pour deux MCP (Vwmcp
=1.80 kV, Vph = 4.500 kV).

Figure 1I-43 : spectres expérimentaux bruts (a et b) et inversés (c et d) issus de la photoionisation de Xénon par
des photons de 21.21 eV. Les images brutes sont obtenues lorsque le systéme de détection est constitué d’une
seule galette MCP (a) ou d’une paire des galettes (b). Elles sont réalisées en appliquant une tension de répulsion
de -1.5 kV, une aiguille d 3mm au-dessus du répulseur, une pression de gaz de I'ordre de 7.5 E-6 mbar, pendant
un temps d’acquisition de 2s et pour la méme ouverture du diaphragme CCD.

Aprés inversion, les spectres correspondants aux images brutes (a) et (b) sont montrés sur la Figure II-
43 respectivement en (c) et (d). 1l est visible que la largeur du doublet de xénon est plus important dans
le cas de I’utilisation de 2 MCP (d) que lors de I’emploi d’une seule galette. La résolution mesurée est
de 5.7 % (FWHM) dans le cas a un amplificateur, et 7.2 % avec le montage en chevron. La perte de
résolution est donc notable dans le cas du systéme a deux galettes. Il sera donc préférable d’utiliser tant
que ce peut un systeme de détection a un seul étage d’amplification, ce qui a été le cas dans les
expériences réalisées sur I’installation LASERIX. Par contre, dans le cas des mesures effectuées au
LIDYL présentées dans le chapitre 111, I’obligation de fonctionner en mode mono-tir nous a cependant
amenés a utiliser un systéme a deux étages.

VII. Conclusion

Dans ce chapitre, les raisons qui ont motivé le choix d’un analyseur de type VMI pour étudier la structure
temporelle des impulsions bréves délivrées par les sources XUV ont été exposées. Son principe de
fonctionnement ainsi que le traitement des données obtenues ont été décrits. L’appareil en lui-méme,
congu et réalisé au laboratoire, a été présenté et des simulations, comparées a des résultats
expérimentaux ont permis de caractériser son mode de fonctionnement, d’étudier ’influence et les
limitations introduites par les différents éléments qui le composent, et de le calibrer.

Nous allons voir dans les chapitres suivants les résultats expérimentaux que nous avons réussi a obtenir
gréce a cet instrument couplé a la source UHI100 du CEA Saclay, et LASERIX du IJC-Lab d’Orsay.
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Chapitre 111

Application de la photoionisation habillée par laser a
la caractérisation temporelle des harmoniques
genérées sur une cible solide.

I. Introduction

Dans ce chapitre, je présente les résultats d’ une expérience réalisée sur I’installation UHI100 du CEA-
Saclay, ou la technique de la photoionisation en présence d’un champ d’habillage a ét¢ employée dans
le but de caractériser temporellement, a 1’échelle attoseconde, les harmoniques d’ordre élevé générées
sur une cible solide. Le principe de génération de ces sources, ainsi que leurs principales caractéristiques,
ont été introduits dans le chapitre I. Rappelons que sous I’effet d’une impulsion laser infrarouge focalisée
a trés haute intensité sur une cible solide (en fait un pré-plasma de densité surcritique a gradient trés
raide), une partie du faisceau laser réfléchi est converti en rayonnement XUV sous la forme d’un peigne
d’harmoniques d’ordres élevés, pairs et impairs. A ce peigne de fréquence devrait correspondre, dans le
domaine temporel, un train d’impulsions attosecondes, dont la caractérisation temporelle est I’objet de
la présente étude.

Afin de préciser la méthode et les résultats attendus je présente tout d’abord les prédictions de
simulations numériques de ’effet du champ d’habillage sur les spectres de photoélectrons obtenus. Je
décris par la suite le dispositif expérimental développé sur I’installation UHI100 pour la génération et la
focalisation des harmoniques XUV et du champ d’habillage dans le spectrométre VMI. Les résultats
expérimentaux obtenus sont finalement détaillés et discutés en les comparant avec les simulations.

I1. Simulations numériques des spectres des photoélectrons en présence d’habillage

Dans cette partie, je décris les résultats attendus dans les spectres des photoélectrons produits suite a
I’ionisation des atomes d’un gaz par les harmoniques XUV en présence d’un champ d’habillage
infrarouge. Ces simulations numériques ont été effectuées a 1’aide d’un code Matlab développé au début
du projet PIFOMETRIX par notre collaborateur Charles Bourassin-Bouchet de I’Institut d’Optique-
Palaiseau. Ce code permet de simuler les spectres des photoélectrons et de prédire leur évolution en

fonction des différents paramétres du champ laser d’habillage utilisé.

Le code est basé sur le modéle 1’approximation du champ fort (SFA), déja discuté dans le chapitre 1,
ainsi que par exemple dans I’article de Varju et al. [138]. Dans cette approximation, sous 1’effet d’un
champ laser d’habillage, le spectre de photoélectrons est déterminé a partir de I’expression suivante,
équivalente a I’équation 1-15 :
N +00 = - . 2 , .
S@B = |[", ds, i Exov(t —1)e®®dt|  (équation 11-1)

Rappelons que p est la quantité du mouvement des photoélectrons, d I'élément de matrice dipolaire pour
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la transition atomique de I'état fondamental vers un état dans le continuum (cet état est approxime par
une onde plane dans I’approximation SFA), Exyy le champ électrique de I’impulsion XUV, A(t) le
potentiel vecteur du champ d’habillage et T le délai relatif entre I'impulsion XUV et le champ
d’habillage. La phase ¢(t) accumulée par I’¢électron libéré a l'instant t dans le champ laser est donnée
par :

=12 00 210 A0+, 2] 212 ! , i .
o) = [%+ Ip] t — f; 21p1AC )lczos HALED g (équation 111-2)

0 étant ’angle entre le vecteur vitesse des photoélectrons et la direction de polarisation du champ
d’habillage.

Comme on peut le voir sur 1’équation III-2, I’influence du champ d’habillage est présente dans deux
contributions : (i) un terme pondéromoteur en A? qui induit un petit décalage négatif de I’énergie des
photoélectrons, indépendant de leur direction d’émission, (ii) un terme en p.A.cos ¢, qui lui dépend de
cette direction. Ainsi ce second terme est maximum dans la direction de polarisation du laser d’habillage
(o =0) et décroit vers zéro en se rapprochant de la direction perpendiculaire (6 === /2). On voit donc
que mesurer le spectre d’énergie cinétique des photoélectrons dans différentes directions revient a
mesurer 1’effet de I’habillage pour différentes intensités laser, et donc la phase spectrale XUV encodée
pour ces différentes intensités. L’idée, proposée par Charles-Bourassin Bouchet au départ du projet
PIFOMETRIX (PALM 2018), était d’utiliser I’information angulaire des spectres obtenus pour
remonter, par un algorithme de « phase retrieval » a la phase spectrale de I’impulsion XUV, et donc a
son profil temporel. Une telle analyse angulaire pourrait donc étre effectuée en un seul tir en utilisant
un spectrometre a électrons de type VMI, comme cela sera illustré a partir des simulations numériques
présentées ci-dessous. Dans un premier temps nous allons présenter 1’effet de 1’habillage infrarouge
lorsqu’on fait varier le délai XUV/IR.

I1.1. Parametres de simulations

Pour pouvoir calculer le spectre des photoélectrons, le profil spectral du champ XUV ionisant est défini
par la somme du champ des différentes harmoniques d’ordre élevé. Les harmoniques d’ordre 11 a 16
(HH11 a HH16) du champ IR fondamental (E = 1.55 eV), sont simulées avec une phase spectrale nulle.
L’énergie des photons de I’harmonique d’ordre q étant donnée par E(q) = q*1.55, on obtient un spectre
XUV formé de raies de photons d’énergie comprises entre 17 et 25 eV. Le fait de choisir les harmoniques
HH11 a HH16 permet dans un second temps, de comparer les prédictions aux résultats obtenus
expérimentalement. Le profil temporel XUV est par suite obtenu via une transformée de Fourier du
spectre. Le gaz cible choisi est I'argon (I, = 15,76 eV). Une valeur typique de 0,5 a été utilisée pour le
paramétre d'asymétrie de distribution angulaire B, obtenue a partir d'une moyenne des données publi¢es
sur la plage d'énergie photonique considérée (17 - 25 eV) [139].

Le champ d’habillage IR est décrit par une impulsion gaussienne, définie par: E;(t) =
2
Ey.(t).cos(w,t) = Ey.exp(— ;7) cos(;—n t), ot et Tir = 2.67 fs est la période du laser et o est I’écart
IR
type relié a la largeur @ mi-hauteur (FWHM) par la relation FWHM = 2v21In2 ¢ =2.350.
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Figure IlI-1 : (a) Spectre XUV utilisé en entrée du calcul, contenant les harmoniques HH11 a HH16
respectivement, (b) les profils temporels de I'intensité de I'impulsion XUV (en bleu) et du champ de I’habillage IR
(en rouge).

Dans les simulations présentées ici, I’impulsion IR a une durée a mi-hauteur (en intensité) de 30 fs, une
phase spectrale nulle et une intensité (1ir) de I’ordre de 4 TW/cm?. Les deux impulsions XUV et IR sont
polarisées linéairement suivant la méme direction. Le spectre XUV considéré pour le calcul, ainsi que
les profils temporels du champ d’habillage IR et de I’intensité XUV, sont représentés sur la Figure I11-
1. Avec ces conditions, les calculs des spectres de photoélectrons ont été effectués pour différents retards
XUV/IR. Le code calcule ensuite la projection 2D du spectre 3D de photoélectrons obtenu, pour simuler

I’image qui serait obtenue sur le détecteur d’un spectrometre VMI.

I1.2. Résultats des simulations numériques : asymétrie angulaire

Le premier calcul est réalisé avec seulement I’impulsion XUV présente pour ioniser les atomes d’argon.
La projection 2D du spectre des photoélectrons « sans habillage » correspondant est montrée dans la
Figure 111-2-(a). Comme attendu, ce spectre est constitué de 6 anneaux concentriques, dont le rayon est
donné par la racine carrée de I'énergie cinétique des photoélectrons (Ec) pour chaque harmonique d’ordre
q considérée dans le calcul : Ec (q) = q * 1,55 — Ip pour g € [11,16].

Le calcul est ensuite effectué en ajoutant le champ d’habillage IR, avec les caractéristiques données plus
haut, pour 5 retards différents a I’intérieur d’une période du champ IR de 2.67 fs : D1 =0 Tg, D2 = 0.2
Tir, D3=0.4, Tir, D4=0.6 Tir, Ds = 0.8 Tir (représentés sur la Figure 111-2-(b)). Les projections 2D des
spectres de photoélectrons calculés pour D, = 0.2Tr et Ds=0.8Tr sont montrés sur les Figure I11-2-(c)
et (d) respectivement. Dans les deux cas, une asymétrie est clairement visible entre les parties supérieure
et inférieure de 1’image, bien qu'avec des sens opposés, le long de la direction de polarisation du
rayonnement (indiquée par la fleche rouge sur la Figure 111-2-(c)). Plus précisément, comparé au spectre
sans habillage (Figure 111-2-(a)), pour D, = 0.2 Tir (Figure 111-2-(c)) il y a plus de raies dans la partie
inférieure (6 = 180°) et moins de raies dans la partie supérieure (6 = 0°). Pour D, = 0.4 T\r (Figure Il1-
2-(d)) I’'image est inversée. On verra plus loin que cette asymétrie oscille avec une période égale a la
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période IR. L’asymétrie varie suivant le moment de synchronisation de chaque impulsion du train
d’impulsions XUV avec I’amplitude du champ d’habillage IR, plus particuliérement suivant le signe du
potentiel vecteur de ce champ.

(b) Délai XUV/IR
D,
Ds
5 /r\ 3T/4 T

Spectre XUV sans IR
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15
_da
ety
i,

Polarisation
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Figure IlI-2 : simulation numérique des spectres des photoélectrons en absence (a) et en présence (c et d) du
champ d’habillage IR pour deux délais XUV/IR différents. Le scan de délai suivant une période de I'impulsion IR
est illustré dans (b).

Comme évoqué plus haut, la modulation du spectre des photoélectrons pour les différents délais provient
du terme P.A.cosO de 1’équation III-2 présentée ci-dessus. Ce terme explique le fait que 1’asymétrie
observée est maximale suivant la direction de polarisation du faisceau d’habillage, i.e 6 = 0° et 180°,
tandis qu’elle est minimale ou presque nulle dans la direction perpendiculaire 6 = £90°.

Ici, il est trés important de souligner la différence entre les harmoniques solides et celles générées dans
un gaz. Dans ce dernier cas sur le spectre de photoélectrons, seules les raies correspondant a la
photoionisation par les harmoniques d’ordre impair sont présentes dans le spectre. Lorsque le champ
d’habillage est ajouté, des sidebands apparaissent entre les raies des différents harmoniques, séparées
d’une énergie de 1.55 eV de ces derniéres. Dans le cas des harmoniques générées sur cible solide les
harmoniques paires et impaires sont générées et conduisent a des raies séparées de 1.55 eV dans le
spectre de photoélectrons. En présence du champ d’habillage IR, les sidebands se trouvent donc
superposées aux raies correspondant aux harmoniques. L’effet du champ d’habillage IR se manifeste
alors comme une asymétrie dans la distribution angulaire du spectre photoélectronique, qui dépend de
la synchronisation XUV/IR a I’échelle sub-longueur d’onde, i.e. quelques centaines d’attoseconde.
L’observation des sidebands et de leur variation avec le retard temporel est donc plus complexe et plus
difficile a réaliser.

Il faut mentionner toutefois qu'un effet d'asymétrie haut-bas similaire dans la distribution angulaire des
photoélectrons a été observé et discuté par Loriot et al. [140], en utilisant une source harmoniques

d’ordre élevé XUV générée a partir d'un gaz rare comme impulsion ionisante et la deuxiéme harmonique
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du laser de génération comme impulsion d’habillage. Une telle configuration se traduit 1a aussi par la
superposition des side-bands induites par le champ d'habillage a 2 avec les raies correspondant aux
harmoniques impaires du laser de génération a 1.

Revenant a nos simulations, les spectres présentés dans la Figure I11-3 correspondent aux tranches
centrales, obtenues aprés inversion d’Abel, des sphéres de photoélectrons présentées dans la Figure 111-
2: (a) sans champ d’habillage, (b) et (c) avec champ d’habillage pour les mémes retards que
précédemment. L’asymétrie, qui se manifeste clairement et qualitativement sur ces spectres résolus
angulairement, peut également étre mise en évidence en intégrant angulairement et séparément la partie
supérieure et inférieure de chaque image, comme illustré par les fleches bleues et rouges sur la Figure
I11-3-(a). On verra plus loin que c’est la méthode que nous avons utilisée pour traiter nos spectres
expéerimentaux.

w

Partie haute

(©

(a) D,=0.2Ty (b) D=

Py (u.arb)

Partie basse

Px (u.arb) Px (u.arb) Px (u.arb)

Figure IlI-3 : Tranches centrales correspondantes de la sphére de photoélectrons obtenues apres I'inversion des
images de la figure -2, (a) sans champ d’habillage et avec champ d’habillage d’intensité 4TW/cm? pour un délai
XUV/IR = 0.2Tr et 0.8 Tirrespectivement en (b) et (c).

Les résultats de cette demi-intégration angulaire sont présentés dans la Figure 1l1-4. Les spectres
(symétriques) correspondant au cas sans habillage (en vert) sont comparés aux spectres avec habillage
pour les deux délais XUV/IR considérés : D, = 0.2 Tir (au-dessus) et Ds = 0.8T\r (au-dessous). Dans
chaque cas le spectre bleu (resp. rouge) correspond a I’intégration angulaire de la partie haute (resp.
basse) de chaque image avec habillage. On retrouve bien sr les asymétries observées sur les images
résolues angulairement. Pour un délai D, = 0.2 Tir, le spectre intégré provenant de la partie haute (en
bleu) présente des structures s’étendant sur un plus faible domaine d’énergie qu’en I’absence de champ
d’habillage. Pour son homologue inférieur (en rouge), I’effet inverse est observé, le spectre s’étend vers
des ordres d’harmoniques plus élevés. Pour le retard Ds = 0.8Tr on observe la méme tendance, mais
inversée entre bleu et rouge.

Un autre effet peut visiblement &tre remarqué sur la Figure 111-4. Pour les deux délais montres, les raies
avec habillage sont Iégérement décalées vers des rayons plus faibles (et donc des énergies cinétiques
plus faibles) par rapport au spectre obtenu en absence de I'impulsion d’habillage (en vert). Ce décalage
est d a I'effet pondéromoteur induit par le champ d'habillage intense sur les atomes et provient du terme
A? présent dans 1’équation II1-2 qui ne dépend pas de la direction d’émission des photoélectrons. Le
décalage pondéromoteur en énergie, pour les conditions de cette simulation, est égal & 0.24 eV. Il est
déterminé en comparant les différents spectres simulés, mais peut étre aussi directement calculé par
I’expression 1-16 décrite dans le chapitre I, pour un champ d’habillage IR a 800 nm et une intensité de
4 TW/cm?,

100



Chapitre 111 : Application de la photoionisation habillée par laser a la caractérisation temporelle des
harmoniques générées sur une cible solide.

1.2
Spectre XUV, sans IR
1 HH11 Spectre XUV, avec IR: | |
HH12 partie haute
| HH13 —— partie basse
~ 0.8} I
= HH14
2 ' r
] 0.6 “ |
2 HH15 PTHIS
= 04 | | ‘
‘ ]
[ |
0.2 [N
I [ |
0 Lk \ \ A 1 D0 A O V0T | R e
0 200 400 600 800 1000
P (pixels)
1.2 T
Spectre XUV, sans IR
1 HH11 HH12 Spectre XUV, avec IR:
X —— partie haute
HH13 —— partie basse
~ 08~
= HH14
2 [
= 06 |
% | ‘ HH15 HH16
= 04 i I 1]
0.2 i I \‘ "
n | ‘ ‘w ‘\ |
0 L& Al L\ !k Ju B A .
0 200 400 600 800 1000
P (pixels)

Figure llI-4: Spectres intégrés angulairement pour les deux parties haute et basse des spectres avec habillage,
pour un délai XUV/IR D = 0.2Tr (au-dessus) et D = 0.8 Tir (au-dessous).

On voit donc que le spectre avec habillage est sensible au retard XUV-IR a I’intérieur d’une période IR
= 2,68 fs. Dans la Figure 111-5, je montre que ce spectre est également sensible a la phase spectrale de
I’impulsion XUV ionisante. Dans la Figure I11-5-(a), les paramétres d'impulsions XUV et IR étant
inchangés, le spectre des photoélectrons a été calculé pour un retard particulier appelé 13 = Tir/2 = 1,34
fs, pour lequel les pics temporels du train d'impulsions XUV coincident avec les maxima du champ
d’habillage IR. Pour ce retard T3 on peut voir qu’aucune asymétrie haut-bas ne se manifeste dans le
spectre (projection 2D a gauche, tranche centrale a droite).

Toutefois on voit sur la Figure 111-5-(c) que cette asymétrie réapparait, pour le méme retard, lorsqu’on
introduit un « chirp » attoseconde, qui correspond a une dispersion des retards de groupe (GDD) de
’ordre de 40 000 as?/rad entre les harmoniques XUV. Ce chirp provoque une modification visible du
profil temporel des impulsions attosecondes du train (voir profil temporel au-dessus du spectre), sans
augmenter significativement leur durée. Cela conduit pourtant & une modulation tout & fait appréciable
du spectre résolu angulairement, illustrant ainsi la sensibilité de la méthode a la structure attoseconde
des impulsions XUV.

Finalement, la Figure I11-5-(b) montre les spectrogrammes (py, t), construits par juxtaposition des
spectres calculés (tranche centrale) a px=0, sur un intervalle de retard XUV/IR de 2Tk. Le
spectrogramme de gauche correspond & I'impulsion limitée par Fourier, celui de droite a I'impulsion
« chirpée ». On peut voir que, dans les deux cas, l'asymétrie haut - bas oscille avec une période qui
correspond & la période laser IR (Tir). La présence du « chirp » déforme légérement les tendances
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oscillatoires dans le spectrogramme par rapport au cas d'impulsions limitées par Fourier, conduisant par
exemple a une asymétrie haut-bas pour le retard ta.

(a) Impulsion limitée par Fourier (¢) Impulsion chirpée
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Figure llI-5: Simulation de la distribution angulaire de la quantité du mouvement des photoélectrons pour un

retard XUV/IR 3= Tir/2 = 1.34fs. (a) pour une impulsion XUV limitée par Fourrier et (c) pour une impulsion XUV
faiblement chirpée. (b) spectrogrammes pris a px = 0 pour l'impulsion XUV limitée par Fourier (a gauche) et
chirpée (a droite).

En résumé, les simulations présentées nous permettent de prédire I’influence du champ d’habillage IR
sur les spectres photoélectroniques résolus angulairement, obtenus suite a I’ionisation des atomes
d’argon par une impulsion XUV constituée d’un train d’harmoniques d’ordre élevé paires et impaires.
Le déplacement pondéromoteur des pics harmoniques vers des énergies cinétiques plus faibles
(dépendant de I’intensité d’habillage), et 1'asymétrie haut-bas dans la distribution angulaire des
photoélectrons (dépendant de la phase spectrale de I’impulsion XUV et du retard XUV/IR) sont donc
les deux effets majeurs que nous cherchions a observer dans les spectres expérimentaux obtenus dans la
campagne expérimentale décrite dans ce chapitre.

Avant de présenter en détail cette expérience, il faut rappeler que celle-ci constituait une premiere étape
dans le projet PIFOMETRIX, qui avait pour ambition ultime d’utiliser le spectre de photoélectrons
résolu angulairement, avec habillage, pour remonter en un seul tir au profil temporel de 1’impulsion
XUV, par un algorithme itératif d’extraction de la phase. Cette méthode, proposée par notre
collaborateur Charles Bourassin-Bouchet au LCF de I’'Institut d’Optique, devrait permettre de
s’affranchir du balayage du retard XUV/IR, qui est a la base de la technique RABBITT par exemple, et
qui nécessite un certain nombre de tirs successifs.

Comme nous allons le voir, les résultats obtenus dans la premiére expérience n’ont pas permis de mettre
en évidence un effet de 1’habillage laser sur le spectre de photoélectrons. Par ailleurs la source
harmonique XUV utilisée est devenue indisponible juste aprés la fin de cette expérience, ce qui ne nous
a pas permis de refaire I’expérience en 1’améliorant. Nous n’avons donc pas personnellement développé
la partie algorithme du projet au cours de la thése. Toutefois, pour illustrer le potentiel de cette méthode

et encourager de futures nouvelles expériences, nous présentons un exemple d’utilisation de I’algorithme
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développe par Charles Bourassin-Bouchet pour reconstruire le profil temporel de I’impulsion XUV (en
amplitude et en phase), ainsi que son retard relatif avec le champ d’habillage, a partir des spectres de la
Figure 111-5 (a) et (c).

Les résultats sont présentés sur la Figure 111-6, ou sont tracés (en haut) les profils temporels en intensité
de 'impulsion XUV, dans le cas limité par Fourier (2 gauche), et avec chirp (a droite). On constate que
ces profils (points rouges), obtenus apres 600 itérations, sont trés proches des profils « exacts » (utilisés
en entrée pour les simulations des spectres photoélectroniques). Par ailleurs 1’algorithme itératif permet
de reconstruire également la synchronisation relative entre le champ d’habillage et I’impulsion XUV, a
travers la phase ¢,,(t) qui est tracée sur les panneaux du bas, pour les deux cas. On peut voir que
I’algorithme itératif retrouve bien la synchronisation utilisée dans les simulations de la Figure 111-5
(retard t3), pour laquelle les pics du train d’impulsion attoseconde coincident avec les extrema du champ
d’habillage.
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Figure llI-6: Reconstruction de trains d’impulsions attosecondes a partir de la distribution angulaire des
photoélectrons dans le cas a) d’impulsions XUV limitées par transformée de Fourier et b) d’impulsions XUV
chirpées. Seule I'intensité (module au carré) des impulsions attosecondes est indiquée. Dans les panneaux
inférieurs, la phase ®pA (t) est représentée. Dans chaque panneau, la courbe continue en noire et la ligne
pointillée en rouge avec des cercles indiquent respectivement la quantité exacte et celle reconstruite. Les lignes
pointillées verticales mettent en évidence la synchronisation relative entre le train d’impulsions attoseconde et
le champ électrique de I'impulsion d’habillage au moment de I'interaction dans le jet de gaz.

I11. Mise en ceuvre expérimentale

L’expérience présentée dans ce chapitre a été réalisée en collaboration avec 1’équipe de Fabien Quéré,
sur I’installation laser UHI100 (pour Ultra High Intensity) localisée au LIDYL, CEA-Saclay. Nous
rappelons les principales caractéristiques de ce laser, puis nous décrivons en détail le montage
expérimental, comprenant le transport des faisceaux XUV et IR et les différents diagnostics mis en
ceuvre pour vérifier leur superposition spatiale et temporelle dans le spectrométre VMI, ainsi que
I’intensité du champ d’habillage.

L’adaptation de la partie génération de la source harmonique XUV a la présence d’un laser d’habillage
et & son transport vers notre spectrométre VMI a été réalisée en amont de I’expérience par 1’équipe de

Fabien Quéré. Nous avons plus particuliérement contribué a la mise en ceuvre du VMI, a I’acquisition
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des données pendant I’expérience, puis a leur traitement pour rechercher dans les spectres les traces de
I’effet d’habillage. Cette derniére partie sera décrite dans la section 1V.2.

I1.1. Le laser UHI100

Le systeme UHI100 est un laser titane-saphir basé sur le principe d’amplification a dérive de fréquence
(CPA). Les impulsions délivrées par I’oscillateur centrées autour de 800 nm, sont étirées jusqu’a ~ 300
ps avant d’étre amplifiées a une énergie E= 3 J/impulsion. Elles sont finalement recomprimées
temporellement pour atteindre une durée nominale (1) de 25 fs. La puissance créte de ces impulsions est
alors de I’ordre de P = E/t = 100 TW, et I’intensité de focalisation sur la cible peut atteindre une valeur
de 10%° W/cm?. Les impulsions générées par la technique CPA présentent un piédestal précédant
I’impulsion principale. Afin d’améliorer le contraste temporel de I’impulsion pour éviter I’ionisation de
la cible par ce piédestal et par suite dégrader les émissions harmoniques, un systéme de double-miroir
plasma (DMP) [141] est utilisé, (voir chapitre | partie 1.2.2). Dans le but d’optimiser I’intensité
disponible sur la cible, les potentielles aberrations du front d'onde du faisceau laser, induites par les
optiques de la ligne de transport, sont corrigées a I’aide d’un systéme d’optique adaptative (un miroir
déformable couplé a un analyseur de front d’onde). Une tache focale proche de la limite de diffraction
est ainsi obtenue avant la focalisation sur la cible [142].

[11.2. Description du dispositif expérimental

Pour adapter la technigue de photoionisation habillée par laser aux spécificités des harmoniques XUV
générées par miroir plasma, une ligne de transport, entierement co-propagative, du faisceau IR de
génération de la source, du faisceau d’habillage, et de la source XUV, a été spécifiquement congue. Elle
est représentée sur la Figure 111-7 . Le choix d’un montage co-propagatif permet de s’affranchir le mieux
possible des problémes d’instabilité mécanique des optiques transportant les faisceaux, et d’assurer ainsi
que les deux impulsions XUV et IR d’habillage arrivent, tir aprés tir, superposées spatialement et
temporellement au centre du spectrométre VMI, avec la précision requise.

=™ Faclair // 4 \\\ 11
............ . p
I~/ [
A \(\‘3 \\\\_‘/7’

\

\ impulsion / 1 Miroir avec une marche au centre
) ) ] ‘\\ d’habillage 2 Masque pour le faisceau d’habillage
|r'npul_5|on - \ \ / 3 Plaque CaF,
d’habillage B ,‘( / 4 Parabole hors axe
i // 5 Cible solide
Impul?lon J 6 Diaphragme
motrice 7 Filtre Al
8 Miroir elliptique

9 Filtre passe bas
10 Miroir plan
11 Systéme d’imagerie optique
Figure IlI-7: Montage expérimental montrant les lignes de lumiére IR (rouge) et XUV (violet). Les illustrations
supplémentaires ajoutées a gauche du montage montrent la génération du faisceau laser annulaire et du
faisceau d’habillage central (en bas) ; le contréle du retard de I'impulsion d’habillage par rapport a I'impulsion
motrice se fait en inclinant Iégérement la plaque CaF2 (en haut).
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A T’entrée de la premiere chambre expérimentale, dans laquelle sont générées les harmoniques, le
faisceau laser IR principal linéairement polarisé (diamétre ®= 60 mm, A=800 nm, E= 3 J/impulsion, t
= 25 fs), est divisé en deux parties apres réflexion sur le premier miroir (voir (1) sur la Fig. 111-7), a
I'aide d'un masque de 5 mm de diamétre (voir (2)) ayant un trou au centre de diametre variable (® =
1.75, 2.75 et 3.4mm). Il en résulte un faisceau annulaire utilisé pour la génération des harmoniques
d’ordre élevé et un faisceau central qui sert pour I’habillage. Le miroir (1) a été fabriqué avec une marche
en son centre afin de retarder la partie extérieure (annulaire) du faisceau par rapport a la partie centrale,
de maniere a compenser le retard acquis par le faisceau central lors de la traversée d'une lame de CaF2
(3). Une 1égére inclinaison de cette lame permet de varier et de régler d’une fagon contrélée a 1’échelle
attoseconde le retard entre I’impulsion de génération des harmoniques et I’impulsion d’habillage.

A l'aide d'une parabole hors-axe de focale 304 mm (4), les deux faisceaux sont ensuite focalisés avec un
angle d'incidence de 45° sur une cible solide (5). Compte tenu de la différence de leur diamétre respectif,
le faisceau principal de génération est focalisé sur une petite tdche focale de diamétre ~10um, alors que
la tiche focale du laser d’habillage est plus grande, de I’ordre de 100um, ce qui relaxe la précision
nécessaire pour leur superposition spatiale. En aval de la cible, il faut ensuite supprimer autant que
possible le faisceau annulaire de génération, réfléchi par la cible, tout en transmettant le faisceau des
harmoniques XUV produit, ainsi que le faisceau d’habillage. Pour ce faire, on combine un iris (6) et un
filtre d’aluminium (7). Ce dernier, de 100 nm d'épaisseur, bloque toute la lumiére infrarouge diffusée
restante, tout en transmettant le faisceau laser d’habillage grace a trou de 5 mm de diamétre en son
centre.

Le faisceau XUV et le faisceau d'habillage IR sont focalisés au centre du spectrométre VMI a 1’aide
d’une combinaison d'un miroir elliptique (8) de focale 1 m et d'un miroir plan (10), utilisés sous une
incidence rasante de 11,5°. Ces deux miroirs, placés dans la deuxieme chambre a vide, sont en silice
fondue avec un revétement en or d’épaisseur 40 nm pour améliorer la réflectivité. Le miroir elliptique
(longueur 200 mm, largeur 60 mm) image dans le VMI la position de la surface de la cible ou les
faisceaux IR (principal et d'habillage) sont focalisés et I'émission harmonique XUV est générée. Une
configuration 2f—2f (avec un grandissement G = 1) est utilisée pour minimiser les aberrations.

Enfin, afin d'éviter la contribution indésirable potentielle des ordres harmoniques les plus bas (q = 2,
3,5), un filtre RG780 passe-bas de 5 mm de diametre (9) est positionné avec précision entre les deux

miroirs sur le trajet du faisceau IR d’habillage, interceptant ainsi une petite partie du faisceau XUV.

Etant donné que le faisceau d'habillage IR et le faisceau d'harmoniques XUV générés proviennent de la
méme position au niveau de la cible, ils se superposent naturellement & la méme position dans le VMI
dans le plan image et ils sont synchronisés dans le temps (ou retardés d'une quantité contrdlée). Les deux
taches focales sont ensuite positionnées avec précision au centre de la zone d'interaction du spectrometre
VMI, en ajustant I'inclinaison du miroir plan (10). Des contrdles supplémentaires de la position et de la
synchronisation relative des points focaux des faisceaux dans la zone d'interaction ont été possibles
grace au systeme optique (11) placé a la sortie du VMI. Cette derniére partie sera décrite dans la section
11.3.
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[11.2.1. Génération d ‘une pré-impulsion IR

Un miroir 1/2" (non représenté sur la Figure 111-7), placé a une distance variable devant le miroir (1) et
pres de son bord extérieur comme montré dans la Figure 111-8 (a), est utilisé pour générer une pre-
impulsion de faible énergie avec un retard contrdlé avant I’arrivée de I’impulsion principale au niveau
de la cible solide.

(b)

Figure II-8: Vues (a) du miroir %" placé devant le premier miroir (1) pour générer une pré-impulsion, et de
'intérieur de I'enceinte de génération des harmoniques, avec la parabole hors-axe (4) au premier plan et la cible
(5) au fond. Les numéros indiqués correspondent a ceux de la figure IlI-7.

Dans la Figure I11-8 (b), on voit I’arriére de la parabole hors-axe, ainsi que la cible sur laguelle sont
focalisés les faisceaux IR. Le spectrometre XUV a champ plan, visible sur la gauche, peut étre inséré
dans le trajet du faisceau XUV pour mesurer le spectre des harmoniques. Ceci permet d’optimiser le
nombre et ’intensité des pics harmoniques, en ajustant les principaux parametres de génération de la
source, notamment le délai entre la pré-impulsion et I'impulsion principale.

111.2.2. Choix du filtre aluminium

Le choix du filtre (7) qui bloque la lumiére infrarouge réfléchie sur la cible tout en laissant passer les
harmoniques XUV dans lagamme [15-60 eV] s’est fait en comparant la transmission de différents filtres
disponibles, a partir des données du site CXRO. Sur la Figure 111-9 sont tracées les transmissions d’un
filtre d’aluminium (courbe bleue), de silicium (courbe verte) et d’indium (courbe rouge) pour une
¢épaisseur de100nm, et dans la gamme d’énergie photonique entre 10 et 150 eV. On voit que le filtre
d’aluminium est le mieux adapté pour couvrir la gamme [17 - 30 eV] correspondant aux harmoniques
d’ordre q compris entre 11 et 19.
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Figure 111-9 : Comparaison de la transmission de différents filtres en Al, Si et In d’aprés le site CXRO
(https://henke.lbl.gov/optical_constants/).

[11.2.3. Choix du miroir elliptique pour la focalisation des faisceaux dans le VMI

Dans I’attente de la livraison du miroir elliptique en silice (fabriqué par Winlight Optics), le début de
I’expérience a ét¢ effectué avec un miroir torique (de méme focale) pour la focalisation de deux
faisceaux XUV et IR d’habillage au centre du VMI (miroir noté 8 dans la Figure 111-7). Ce miroir a
ensuite été remplacé par le miroir elliptique, avec lequel toutes les données expérimentales qui seront
présentées dans ce chapitre ont été obtenues. Toutefois pour illustrer qualitativement 1’amélioration
significative de la focalisation apportée par le miroir elliptique, nous présentons sur la Figure I11-10 les
images de la tache focale IR obtenues avec (a) le miroir torique et (b) le miroir elliptique, en éclairant
le miroir a pleine ouverture. On peut voir que le miroir elliptique permet de réduire considérablement
les aberrations (visibles sur le pourtour de la tache principale de 1’image (a)), qui sont typiques de la
focalisation par un miroir torique. Il faut noter que ces deux images ont été obtenues avec des systémes
d’imagerie différents : le diamétre des deux taches focales est en fait similaire, de 1’ordre de 7um. On
verra plus loin que la qualité de la focalisation est un aspect trés important pour assurer une bonne

synchronisation temporelle du faisceau d’habillage IR avec I’impulsion XUV.

Figure 111-10: Images de la de tdche focale du faisceau IR éclairant a pleine ouverture (a) le miroir torique ou (b)
le miroir elliptique. La dimension réelle des tdches focales est similaire (les deux images n’ont pas le méme
grandissement), mais les aberrations sont significativement réduites avec le miroir elliptique.
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[11.3. Contrdle des impulsions XUV et IR dans le VMI

Nous avons vu dans le premier chapitre que la mesure temporelle de I'impulsion XUV a l'aide de la
technique de photoionisation habillée par laser nécessite de remplir trois conditions impératives : (i) la
synchronisation temporelle des impulsions IR et XUV avec un contr6le précis de leur retard relatif, ici
a I'échelle sub-cycle de I’impulsion IR, (ii) la superposition spatiale des points focaux correspondants,
(iii) le contréle de I’intensité de l'impulsion laser d’habillage dans la zone d'interaction du spectrométre
VMI. Méme si le transport co-propagatif des faisceaux, que nous avons choisi d’utiliser, permet de
minimiser I’influence des instabilités mécaniques des optiques sur le maintien tir a tir de leur
superposition spatiale et temporelle, il est nécessaire de la veérifier au début de chaque journée et avant
chaque série de mesures.

Pour cela un systéme d'imagerie optique (élément (11) dans la Figure I11-7) comprenant une lentille et
un objectif de microscope est positionné derriere le hublot de sortie du VMI. Ce systéme permet
d’obtenir sur un détecteur CCD une image agrandie de la tache focale du laser IR, a la position de la
région d'interaction a l'intérieur du VMI. Il a été utilisé pour faire le réglage initial de la superposition
temporelle des deux impulsions XUV et IR puis, pendant les mesures, pour surveiller tir a tir la taille et
la position du faisceau d’habillage focalisé, ou pour vérifier qu'aucun faisceau IR n’arrive dans la zone
d'interaction du VMI lorsque le faisceau d’habillage est bloqué.

[11.3.1. Superposition spatiale et synchronisation temporelle des faisceaux XUV et IR

La synchronisation temporelle de I’impulsion d’habillage IR avec I’impulsion XUV au centre du VMI
ne peut pas étre réalisée directement. Cependant, puisque la génération du train d’impulsions XUV est
synchrone avec I’impulsion principale IR a la surface de la cible, et que les deux impulsions (principale
IR, et XUV) suivent ensuite le méme trajet optique jusqu’au VMI, on peut utiliser I’impulsion principale
IR comme référence temporelle de I’impulsion XUV. Cette hypothese sera a nouveau discutée dans la
section IV de ce chapitre.

En enlevant temporairement ’iris et le filtre d’aluminium, et en travaillant a énergie laser réduite pour
ne pas endommager la cible, on envoie donc le faisceau d’habillage et une portion équivalente du
faisceau principal, tous deux réfléchis par la cible, dans le spectrométre VMI. La Figure 111-11 montre
les franges d’interférence obtenues sur le détecteur du systéme d’imagerie placé derriere le hublot de
sortie. La présence de ces franges confirme que la marche réalisée au centre du premier miroir de renvoi
du faisceau IR (élément (1) sur Figure I11-7) compense bien le retard introduit sur le faisceau d’habillage
par la traversée de la lame de CaF2 (élément (3) sur Figure I11-7), c’est a dire que les deux impulsions
sont synchronisees temporellement & mieux que ~10 fs. En inclinant Iégérement la lame pour augmenter
I’épaisseur traversée, et donc le retard relatif entre le faisceau d’habillage et le faisceau principal (et
donc I'impulsion XUV), on induit un déplacement des franges, dont nous avons pu vérifier la
reproductibilité. La précision correspondante est de I'ordre de 100 as.

Finalement avec le systéme d’imagerie nous avons estimé que la précision sur la superposition spatiale
des deux faisceaux était de 1’ordre de 10pm.
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Figure IlI-11: Franges d'interférence observées entre les deux faisceaux IR principal et d’habillage détecté grdce
au systeme d’imagerie optique placé a la sortie du VMI.

Enfin pour Vérifier que les deux taches focales XUV et IR, préalablement superposées, sont bien
positionnées au centre du spectromeétre VMI, nous avons utilisé ce spectrometre en mode imagerie
spatiale des ions, décrit en détail dans le chapitre 1l. Rappelons que dans ce mode, I'image de la zone
d'interaction est obtenue en projetant les photoions sur le détecteur avec un champ électrostatique positif.
Ce faisant, la position transversale des foyers pour l'impulsion ionisante XUV et 1'impulsion d’habillage
IR, par rapport au jet de gaz dans la région d'interaction dans le VMI, a été ajustée en inclinant le miroir
plan a incidence rasante (élément 10 de la Figure I11-7).

Soustraction

Figure IlI-12:Images en mode imagerie spatiale des ions obtenues en un seul tir dans le VMI en utilisant le
faisceau XUV seul (a), le faisceau d’habillage IR seul (b). La soustraction des deux images est montrée en (c). Les
fleches violet et rouge représentent la direction de propagation de I'impulsion XUV et IR respectivement.

La Figure 111-12 (a) montre un exemple d'image obtenue en un seul tir lorsque uniquement le faisceau
XUV a été envoyé dans le jet de gaz contenant des atomes d’argon. La zone centrale la plus intense du
signal correspond a l'intersection du faisceau focalisé avec le jet de gaz, tandis que le signal plus faible
de chaque coté est dd a I'ionisation du gaz résiduel de plus faible densité dans le spectrométre (P (Ar) =
10° mbar). Le méme comportement est observé pour le faisceau d’habillage IR représenté sur I’image
de la Figure 111-12 (b). La soustraction des deux images (a) et (b) est représentée sur la Figure 111-12 (c)
permet de vérifier que les deux faisceaux sont bien superposés.
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111.3.2. Controle de l’intensité du faisceau d’habillage

D’aprés la littérature, une intensité de 1’impulsion d’habillage de I’ordre de 10'!-10*2 W.cm™, dans la
zone d’interaction du spectromeétre, est nécessaire pour observer son effet sur les spectres
photoélectroniques. L'intensité du champ d’habillage IR dans notre expérience a d’abord été évaluée, en
mesurant I'énergie transmise a travers le hublot de sortie du spectrométre VMI, a I’aide d’un calorimetre,
et le diametre de la tache focale IR a partir du systéme d'imagerie optique. Nous avons ainsi estimé
qu’en ajustant I'énergie du laser incident et le diamétre du trou dans le masque (2) (voir Figure 111-7,
diamétres 1.75, 2.75 et 3.4mm), nous pouvions faire varier I’intensité du faisceau laser d’habillage entre
2 TW.cm? et 90 TW.cm. Pour Vérifier que ces valeurs d’intensité étaient bien atteintes dans le VMI,
nous avons par ailleurs fait varier ces parameétres du faisceau d’habillage en détectant la trace
d’ionisation induite dans le VMI en mode imagerie spatiale des ions. Les images, obtenues en un seul
tir, sont montrées sur la Figure 111-13. Sur chaque image, le diamétre du trou du masque (en mm), le
diamétre de la tiche focale IR (en um), I’énergie mesurée par le calorimétre (en ulJ), ainsi que 1’intensité
correspondante en TW.cm2 sont respectivement indiqués. On peut voir sur la Figure 111-13 la présence
de traces d'ionisation de la cible gazeuse pour des intensités laser supérieures a ~20 TW.cm2. Ceci est
cohérent avec l'intensité minimale typique (~ 10 TW.cm?) requise pour obtenir des processus
d'ionisation au-dessus du seuil (ATI) avec une impulsion laser de longueur d’onde 800 nm. Ce résultat
confirme donc clairement qu’une intensité plus que suffisante était disponible pour induire des processus
de photoionisation habillés par laser durant nos mesures.

2.75 mm,
100 pm -
61w
20 TW.cm?

3.4 mm
£+, 80 pm
138 Wl
90 TW.cm?

Figure I1I-13: Images mono-tir obtenues avec le VMI fonctionnant en mode imagerie spatiale des ions en
présence du faisceau laser d’habillage IR (direction de propagation indiquée par la fléche rouge) dans la zone
d’interaction, pour des valeurs croissantes d'intensité focalisée. Des traces de photoionisation commencent a

étre observées lorsque l'intensité IR est supérieure a 20 TW.cm™ (trace ATI).

IV. Résultats expérimentaux

Avant d’envoyer les harmoniques XUV dans le spectrometre VMI, il convient d’optimiser leur
distribution spectrale, a I’aide du spectrometre a champ plan, afin de favoriser les harmoniques générées

110



Chapitre 111 : Application de la photoionisation habillée par laser a la caractérisation temporelle des
harmoniques générées sur une cible solide.

dans le régime ROM (voir chapitre I).Le principal paramétre qui contrdle ce régime est la longueur de
gradient de densité de plasma sur lequel est envoyée 1’impulsion principale, longueur qu’on peut faire
varier a 1’aide du délai Dyp entre la pré-impulsion et cette impulsion [143]. Dans le régime CWE, la
longueur de gradient typique est de I’ordre de Lg ~ 800nm/40 ~ 20 nm. Dans le régime ROM, la
longueur de gradient est un peu plus grande, de 1’ordre de Lg = 800 nm/15 = 53 nm, ce qui correspond
a un retard plus long entre la préimpulsion et I’impulsion principale.

La Figure 111-14 (a) montre le spectre des harmoniques obtenu dans le régime ROM, pour une longueur
de gradient correspondant & un délai D1 = Dpp0 + 150 pm/c, ou c est la vitesse de la lumiére dans le
vide. On observe un peigne d’harmoniques d’ordre 9 jusqu’a 26 dont le profil angulaire (direction
horizontale) est relativement lisse. La Figure 111-14 (b) montre le spectre obtenu pour une longueur de
gradient plus courte, correspondant & un délai D, = Dy + 25 pm/c. On observe dans ce cas un spectre
typique du régime CWE, s’étendant jusqu’a 1’ordre 16. Le profil angulaire est plus chahuté et 1’intensité
du signal est plus faible. Pour les mesures présentées au sein de ce chapitre les harmoniques ont été
générées dans le régime ROM.

(a) (b) A |

Figure IlI-14: spectres harmoniques obtenues a I'aide du spectrométre XUV a champ plat, dans le régime ROM
(a) et CWE (b).

Je présente a présent les résultats expérimentaux obtenus durant la campagne d’expérience. Dans un
premier temps, les spectres des photoélectrons obtenus sur le détecteur VMI lorsque seule 1’impulsion
XUV est focalisée dans la zone d’interaction du spectromeétre, seront décrits. Je détaillerai la méthode
du traitement des données, avant de présenter les résultats en présence du champ d’habillage. Une
comparaison avec les prédictions de la simulation numérique est ensuite discutée.

IV.1. Impulsion XUV seule

Apres Doptimisation de la génération des harmoniques, le faisceau XUV est focalisé dans la zone
d'interaction du spectrométre VMI pour ioniser la cible gazeuse. Durant cette expérience, a 1’aide d’une
aiguille utilisée comme un systéme d’injection du gaz, nous avons utilis¢é deux gaz rares avec un
potentiel d'ionisation (lp) différent : I’argon (I, = 15,76 eV), et le néon (I, = 21,56 eV).

IV.1.1. ldentification des ordres harmoniques présents

La Figure 111-15 présente les images brutes obtenues en un seul tir par le VMI utilisé en mode d'imagerie
de vitesse des électrons, et montrant la projection 2D de la distribution angulaire des photoélectrons
générés a partir I’ionisation d’atomes d’argon (a) et de néon (b) par des harmoniques ROM. Le signal
obtenu sur chacune de ces images peut étre décomposé en trois parties : (i) des anneaux concentriques
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correspondant aux harmoniques d’ordre élevé dont la présence confirme le transport efficace du faisceau
XUV vers le VMI, (ii) une tache centrale relativement intense provient des électrons secondaires suite
a la collision des électrons émis et qui tapent sur le répulseur comme détaillé dans la partie 111.3.1 du
chapitre II, et (iii) deux taches périphériques d’intensité différente présentes dans la direction de
propagation du faisceau XUV (fleche violet), appelées par la suite signal parasite. La position de ce
dernier reste inchangée lorsque la tension de répulsion varie. Autrement dit, Contrairement aux
harmoniques, dont le rayon varie suite au passage d’une tension de répulsion a une autre, ce signal
parasite reste toujours au méme endroit sur le détecteur. Ceci a été verifié pour différents voltages de
répulsion (V1) allant de -1 kV a -4.5 kV. Le diamétre des taches est égal au diamétre de 1’électrode 4 du
VMI. Nous supposons alors que 1’origine du signal parasite a 1’extérieur des raies photoélectroniques
est les électrons qui tapent sur les électrodes et se dirigent par la suite vers le détecteur. Toujours
important de mentionner que ce signal parasite n’a pas un impact sur 1’observation de 1’effet d’habillage
que nous souhaitons avoir durant cette expérience. Dans la suite de cette partie, on s’intéresse a discuter

et détailler les harmoniques d’ordre élevée (partie (i) du signal observé).

Figure llI-15: Spectre des photoélectrons obtenus en un seul tir par le spectrométre VM| apres l'ionisation d’un
jet d’argon (a) et de néon (b) par les harmoniques XUV. La fléche violette représente la direction de propagation
du faisceau XUV. Les images sont obtenues pour une tension de répulsion de -3 kV (a) et -1.5kV (b)
respectivement, un rapport V2/V1 de 0.94, une pression dans I'enceinte VMI de I'ordre de 5.10° mbar, et une
aiguille pour I'injection de gaz placée a 3 mm au-dessus du répulseur. Les numéros affichés sur les images
correspondent a I'ordre de I’lharmonique observée.

Pour chaque valeur du potentiel d’ionisation, nous pouvons prédire les valeurs de 1’énergie cinétique
des photoélectrons détectés d’apres la formule : Ec (€V) = Ephotons (€V) - I, avec Ephotons = Eho = NHH *
1.55 eV, ou n est un nombre entier qui représente I’ordre harmonique. Dans le cas de I’interaction avec
des atomes d’argon, une énergie de photons supérieure a 15.76 eV est nécessaire pour ioniser ces atomes.
L’harmonique d’ordre inférieur qui peut étre détectée est d’ordre n = 11 (HH11), ce qui correspond a
une énergie Eny, = 17.05 eV et qui produit des ¢lectrons de Ec = 1.29 eV. Dans le cas d’atomes de néon,
de potentiel d’ionisation plus élevé, I’harmonique d’ordre le plus bas pouvant ioniser 1’atome sera la
14eme, associée a une énergie de photons Eny = 21.7 eV et permettant d’observer des électrons de 0.14
eV d’énergie cinétique. Cette différence d’énergie de liaison explique le moins grand nombre de
structures observées Figure 111-15 dans le cas du néon par rapport a celui de I’argon.
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Figure IlI-16: Valeurs calculées des rayons des spheres de photoélectrons sur le détecteur en fonction de I’ordre
harmonique n, pour un gaz cible d’argon (avec Vi1 = -3 kV) et de néon (avec V1 =-1,5 kV). Les croix représentent
les valeurs mesurées sur les spectres de la Figure Ill-15. Une barre d’erreur de I'ordre de + 0.3mm est estimée
pour ces mesures.

Afin de vérifier I’identification des ordres harmoniques n présents dans les spectres, on utilise
I’expression de calibration du VMI (équation I1-3), pour calculer le rayon de la sphére des photoélectrons
projetée sur le détecteur, pour une énergie cinétique Ec(n) et un potentiel de répulsion V1 donnés. Les
valeurs de rayon calculées dans le cas de ’argon (avec V1 = -3 kV) et le néon (avec Vi1 = -1,5 kV) sont
reportées sur la Figure 111-15. Les rayons mesurés sur les spectres expérimentaux de la Figure 111-15
sont également montrés (croix). Ces points expérimentaux coincident bien avec les valeurs calculées, ce
qui confirme I’identification des harmoniques montrée sur les spectres de la Figure I11-16. A noter que
la structure correspondant a la photoionisation du néon par I’harmonique HH14 (Ec = 0.4 eV) se trouve
dans la tache centrale, et ne peut donc pas étre observée.

IV.1.2. Inversion des images brutes

Comme discuté dans le chapitre 11, les images brutes du VVMI correspondent a la projection de sphéres
de photoélectrons sur un détecteur 2D. Pour obtenir les informations physiques qu’elles contiennent,
notamment celles sur la distribution angulaire des vitesses, il faut extraire la tranche centrale
correspondante des spheres photoélectroniques, a I’aide d’une transformation d’ Abel inverse.

Dans ce travail, nous avons utilisé I’algorithme pBasex [133] décrit précédemment, ou les images sont
orientées suivant un axe de référence (axe de symétrie) définit dans ce code, pris suivant la direction de
polarisation du rayonnement XUV. Pour le passage du rayon (pixels) en énergie (eV), j’introduis dans
I’algorithme les parametres expérimentaux essentiels de la calibration pour les images a traiter,
notamment la tension de répulsion et la constante de calibration du VMI déja estimée dans le chapitre
II est qui est de ’ordre de 25.7 cm. Le centre de I’image est défini soigneusement pour minimiser les
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incertitudes de la mesure durant le traitement. Je peux également choisir un rayon maximal qui définit
la partie de I’image prise en compte durant I’inversion, ceci permet de ne prendre que les harmoniques,
sans prendre en compte le signal parasite présent autour des raies de photoélectrons auxquelles nous
intéressons, ou de prendre I’image compléte.

Sur la Figure 111-17, les images brutes, déja présentées sur la Figure 111-16, sont rappelées a gauche,
tandis que les images inversées correspondantes sont montrées a droite, pour I’argon (a) et le néon (b).
Une caractéristique intéressante est clairement visible sur les spectres inversés : la distribution angulaire
des photoélectrons varie avec ’ordre HH (n) et avec le gaz cible utilisé. La variation observée est
qualitativement cohérente avec les valeurs correspondantes du parameétre d'asymétrie B, telles que
disponibles dans la littérature, pour une ionisation & un photon par un rayonnement XUV polarisé
linéairement. Ainsi dans le cas de ’argon comme gaz cible, les valeurs de  publi¢es dans [2] varient
entre 0,1 et 1,16 dans la gamme d’énergie photonique [17 -25] eV. Nous remarquons dans la Figure 111-
17 (a), que la distribution angulaire est quasi-uniforme pour HH11 (Eny =17 €V, p=0,1), alors que pour
HH16 (Eno =24.8 eV, B = 1,16) elle présente une forte asymétrie, en étant plus intense dans la direction
de la polarisation du rayonnement XUV (indiquée par la fleche violette). De méme, dans le cas de néon,
les valeurs du paramétre d’asymétrie B publiées dans [144] varient de -0.5 a +0.3 dans la gamme
d’énergie des photons [23-30] eV. Dans la Figure I11-17 (b), on peut voir que la distribution angulaire
est plus uniforme pour les différentes harmoniques observées que dans le cas de I’argon. Pour
I’harmonique HH15 (Env = 23,3 eV, p = -0,3) on remarque toutefois que le signal est légérement plus
intense dans la direction perpendiculaire a la polarisation, ce qui correspond bien & une valeur du

paramétre d’asymétrie B [égerement négative.
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Figure IlI-17: A gauche, rappel des spectres bruts (idem Figure 1lI-15) obtenus dans I’argon (a) et le néon (b). A
droite, spectres inversés correspondants. La direction de polarisation du rayonnement XUV, qui est I'axe de
symétrie pour I'inversion d’Abel, est indiquée par la fléeche violette. En bas, spectres intégrés angulairement,
correspondant aux images inversées.

Il faut souligner a nouveau que les images expérimentales présentées dans la Figure 111-17 ont été

obtenues en un seul tir laser, c’est a dire avec un seul train d’impulsions attosecondes XUV. Des spectres

114



Chapitre 111 : Application de la photoionisation habillée par laser a la caractérisation temporelle des
harmoniques générées sur une cible solide.

de photoélectrons avaient déja été obtenus en un seul tir, a partir du méme type de source harmonique
générée par plasma relativiste, par Heissler et al. en 2012 [145]. Dans cette expérience le spectrometre
a ¢électrons utilisé était de type bouteille magnétique, c’est a dire sans résolution angulaire. Nos résultats
montrent que les distributions angulaires des photoélectrons émis peuvent également étre obtenues en
un seul tir, a l'aide d'un spectrometre VMI, ce qui ouvre de nouvelles possibilités d’exploration, parmi
lesquelles la caractérisation temporelle en un seul tir, telle que discutée dans la section | de ce chapitre.

Enfin D’intégration angulaire des images inversées donne les spectres d’énergie cinétique des
photoélectrons montrés sur la Figure 111-17 (c¢) et (d) pour I’argon et le néon respectivement. Dans les
deux spectres, nous pouvons remarquer la présence de signal entre les pics correspondant aux
harmoniques. Plusieurs origines peuvent y contribuer :

Q) Le fond généré par la caméra CCD sur les images brutes. Pour minimiser cette contribution,
j’ai soustrait avant inversion la valeur du fond mesurée sur I’'image dans la partie extérieure
au détecteur.

(i) La résolution en énergie du spectrometre VMI insuffisante pour résoudre parfaitement les
différents pics harmoniques. La résolution relative (AE/E FWHM) estimée pour ces images
est de I’ordre de 6%.

(iii)  La contribution de 1’émission incohérente du plasma. Cet effet sera discuté dans la section
IV.3.

IV.1.3. Fluctuations tir a tir de la source XUV

Un des problémes auxquels nous avons été confrontés durant cette expérience provient de la fluctuation
tir a tir (mais aussi d’un jour a I’autre) de I’intensité de 1I’impulsion harmonique a caractériser. Ceci est
illustré a travers les spectres de photoélectrons générés dans 1’argon par cette impulsion XUV, qui sont
présentés dans la Figure 111-18. Les 10 spectres présentés ont été obtenus au cours de dix tirs successifs,
réalisés avec des conditions nominales supposément identiques, aussi bien pour la génération de la
source XUV au niveau de la cible, que pour la focalisation du faisceau XUV au centre du VMI, ou pour
les parametres d’enregistrement des images avec le spectrometre VMI. 1l est important de mentionner
a ce stade que d’un tir laser a I’autre, la cible est décalée verticalement de quelques centaines de microns
pour exposer a chaque tir une surface de cible intacte. Ce déplacement étant paralléle au plan de la cible,
il ne change pas la position de focalisation du faisceau IR sur la cible ou est générée la source
harmonique XUV.
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Figure 111-18: Spectres photoélectroniques obtenus au cours de tirs successifs, dans les mémes conditions
expérimentales, illustrant les fluctuations tir a tir de I'intensité de la source harmonique d’ordre élevé générée
par miroir plasma. Par = 3.6 * 10°° mbar, V1 = -3kV, V2/V1 = 0.94, haiguite = 4 mmm, Vuce = +1.1kV, Von = +5 kV.

Qualitativement, nous observons sur la Figure 111-18 que I’intensité des pics harmoniques varie d’un tir
a I’autre, jusqu’a étre totalement absents sur certains tirs (Tirs 6, 7, 8, 9). Quantitativement, pour cette
série d’images on peut donner un ordre de grandeur de la variation du signal en mesurant I’intensité
contenue dans les pics harmoniques (pour les tirs ou ils sont visibles), ¢’est a dire le signal contenu entre
les deux disques limitant la bande ou sont observées les harmoniques HH11 a HH16.

Le résultat est présenté sur la Figure 111-19 qui montre la variation du signal incluant les pics
harmoniques 11 a 16 par rapport a la valeur moyenne de ce signal. Cette valeur moyenne est calculée
en excluant les tirs 8 a 11, pour lesquels les pics harmoniques sont absents. On voit que la fluctuation
tir a tir est significative, jusqu’a +50% pour le tir #5. La fluctuation en terme de déviation standard est
de ’ordre de 30%. Nous avons mesuré des valeurs de fluctuation similaires dans des séries de tirs
effectuées d’autres jours. De plus la proportion de tirs « sans harmoniques » pouvait varier d’un jour a
I’autre. Ces fluctuations des spectres de photoélectrons sont attribuées a celles de la source harmonique
XUV. Les fluctuations de la source harmonique pourraient avoir été renforcées, par rapport a d’autres
expériences réalisées par 1’équipe de F. Quéré, a cause de la configuration particuliére de génération
(faisceau principal annulaire) utilisee pour introduire le faisceau d’habillage. En présence de ces
fluctuations, il est en tous cas essentiel de pouvoir réaliser les mesures en un seul tir, sans accumulation

qui risquerait de masquer 1’effet recherché.
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Figure 111-19: Variation tir a tir du signal contenant les pics correspondant aux harmoniques 11 a 16, pour les
images présentées sur la figure 111-18. L’écart est calculé par rapport au signal moyen, en excluant les tirs 8 a 11
pour lesquels les pics harmoniques sont absents.

IV.1.4. Passage d 'un MCP a 2 MCP

La Figure I11-20, montre deux images brutes du VMI obtenues en utilisant une galette MCP en (a), ou 2
MCP en (b). Qualitativement le spectre obtenu avec 2 MCPs apparait plus granuleux, notamment a cause
de la présence d’un signal « continu » qui est visible jusqu’au bord du détecteur et que nous attribuons
a I’émission thermique du plasma créé lors de la génération des harmoniques (voir la discussion dans la
section 1V-3). Ce signal est renforcé, comme les autres composantes de 1’image, par le passage de 1
MCP (Vmcp = 1100 V) a2 MCPs (Vmce = 1720 V) . Quantitativement, en mesurant le signal moyen a
la position de ces différentes composantes (pics harmoniques, tche centrale, tches latérales) nous
évaluons que le signal enregistré par la CCD a été augmenté d’un facteur environ 12. C’est dans ces
conditions qu’ont été effectuées les mesures en présence du faisceau d’habillage, que nous allons

maintenant présenter.

Figure 111-20: spectres des photoélectrons dans I’argon pris avec (a) une seule MCP et (b) deux MCP.

IV.2. Photoionisation en présence du champ d’habillage IR

Finalement, le faisceau d’habillage IR est focalisé, simultanément avec I’impulsion XUV, dans le gaz

cible a I’intérieur du VMLI. Pour tenter d’observer I’effet d’asymétrie angulaire prévu par les simulations
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numériques presentées dans la section I, nous avons fait varier le retard relatif entre les deux impulsions
IR et XUV a I’intérieur d’une période IR (T = 2.67 fs), en jouant sur I’inclinaison de la lame de CaF2.
Au cours de ’expérience nous avons réussi a réaliser 3 scans temporels, a des intensités du laser
d’habillage différentes (Iir = 9, 14 et 20 TW.cm2). L’ensemble des images obtenues dans ces 3 scans a
été analysée, a I’issue de la campagne expérimentale. Dans ce manuscrit je présente les résultats du scan
réalisé avec l'intensité d’habillage IR la plus élevée, de l'ordre de 20 TW.cm™, ¢’est a dire ~5 fois plus
forte que l'intensité utilisée pour les simulations numériques présentées sur les Figure I11-2 et Figure 111-
3. Ces conditions devraient en principe induire une modification claire du spectre et de la distribution
angulaire des photoélectrons.

La Figure I11-21 montre les images VMI brutes obtenues sans habillage (a), et pour 5 retards différents
en présence d’habillage IR : 7;=0, 0.2, 0.4, et 0.8 T\r (b-f). Chaque image de spectre brut est le résultat
d’une moyenne sur 3 tirs. Pour mettre en évidence plus facilement I’effet de I’habillage IR sur le spectre,
et plus particulierement la présence d’une asymétrie, nous avons utilis¢é la méthode d’intégration
angulaire représentée sur la Figure 111-3 dans la section | consacrée aux simulations numériques. A partir
de la tranche centrale du spectre obtenue aprés inversion d’Abel, nous effectuons une intégration
angulaire sur la partie haute et la partie basse de I’image. Les panneaux de droite montrent ainsi les
spectres obtenus apres intégration angulaire de la demi-image supérieure (en bleu) et inférieure (en
rouge).
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Figure llI-21: Images des spectres bruts détectés par le VMI : (a) sans habillage, (1-5) avec un champ
d’'habillage d'intensité de 20 TW.cm™ pour différents retards XUV/IR. Apres inversion, chaque demi-
image (partie haute et partie basse) est moyennée angulairement, ce qui donne les spectres bleu et rouge

en fonction de l'énergie cinétique des photoélectrons. V1 = -2.5 kV'; haiguille = 4mm ; Par ~ 6. 10 mbar.

Dans la Figure 111-21 (a), comme aucune impulsion laser d’habillage n'est utilisée, aucune asymétrie
n’est attendue entre le spectre de la partie haute et celui de la partie basse. La légere différence de signal

entre les deux spectres provient probablement d’un faible décalage latéral du jet de gaz par rapport au
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centre du VMI. Aucune asymétrie haut-bas n’est visible non plus dans les spectres correspondant aux
tirs avec habillage, pour aucun des retards considérés. Comme pour le cas sans habillage, la partie
inférieure du spectre (en rouge) est toujours légérement plus intense que la partie supérieure (en bleu).

De fagon plus surprenante, nous n’observons pas non plus de décalage des pics sur les spectres avec
habillage, alors que le déplacement pondéromoteur AEponderomoteur attendu pour une intensité du champ
d’habillage IR de 20 TW.cm™? a 800 nm est de 1,2 eV. Un tel décalage est pourtant significatif par
rapport & la séparation entre deux harmoniques successives (AE=1,55 e¢V). De méme, I’analyse des
données expérimentales enregistrées pour les deux autres intensités d’habillage (I = 9 et 14 TW.cm™)
n'a révélé aucun effet visible du champ laser IR sur les spectres de photoélectrons.

Dans la section suivante, je passe en revue les raisons potentielles qui pourraient expliquer I'absence de
tout impact observable du champ d’habillage dans les spectres de photoélectrons obtenus dans notre
expérience.

V. Discussion des résultats expérimentaux

Comme précédemment souligné, la technique de photoionisation habillée par laser que nous avons
essay¢ d’appliquer aux harmoniques plasma exige de remplir trois conditions essentielles : (i) les
impulsions XUV et d’habillage IR doivent étre synchronisées temporellement (précision ~10 fs) ; (ii)
les tAches focales des faisceaux XUV et d'habillage doivent étre superposées spatialement dans la région
d'interaction VMI (précision ~10um); (iii) I’intensité de l'impulsion d'habillage doit étre suffisante (>
10 W/cm?) dans la zone de recouvrement.

V.1. Analyse critique des conditions essentielles pour les impulsions XUV et IR

Concernant la condition (iii), on a vu que l'énergie de l'impulsion d’habillage, mesurée avec un
calorimétre placé a la sortie du spectrometre VM, était plus que suffisante pour induire un impact visible
sur les spectres. Cela a été confirmé par l'observation de l'ionisation au-dessus du seuil (ATI) décrite
dans la section 11-3.2. La condition de superposition spatiale (ii) est en principe assurée par notre
montage a faisceaux co-propagatifs. Méme si nous n’avons pas pu vérifier directement la position de la
tache focale XUV avec un systéme d’imagerie a haute résolution, les images que nous avons obtenues
par le systéme d’imagerie IR (Figure I11-11), ainsi que par le VMI en mode imagerie spatiale des ions
(Figure 111-12), indiquent que la condition de superposition spatiale était satisfaite.

La condition (i) de synchronisation temporelle est de fait la plus critique a atteindre et a maintenir. Des
interférences entre les faisceaux IR principal et d'habillage ont été observées (Figure 111-11) en sortie du
VMI pour un délai nul. Cela ne garantit cependant pas que l'impulsion XUV et I'impulsion IR d’habillage
soient synchronisées sur tout leur parcours. Si les trajets de ces deux impulsions différent d’une dizaine
de microns, cela change leur retard relatif de quelques dizaines de femtosecondes (1pum correspond a 3
fs a la vitesse de la lumiére). Une telle désynchronisation serait suffisante pour perdre le recouvrement
temporel, et ainsi empécher tout effet de modulation du spectre des photoélectrons par I'impulsion
d’habillage.

De plus, les distorsions introduites par les optiques de focalisation peuvent également provoquer des
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variations transverses du retard relatif entre I’impulsion XUV et celle d’habillage. En effet, étant donné
la grande divergence des harmoniques générées par miroir plasma (typiquement ~5° pour les
harmoniques ROM) [146], le faisceau XUV illuminait presque entiérement le miroir elliptique a
incidence rasante dans notre expérience. Dans ces conditions, un léger désalignement du miroir, ou la
présence de défauts de surface, pourrait provoquer un étirement spatio-temporel des impulsions
attosecondes et femtosecondes aprés réflexion [147][148]. La variation du retard relatif XUV-IR dans
la direction transverse entraine un « mélange de retards » dans la zone d’interaction. Ce mélange
conduirait & masquer tout effet d’asymétrie angulaire ainsi que sa dépendance avec le retard, rendant
impossible 1’observation du spectrogramme. Dans la section suivante je présente une ¢tude destinée a
étudier plus quantitativement la présence de distorsions optiques dans notre expérience.

V.2. Distorsions du chemin optique et synchronisation temporelle

Pour évaluer la présence de distorsions du chemin optique dans notre expérience, il faut travailler a
pleine ouverture de I’éclairement du miroir elliptique. Pour cela, 1'iris (@ = 50 mm) a été ouvert presque
complétement et le filtre d’aluminium retiré (éléments 6 et 7 sur la Figure 111-7) afin d’éclairer le miroir
elliptique avec le faisceau laser IR principal. La Figure 111-22 montre la tache focale obtenue au centre
du VML, telle qu’elle est détectée par notre systéme d’imagerie IR placé derriére le hublot de sortie
(élément 11 sur la Figure 111-7). Le miroir elliptique étant utilisé dans une configuration 2f-2f, avec un
grandissement de 1, cela devrait conduire a une tiche focale limitée par la diffraction, dans le cas d’un
alignement parfait. Cependant, on peut voir sur la Figure 111-22 que la tache focale présente un léger
rebond sur la partie inférieure, suggérant la présence d'aberration résiduelle de coma. Ce type
d’aberration pourrait s'expliquer par un grandissement effectif 1égérement différent de 1.

Y (pix.)

X (pix.)

Figure 111-22: Tdche focale expérimentale du faisceau IR principal focalisée dans le VMI via le miroir elliptique.

Pour étudier cette hypothése, des simulations numériques ont été effectuées a ’aide d’un code de tracé
de rayons développé par C. Bourassin-Bouchet a I’'IOGS [148]. Ce code permet non seulement de
reconstruire la forme de la tiche focale pour une géométrie donnée, mais aussi d’y ajouter I’information
temporelle, en convertissant la longueur du chemin optique parcouru par chaque rayon en retard
temporel des rayons les uns par rapport aux autres.

La géometrie expérimentale, utilisée pour les simulations, est représentée sur la Figure 111-23. Le miroir
elliptique (200 mm x 60 mm), de longueur focale f = 500 mm, est illuminé sur toute sa surface sous
angle rasant de 11,5°. La source, placée a une distance (frontale) 2f = 1m du centre du miroir, est imagée
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sur le détecteur placé a une distance (tirage) 2f = 1m.

1000

Frontale

Coté Y du miroir en mm

Figure 11I-23: Géométrie utilisée pour le code de tracés de rayons. Le miroir elliptique est placé a la méme
distance entre la source et le point focal. Les rayons réfléchis sur le miroir se recombinent au point focal.

Dans ces conditions de parfait alignement, une tache focale limitée par la diffraction est obtenue comme
celle montrée dans la Figure 111-24 (a). Les retards relatifs accumulés par les rayons optiques en fonction
de leur point de réflexion sur le miroir sont représentés en fausses couleurs sur la partie (b) de la figure.
En principe, dans les conditions de stigmatisme parfait, aucun retard ne se produit entre les rayons. En
pratique, on observe un faible bruit numérique produisant un léger retard de I’ordre de 10 as.

vers le o

(a) (b ) détecteur,”” o~

bruit numérique

de la source 100

X (um)

Xiroir

30 {mm)

Zone de réflexion du
faisceau XUV

Ymuoiv

(mm) =5 —
-30 -100 Zone de réflexion du

faisceau d'habillage

-1 0 1 2 3 4
Retard relatif (as)

Figure 11I-24: (a) Point focal simulé pour le faisceau IR éclairant le miroir elliptique en configuration nominale 2f-
2f. (b) Retards relatifs accumulés par les rayons optiques en fonction de leur point de réflexion sur le miroir. La
zone pointillée en rouge montre la zone de réflexion du faisceau d'habillage lorsque le filtre Al et la limite d'iris

sont en place.

La Figure 111-25 (a) montre que les simulations reproduisent bien le rebond observé dans la tache focale
expérimentale (image du haut) lorsqu’on diminue le grandissement jusqu’a 0,98. On voit sur la Figure
I11-25 (b) que les profils verticaux des deux taches, simulée et expérimentale, coincident parfaitement.
Ce grandissement de 0,98 correspond a une frontale de 1010 mm et un tirage de 990 mm, soit a des
écarts des distances source-miroir et miroir-foyer de 1 cm sur 1 m, écarts tout a fait compatibles avec la
précision de notre alignement.
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Figure I11-25: (a) Point focal mesuré (en haut) et simulé (en bas) pour le faisceau IR éclairant le miroir elliptique.
L'image expérimentale est bien reproduite en supposant un grossissement de 0,98 au lieu de 1. (b) Profils le long
de la ligne pointillée en (a). (c) Retards relatifs accumulés par les rayons optiques en fonction de leur point de
réflexion sur le miroir.

Bien qu'apparemment négligeables, les aberrations résiduelles induites par ce petit désalignement
entrainent des retards non-négligeables a I'échelle de la femtoseconde, comme le montre la Figure I11-
25 (c). Dans la zone délimitée en gris représentant la zone de réflexion du faisceau d’habillage,
I’intervalle de retard est limitée a & 1fs. Par contre, on voit que le retard accumulé peut atteindre + 8fs
aux bords du miroir par rapport a son centre. Ces retards se retrouvent « mélangés » dans la tache focale
XUV au niveau de la zone d’interaction ou se produisent la photoionisation du gaz cible et 1’habillage
par le faisceau IR. De sorte que plusieurs retards correspondant a des asymeétries angulaires différentes
contribuent au spectre enregistré par le spectrométre VMI, conduisant en moyenne a une perte de

I’asymétrie.

Le retard de £ 8fs obtenu dans nos simulations constitue une valeur minimum idéale, car le calcul ne
tient pas compte des défauts de surface pourtant présents a la fabrication du miroir. Ces défauts peuvent
augmenter encore la gamme de retard, sans nécessairement avoir un fort impact sur I’aspect de la tache
focale IR. De plus, nous avons ici considéré I'une des plus « belles » taches focales IR enregistrées. En
pratique, nous avons observé dans notre expérience que la tdche focale IR pouvait varier
significativement d'un tir a l'autre, de méme que le profil et le pointé du faisceau XUV (voir section Il1-
1.3).

Bien qu'étant indirecte, puisque les simulations ont été réalisées a la longueur d’onde de 800 nm, notre
étude suggere que les distorsions du chemin optique présentes dans notre expérience étaient
suffisamment fortes pour dégrader la synchronisation temporelle entre I'impulsion XUV et celle
d’habillage IR. Par conséquent, elles pourraient expliquer que nous n’avons pas observé de déplacement
pondéromoteur sur nos spectres. Ces effets de distorsion optique devront donc étre pris en compte
soigneusement dans les futures expériences, par exemple en combinant des procédures d'alignement
optique minutieuses a une imagerie au foyer du faisceau XUV ou a la caractérisation de son front d’onde,
pour éliminer les aberrations résiduelles.

Bien que moins critique que la condition de synchronisation temporelle, la présence d'émission
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thermique du plasma, que je vais discuter dans la partie suivante, pourrait également avoir joué un réle
préjudiciable dans l'expérience. Cette émission plasma contribue probablement également a 1’écart que
nous avons observé entre les valeurs mesurées sur nos spectres du paramétre d’asymétrie 3, et les valeurs
tabulées de la litterature.

V.3. Emission thermique du plasma

L’impulsion principale, focalisée sur la cible pour générer les harmoniques XUV, produit également un
plasma chaud a la surface de la cible, qui émet un rayonnement thermique dans le domaine XUV et X,
sur une durée beaucoup plus longue que I'impulsion laser. Si elle n’est pas soigneusement filtrée
spectralement en amont du VMI, cette émission thermique peut également perturber notre mesure en
photoionisant le gaz cible et en produisant un fond parasite dans nos spectres.

Au cours de notre expérience, nous avons cherché a identifier I’existence d’un tel fond sur nos spectres.
Pour cela, I'émission d'harmoniques plasma a été intentionnellement supprimée, en modifiant
Iégerement le retard entre la pré-impulsion et I’impulsion principale. Rappelons que ce retard controle
la longueur de gradient de densité du plasma au moment de 1’arrivée de 1I’impulsion principale, et que
c’est un paramétre trés sensible pour la génération d’harmoniques. Ce l1éger changement de la longueur
de gradient n’influence que trés peu les caractéristiques du plasma produit par I’impulsion principale, et

donc le rayonnement thermique qu’il émet.

La Figure I11-26 montre les spectres de photoélectrons enregistrés au cours de deux tirs successifs, dans
les conditions qui optimisent 1’émission du peigne d’harmoniques en (a), et dans les conditions qui les
suppriment en (b). On voit que méme en 1’absence de rayonnement harmonique on observe un signal
de photoélectrons qui s’étend au-dela de la gamme d’énergie couverte par les harmoniques observées

dans le spectre (a). Nous attribuons ce fond a I’ionisation par I’émission thermique du plasma.

Bien qu’assez peu documentée dans les articles consacrés a la génération d’harmoniques dans les
plasmas de surface, la présence d’émission plasma a déja été signalée par certains auteurs, comme par
exemple dans les spectres d’harmoniques de la Figure I11-27, tirée de la référence [149] par F. Quéré et
al. Dans cette figure on voit les spectres d’harmoniques d’ordres successifs générés sur des cibles
composées d’éléments de plus en plus lourds. Les raies spectrales issues de 1’émission thermique des
plasmas correspondants y sont repérées par un astérisque.
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Figure 11I-26 : Spectres de photoélectrons émis par un gaz d’argon pris avec les mémes paramétres du VM| : (a)
dans les conditions optimales pour générer les harmoniques d’ordre élevé ; (b) hors des conditions optimales,
sans émission d’harmoniques. Un fond continu est visible, attribué a I’émission thermique du plasma.
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Figure IlI-27: Reproduction de la figure 2 de la référence [149]. Mise en évidence de raies issues de I’émission
thermique du plasma (symbole *) dans les spectres d’harmoniques générés sur différentes cibles solides a une
intensité laser 1=3x 108 W cm™.

Par ailleurs, dans un autre article [150], par Waldecker et al., I’émission thermique du plasma est
également mentionnée comme responsable du halo observé autour de la tache focale produite par la
focalisation des harmoniques XUV, comme le montre la Figure 111-28 tirée de cet article. Dans I’image
de droite, en remplagant le filtre d’aluminium par un filtre d’indium, les auteurs ont significativement
réduit la présence de I’émission plasma. On voit donc que le filtrage spectral de 1’émission XUV est

particulierement important, nous discuterons cet aspect en détail dans la section 1V.3.2.
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Figure 111-28 : Reproduction de la figure 4 de la référence [150). Images de la tdche focale XUV produite par la
focalisation des harmoniques plasma traversant différents filtres. Avec le filtre de 150 nm d’Al, la petite tdche
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focale est entourée d’un halo, attribué a I’émission thermique du plasma. Ce halo est supprimé par I'utilisation
d’un filtre de 150 nm d’In.

V.3.1. Emission thermique du plasma : simulation numérique

Pour aller plus loin dans I’analyse de la contribution de I’émission plasma dans nos expériences, nous
avons pu nous appuyer sur le résultat d’une simulation numérique effectuée a ma demande par Olivier
Peyrusse du laboratoire LP3 (Université Aix-Marseille). Cette simulation est effectuée en trois temps.
D’abord I’évolution hydrodynamique du plasma créé dans des conditions proches de nos conditions
expéerimentales est calculée par un code hydrodynamique eulérien monodimensionnel [151].
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Figure 111-29: Profils de densité électronique Ne (en haut) et de température électronique Te (en bas) du plasma
en fonction de la distance a la cible juste apres l'impulsion laser. La direction de propagation de I'impulsion IR
représentée par la fleche rouge a droite.

La Figure 111-29 montre le profil spatial de densité électronique (Ne) et de la température (Te) du plasma,
juste apres I’interaction avec I’impulsion principale. Le calcul a été réalisé pour une cible d’aluminium
(Z=13, proche du silicium), irradiée par une impulsion intense (I =2.10'° W.cm) de durée 25 fs et de
longueur d’onde 800 nm. L’effet de la préimpulsion n’est pas calculé directement mais il est pris en
compte en introduisant un gradient raide de longueur Ly = 0.1 pum dans le profil de densité initial. Une
partie du laser incident, qui vient de la droite (fleche rouge), est absorbée a la densité critique nc = 1,7
10%* cm3et juste au-dessus, provoquant un chauffage important du plasma, avec une température
électronique maximum de 1’ordre de 600 eV. Notons que les pics de densité qui sont observés a plus
grande distance de la cible sont liés a la force pondéromotrice. Cette force, proportionnelle au carré du
champ laser, augmente aux endroits ou la superposition du faisceau incident et du faisceau réfléchi
donne un champ maximum, et elle expulse les électrons des zones de plus forte intensité.

Dans un deuxiéme temps, les valeurs Ne = 2,5 10?2 cm et T. = 600eV sont utilisées comme données
d’entrée d’un modele collisionnel-radiatif qui calcule 1’état d’ionisation et la population des états excités
des différents états de charge du silicium, ainsi que le spectre d’émission correspondant a ces conditions.
Ce spectre est présenté sur la Figure 111-30.
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Figure 111-30: Spectre d'émission dans la gamme d’énergie des photons de [0-2500 eV] calculé pour un plasma
de silice & une densité Ne = 2.5 10 cm™ et Te = 600 eV.

Le spectre, qui s’étend jusqu’a une énergie de photons de 2500 eV, est composé de deux groupes de
raies spectrales, correspondant a des transitions entre états liés, et d’une partie continue entre 700 et
1700 eV qui provient de la recombinaison radiative et du rayonnement Bremsstrahlung. L’identification
des différentes raies ou groupes de raies a été effectuée a I’aide la base de données du NIST [152]. Les

raies appartiennent a différents degrés d’ionisation du silicium, de Sit?*a Si®*

. Dans la gamme d’énergie
jusqu’a ~ 600eV, les raies émises appartiennent au séries iso-électroniques du bore (Si9+), du béryllium
(Si*%*) et du lithium (Si 1**). On peut s’attendre a ce que ces ions émettent non seulement au maximum
de la température du plasma (i.e. pendant, ou juste aprés I’impulsion laser principale), mais aussi pendant
la phase de refroidissement et de recombinaison du plasma, donc sur un temps beaucoup plus long.
Enfin au-dela de ~1750 eV, on observe les raies du silicium héliumoide He(afByd) et la série
hydrogenoide de Lyman L(aBy). On peut s’attendre a ce que ces raies, appartenant & des degrés
d’ionisation élevés, soient principalement émises au maximum de température électronique, pendant ou
juste aprés I’impulsion principale. Pour terminer, il faut noter que les simulations réalisées par O.
Peyrusse n’incluent pas ’effet des électrons suprathermiques, responsables d'une émission Ka, qui n'est
donc pas indiquée sur le spectre de la Figure 111-30.

V.3.2. Transmission de la ligne de transport des photons XUV vers le VMI

Le spectre présenté dans la Figure 111-30, confirme que 1’émission des harmoniques d’ordre élevé entre
17 et 25 eV (H11-H16) est accompagnée d’une émission thermique du plasma créé sur la cible, et que
cette émission s’étend sur une gamme spectrale plus large, allant jusqu’a plusieurs keV. Ces photons,
s’ils sont ¢galement focalisés dans le VMI, vont pouvoir contribuer au signal des photoélectrons
détectés. Pour évaluer plus précisément leur éventuel impact, il est donc nécessaire d’étudier la
transmission spectrale globale de la ligne de lumiere XUV que nous avons utilisée, incluant la réflexion

par les deux miroirs sous incidence rasante et la transmission du filtre d’aluminium.

Pour calculer la transmission globale, nous nous sommes appuyes sur les valeurs tabulées de la base de
données du CXRO [153], complétées par les données de I’IOGS pour la réflectivité des miroirs au-
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dessous de 30 eV. Rappelons que les miroirs en SiO2 sont revétus d’une couche d’or d’épaisseur 40 nm,
et éclairés sous incidence rasante de 11,5°. L’épaisseur du filtre d’aluminium était de 100 nm. La Figure
111-31 montre, en échelle logarithmique, la réflectivité R du miroir (courbe bleue), la transmission T du
filtre (courbe rouge) et la transmission globale Tg = T.R? (courbe noire), dans la gamme spectrale entre
0 et 2500 eV correspondant au spectre de la Figure I111-31.

On voit sur la Figure 111-31 que les photons d’énergie supérieure a ~ 200 eV sont efficacement atténués
par la succession des deux miroirs et du filtre, la transmission globale étant au-dessous de 107, En
particulier, la transmission dans la gamme spectrale 1700-2500 eV, ou sont situées les raies intenses
hydrogénoides et héliumoides du silicium, est négligeable (inférieure a 10%). En zoomant sur la gamme
0-500 eV (voir Figure 111-32), ol sont situées les raies émises par les ions Si®*, Si*®* et Si'!*, on peut voir
que le filtrage n’est plus aussi efficace. En particulier, au-dela de la gamme [17-25 eV] ou sont émises
les harmoniques H11 a H16 observées dans nos spectres, la transmission de notre ligne XUV reste
relativement élevée. Une partie de 1’émission plasma est donc transmise au spectrométre VMI, ou elle
peut contribuer significativement au signal photoélectronique.

1,E+00
Refléctivité (R) miroir

1,E-02 Transmission (T) filtre Al
_S Transmission globale
a1,E-04
€
(%]
S1,E-06
=

1,E-08

1,E-10

0 250 500 750 1000 1250 1500 1750 2000 2250 2500
Energie de photons (eV)

Figure 11I-31: Transmission globale (noir) de la ligne de transport du faisceau XUV, incluant la réflectivité (bleu)
des deux miroirs elliptique et plan, et la transmission (rouge) du filtre Al (échelle logarithmique).
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Figure 111-32: Détail de la figure 11I-31 dans la région E= 0-500 eV. La gamme [17-35eV] contenant les
harmoniques H11 a H16 est indiquée par la barre de couleur mauve.
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Finalement 1’étude semi-quantitative que nous venons de présenter nous permet de conclure qu’au-
dessous de 200 eV, les photons émis par le plasma, non seulement au moment de I’interaction avec
I’impulsion laser mais aussi dans sa phase de recombinaison, participent a I’ionisation du jet de gaz dans
le VMI.

Partant d’un jet d’atomes d’argon (Z=18, [Ne]3s? 3p°), il est possible a ces énergies de photon d’ioniser
cet atome en couche 3p (I, = 15,76 eV) mais aussi 3s (I, = 29 eV), ainsi que les satellites d’excitation
/ionisation en couche 3p qui convergent vers le seuil de double ionisation Ar* (I, = 27,6 eV). Dans ce
cas deux électrons sont émis simultanément et partagent d’une fagon continue I’excés d’énergie. Le
processus le plus probable est toutefois la photoionisation directe d’un électron 3p, qui est de plus forte
section efficace. L’intégration de tous ces photoélectrons, produits sur le temps long de 1’évolution du
plasma, contribue a un bruit de fond inhomogéne, qui nous parait expliquer celui montré sur la Figure
I11-26 (b). Son effet principal est de diminuer le contraste du signal détecté au niveau des pics
harmoniques. Dans de futures expériences, une attention particuliére devra donc étre apportée a la
conception de la ligne de lumiere XUV pour filtrer au mieux les photons de haute énergie.

VI. Conclusion

En conclusion, j’ai présenté ce que nous pensons étre la premiére tentative de mise en ceuvre
expérimentale de la méthode de photoionisation habillée par laser pour la caractérisation de la structure
temporelle des harmoniques d'ordre élevé générées a partir du miroir plasma a I'échelle de I'attoseconde.
Les simulations numériques que nous avons présentées au début du chapitre montrent que cette méthode
a un grand potentiel par le fait qu’elle pourrait étre étendue a une caractérisation en un seul tir, en
exploitant les informations contenues dans la distribution angulaire des photoélectrons, dans laquelle est
encodée la phase spectrale des impulsions XUV. Le but de la premiére expérience gue nous avons
réalisée était de mettre en évidence 1’asymétrie angulaire induite par le champ d’habillage IR dans les
spectres de photoélectrons ionisés par les harmoniques XUV, ainsi que sa dépendance en fonction du
retard XUV-IR, telles que prédites par les simulations numériques.

Nous avons pu démontrer avec succés que des spectres de photoélectrons résolus angulairement de
bonne qualité pouvaient étre enregistrés en un seul tir avec notre spectrométre VVMI, pour la premiere
fois avec une source d’harmoniques générées par plasma de surface. La distribution angulaire que nous
avons mesurée, a travers le paramétre d’asymétrie 3 différe d’un facteur ~2 par rapport aux valeurs
tabulées, aussi bien dans 1’argon que dans le néon. La raison de cette différence n’est a ce jour pas
complétement comprise. Nous avons proposé qu’elle pourrait étre due, au moins en partie, a la

contribution de 1’émission thermique et incohérente (non polarisée) du plasma.

Cependant, malgré un montage expérimental spécifiquement congu pour assurer la superposition
précise, spatiale et temporelle, des impulsions XUV et IR au point de mesure dans le spectrométre VMI,

l'influence de l'impulsion laser d’habillage n'a pu étre observée dans les spectres de photoélectrons.

Dans la derniére partie de ce chapitre, j’ai discuté en détail les deux points principaux qui nous paraissent
avoir pu empécher 1’observation de I’effet d’habillage sur les spectres de photoélectrons : d’une part, (i)
I’effet des aberrations résiduelles dans la focalisation du faisceau XUV, et d’autre part, (ii) la
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contribution au spectre des photoélectrons du rayonnement thermique du plasma genéré sur la cible,
insuffisamment filtré en amont du spectrométre VMI. 1l est regrettable qu’une seconde campagne de
mesures tirant parti de ces enseignements n’ait pu étre planifiée pendant ma thése, mais la mise en
évidence de ces points critiques pourra étre utile a la communauté pour de futures expériences.

Notre analyse de ces points critiques nous permet de suggeérer plusieurs améliorations expérimentales
pour ces futures expériences :

- La contribution de 1’émission thermique du plasma de forte énergie est difficile a éliminer
complétement, mais elle devra étre d’une part évaluée soigneusement, et d’autre part réduite au
maximum. Pour évaluer et contréler sa contribution relative au rayonnement focalisé dans la
zone d’interaction, il faudrait mettre en place un systéme d’imagerie de la tache focale
directement dans le domaine XUV. Un tel systéme serait inséré en amont du spectromeétre VMI
et translatable, de fagon similaire au systéme que nous avons utilisé sur I’installation LASERIX
et qui sera décrit dans le prochain chapitre. Pour réduire la contribution de 1’émission plasma
on pourrait utiliser un filtre de germanium, qui possede une fenétre de transmission entre 20 et
35 eV, mieux adaptée que le filtre d’aluminium.

- Le miroir elliptique utilisé dans ces expériences a déja permis d’améliorer considérablement la
qualité de la tiche focale XUV dans la zone d’interaction, par rapport & un miroir torique. On a
vu toutefois que les conditions pour observer les effets d’asymétrie angulaire induits par le
faisceau d’habillage sont particulierement drastiques. Une méthode particuliérement sensible
pour contrdler finement la qualité de la focalisation XUV serait d’utiliser un senseur de front
d’onde de type Shack-Hartmann, tel qu’utilisé sur les lignes de lumiére du LEL de Hambourg
[154].
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Chapitre IV

Vers la caractérisation temporelle du laser XUV
injecté par la technique de photoionisation habillée par
laser.

I. Introduction

Dans ce chapitre, je présente les résultats d’une expérience réalisée sur I’installation LASERIX au 1JC-
Lab, Orsay, dans laquelle nous avons mis en ceuvre I’habillage par une impulsion laser infrarouge de la
source laser XUV fonctionnant en mode injecté. L’objectif de cette expérience était de faire avec ce type
de source une premiére démonstration de photoionisation habillée par laser IR dans le régime sidebands.
Elle devait constituer une étape préliminaire vers la mise en ceuvre, beaucoup plus complexe, d’un
habillage par une impulsion THz dans le régime streaking. En effet comme discuté au chapitre I, la
technique de THz streaking pourrait permettre, en principe, de remonter au profil temporel de

I’impulsion XUV en un seul tir, avec une résolution femtoseconde.

Dans le régime sidebands considéré ici, la résolution temporelle de I’'impulsion XUV est obtenue par
corrélation croisée avec I'impulsion laser d’habillage, en faisant varier le retard entre les deux
impulsions. L’intensité¢ des sidebands est maximale lorsque les deux impulsions XUV et IR sont
synchrones et elle diminue de part et d’autre de ce recouvrement temporel optimal. La résolution
temporelle qu’on peut atteindre par cette méthode dépend notamment de la durée de 1’impulsion
d’habillage, par rapport a la durée de I’impulsion qu’on cherche a caractériser. La durée d’impulsion
d’habillage IR de 50 fs disponible sur I’installation LASERIX devait permettre de donner un ordre de
grandeur de la durée de I’impulsion laser XUV injecté, de quelques centaines de fs a 1 ps selon les
prédictions des simulations numériques.

Avant de présenter le travail expérimental, nous allons d’abord décrire les simulations numériques que
nous avons réalisées pour illustrer le principe de notre expérience, a 1’aide du code Matlab déja utilisé
pour les simulations du chapitre Il (section I). Nous décrirons ensuite le montage expérimental
développé sur I’installation LASERIX pour la mise en ceuvre de cette méthode, en particulier le transport
et la focalisation des deux faisceaux IR et XUV jusqu’au spectrométre VMI, ainsi que leur superposition
spatiale et temporelle. Nous présenterons les résultats expérimentaux obtenus, ainsi que la méthode de
traitement des spectres de photoélectrons que nous avons utilisée pour mettre en évidence un faible effet
du laser d’habillage. Enfin a la fin de ce chapitre nous proposerons quelques pistes d’améliorations a
appliquer pour de futures expériences.

Il.  Simulations numériques des spectres des photoélectrons en présence d’habillage

Rappelons que le code Matlab, développé par C. Bourassin-Bouchet, que nous avons utilisé pour
calculer les spectres photoélectroniques issus de 1’ionisation d’un gaz rare par une impulsion XUV, seule
ou en présence d’un champ d’habillage, est basé sur I’approximation du champ fort (SFA). L’effet du
champ d’habillage, décrit au chapitre III par les équations I1I-1 et I11-2, est contenu dans la phase ¢(t)
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accumulée par le photoélectron libéré dans le champ laser. Cette phase dépend du potentiel vecteur A(t)
au travers de deux contributions : le terme pondéromoteur en A2 et un terme en p.A.cos(s), ou p est le
module de la quantité de mouvement du photoélectron et 0 est ’angle entre le vecteur vitesse et la
direction de polarisation du laser d’habillage. Le premier terme induit un petit décalage vers les énergies
cinétiques plus faibles, le deuxiéme terme est a I’origine de I’apparition des pics satellites appelés
sidebands. Dans nos simulations nous allons nous intéresser plus particuliérement a I’effet de la variation
du retard relatif XUV/IR entre I’impulsion ionisante XUV et I’impulsion d’habillage IR sur le nombre
et I’intensité des sidebands.

I1.1. Paramétres d’entrée des simulations

Nous considérons une impulsion XUV ionisante a une énergie de 38 eV, correspondant a celle du laser
XUV utilisé dans notre expérience. Le profil temporel de I’impulsion laser XUV en mode injecté a été
modeélisé par la superposition de deux impulsions gaussiennes : une premiére, représentant le fond ASE,
de durée FWHM 1455 = 120 fs, au centre de laquelle est superposée une impulsion plus courte (durée
FWHM 7;,; = 11 fs) et ~10 fois plus intense, représentant la partie injectée cohérente. Les durees
utilisées sont donc une dizaine de fois plus courtes que les durées prédites par les simulations, afin de
rendre raisonnable le temps de calcul. Le profil temporel en intensité de I’impulsion XUV, ainsi que le
profil spectral correspondant, sont représentés respectivement dans les Figure IV-1 (a) et Figure IV-1
(b). Le profil temporel et le profil spectral du champ XUV sont liés par une transformée de Fourier (la
phase spectrale est plate).
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Figure IV-1: Profils utilisés en entrée du calcul: profil de I'intensité (a) temporel et (b) spectral de I'impulsion
XUV ; (c) profil temporel de 'amplitude du champ d’habillage (rouge) et de I'intensité de I'impulsion XUV (bleu),
pour un retard XUV/IR de 0O fs.

Le champ d’habillage infrarouge de longueur d’onde A = 800 nm (période T = 2.67 fs) est modélisé par
une impulsion gaussienne de durée a mi-hauteur (en intensité) 7, =15 fs et d’intensité au pic Iir= 2
TW/cm?. Cette valeur d’intensité correspond a celle que nous avons évaluée dans les expériences que
nous présenterons plus loin. La durée de 15 fs est par contre inférieure a la valeur nominale (50 fs) du
laser IR utilisé dans les expériences, tout en restant suffisamment longue pour inclure un nombre
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suffisant de périodes du champ. Il est important de noter qu'en raison de la durée plus courte de
I'impulsion d’habillage IR que de celle de I'impulsion XUV, tous les photoélectrons créés par
I’impulsion XUV ne seront pas affectés par le champ IR. Augmenter la durée de Il'impulsion IR
permettrait d’augmenter le nombre de photoélectrons affectés par le champ d’habillage, en diminuant
toutefois la résolution temporelle de la mesure. C'est pourquoi la durée de l'impulsion IR est un
paramétre essentiel des simulations, et de I'expérience. Enfin les deux impulsions XUV et IR sont
polarisées linéairement suivant la méme direction. Les profils temporels du champ d’habillage IR et de
I’intensité XUV considérés pour ce calcul, sont représentés sur la Figure IV-1 (c) pour un retard XUV/IR
égal a 0 fs, qui correspond a la synchronisation des pics des deux impulsions XUV et IR. Compte tenu
des durées d’impulsion plus courtes utilisées en entrée de nos simulations, les résultats que nous allons
présenter doivent étre considérés comme un support a une discussion qualitative.

I1.2. Balayage temporel et intensité des sidebands

Les calculs ont été effectués pour I’ionisation d’atomes d’argon (I, = 15.76 eV, p = 1.85) par les photons
de 38 eV. Comme expliqué au chapitre 11, le code calcule la distribution de moment cinétique p des
photoélectrons, puis la projection de la distribution 3D (px, py, pz) sur un plan, pour simuler I’image
obtenue sur le détecteur du spectrometre VMI, et la coupe de cette distribution dans le plan (px, py, p:
=0). Cette coupe est représentée dans la Figure 1V-2 (a) dans le cas ou seule I’impulsion XUV irradie

les atomes d’argon. Sur ce spectre la raie correspondant a 1’ionisation simple de 1’électron de valence
3p de I’argon apparait comme un cercle de rayon |p| = [p,? +py,? = /2 m,.E,, avec Ec = 22,24 eV.

La direction de polarisation est selon py, celle de propagation des photons selon I’axe px. Le méme
spectre est représenté en coordonnées polaires (R, 8) sur la Figure IV-2 (b), ou R est le rayon mesuré
par rapport au centre du cercle et I’angle 6 est mesuré par rapport a la direction de polarisation du
rayonnement XUV. Enfin la Figure IV-2 (c) montre le spectre intégré angulairement. La largeur
spectrale de la raie apparaissant & R = 900 px est donnée par celle de I’impulsion XUV puisque nous

n’avons pas introduit ici la résolution instrumentale finie du spectrométre.
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Figure IV-2 : Distribution angulaire calculée du spectre de photoélectrons, suite a I'ionisation 3p de I’'argon par
une impulsion XUV a 38 eV en absence du champ d’habillage. (a) representation cartésienne (px, py); (b)
representation polaire (R, 8); (c) spectre intégré angulairement.
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Nous allons maintenant présenter les simulations effectuées en présence du champ d’habillage IR,
d’intensité 2*102 W/cm?. La Figure 1V-3 montre les spectres calculés pour plusieurs valeurs du retard
XUV/IR de part et d’autre de 0 fs, la meilleure synchronisation : -120 fs, -45 fs, 0 fs, 15 fs et 90 fs.
Comme dans la Figure 1V-2, chaque spectre est présenté dans les 3 représentations : cartésienne, polaire
et intégré angulairement. La polarisation du laser IR est dirigée selon py, comme le rayonnement XUV.
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Figure IV-3 : Idem figure IV-2, mais en présence du champ d’habillage IR, pour plusieurs valeurs du retard
XUV/IR : -120fs, -45 fs, 0 fs, +15 fs et +90fs. L’intensité et le nombre des sidebands diminuent de part et d’autre
du retard 0. Intensité IR de 2*10% W/cm2, polarisation linéaire dans la direction verticale (py).

On peut voir qu’en présence du champ d’habillage IR la raie principale a 22,24 eV est maintenant
entourée de part et d’autre de pics satellites, les sidebands (SB). Ces pics sont séparés de AE. = 1,55 eV,
correspondant a 1’énergie d’un photon IR. Sur les spectres en représentation polaire, pour tous les retards
considérés, on voit clairement que, conformément au terme en p.A.cos6, I’intensité des sidebands est
maximum a 8 = 0° et 180° (direction de polarisation du champ IR), et nulle dans la direction
perpendiculaire a 8 = 90° et 270°. Ce méme terme est responsable de la 1égére différence en intensité
entre les sidebands symétriques : la sideband SB-n est 1égérement moins intense que la sideband SB+n,
située a une valeur de p (ou Ec) plus élevée. Enfin, comme attendu, on voit sur les spectres intégrés
angulairement que I’intensité des sidebands est maximale pour un retard XUV/IR de 0 fs, et qu’elle
diminue de part et d’autre lorsque le retard augmente (en valeur absolue). Le nombre de sidebands
visibles varie également, il est au maximum de 4 pour le retard XUV/IR de 0 fs et n’est plus que de 3
pour les deux retards extrémes (-120 fs et + 90 fs).
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Variation du signal en fonction du retard XUV/IR
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Figure IV-4: Variation du signal intégré angulairement de la raie de photoélectrons (en bleu) et du signal intégré
sur toutes les sidebands, calculés pour chaque retard XUV/IR entre -150 fs a 150 fs.

Il est important de noter, en comparant les spectres intégrés angulairement avec habillage (Figure 1V-3)
et sans habillage (Figure 1V-2), que la présence des sidebands conduit & une diminution correspondante
de l'intensité de la raie principale, puisque le nombre de photoélectrons reste constant. Autrement dit, le
signal de la raie de photoélectrons se redistribue sur les différentes bandes latérales lorsque le faisceau
d’habillage est ajouté. C’est ce qu’on peut voir également sur la Figure 1VV-4 qui montre I’intensité du
signal intégré angulairement en fonction du retard XUV/IR (de -150 fs a +150 fs) sur la raie centrale (en
bleu) et sur les sidebands (en rouge, intégration sur les sidebands visibles de part et d’autre de la raie
centrale). Pour le retard 0 fs, qui correspond au meilleur recouvrement temporel de I’impulsion IR avec
le pic XUV, le signal des sidebands passe par un maximum, tandis que le signal de la raie passe par un
minimum.

I1.3. Corrélation croisée et impulsion XUV

La mesure de l’intensité intégrée sur toutes les sidebands, en fonction du retard XUV/IR, permet
d’obtenir un signal de corrélation croisée, a partir duquel il est possible par déconvolution de remonter
au profil temporel de I’'impulsion XUV, le profil de I’impulsion IR étant connu. La Figure IV-5 compare
I’évolution du signal des sidebands, calculée a partir de nos simulations, avec le profil temporel de
I’impulsion XUV utilisé en entrée (courbe violette). Les différentes courbes en pointillés correspondent
a plusieurs fagons de sommer le signal des sidebands : soit en sommant le signal de deux sidebands
symeétriques (+1/-1, -2/-2 ou +3/-3), soit en sommant le signal de toutes les sidebands. Toutes les courbes
sont normalisées a la méme valeur pic pour pouvoir comparer plus facilement leur profil temporel.
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Figure IV-5 : Evolution en fonction du retard XUV/IR du signal de sidebands successives, ou sommé sur toutes les
sidebands visibles. En violet, profil temporel de I'impulsion XUV utilisé pour ces simulations. Toutes les courbes
sont normalisées a 1. Impulsion IR d’habillage : intensité 2 TW/cm2, durée FWHM 15 fs.

On peut voir que le signal de corrélation est d’autant plus étroit, et plus proche de I’impulsion XUV,
que I’on considére des sidebands d’ordre élevé. Ce comportement intéressant a été décrit et discuté
précédemment dans plusieurs travaux, consacrés a la caractérisation temporelle d’impulsion
d’harmoniques d’ordre élevé [106], ou de laser XUV a électrons libres [155] [156]. Il est dO a la forte
non-linéarité du signal de sideband en fonction de I’intensité de 1’impulsion d’habillage IR. Dans le
régime perturbatif, a relativement faible intensité IR (1,r~10%°-10'* TW/cm?), le signal de la sideband
d’ordre n augmente comme I[k. Si on considere des impulsions gaussiennes, la largeur du signal de

2
corrélation pour cette sideband est alors donnée par 1’expression 7o = /T)Z(UV + T’TR. Toutefois, dans ce

domaine d’intensité IR modérée, le signal des sidebands d’ordre supérieur a 1 est tres faible et donc
difficile a mesurer. Pour I’intensité de 2 TW/cm? considérée dans nos simulations, la théorie prédit que

. . , . I N - o
le signal de la sideband d’ordre n varie comme I,‘);(n ’R), ou le coefficient a (n, I;z) est généralement

plus petit que n, et varie avec I’intensité de I’habillage [155]. En pratique ce coefficient peut étre difficile
a déterminer expérimentalement avec une précision suffisante pour atteindre la résolution temporelle
souhaitée pour la déconvolution du signal. Dans ce cas, la déconvolution a partir du signal des sidebands
d’ordre 1, ou de la somme de toutes les sidebands peut s’avérer plus fiable [106] [156].

En conclusion, les simulations numériques que nous avons effectuées permettent de visualiser I’effet du
champ d’habillage IR sur les spectres de photoélectrons dans le cas d’une impulsion XUV ionisante
avec un profil temporel modélisant celui du laser XUV injecté : un pic intense de durée courte entouré
d’un piédestal de durée plus longue. Le signal de sidebands est proportionnel au nombre de photons
XUV contenus dans la durée de I’impulsion d’habillage IR, pour un retard XUV/IR donné. Ce signal
devrait donc augmenter fortement quand I’impulsion IR est synchronisée avec la partie cohérente
(harmonique amplifiée) de I’impulsion du laser XUV injecté XUV envoyée dans le VMI, par rapport au
signal obtenus lorsque I’impulsion IR est synchronisée avec la partie ASE de I’impulsion.

Dans les simulations que nous venons de présenter, nous avons considéré un piédestal ASE avec une
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surface (et donc une énergie) équivalente a celle du pic injecté, puisque sa durée est ~10 fois plus longue,
mais la valeur au maximum est ~10 fois plus faible. Pour cette répartition ASE/injecté ~ 1 :1, le niveau
de signal des sidebands d’ordre 1 est au maximum d’environ 10% de la raie principale, pour le retard
XUV/IR de 0 fs (voir Figure IV-3). Cette valeur va évidemment dépendre de la répartition ASE/injecté
effective dans nos mesures, et on va voir qu’elle a été une source de difficultés, qui sera discutée dans
la section I11 de ce chapitre. Enfin les spectres simulés que nous avons présentés ne tiennent pas compte
de la résolution spectrale finie dans nos spectres expérimentaux. Cet aspect sera pris en compte dans

I’analyse de nos données expérimentales et son influence sera également discutée dans la section III.

[1l. Mise en ceuvre expérimentale

[11.1. Laser pilote de la station LASERIX

L’expérience que nous allons présenter a été réalisée sur 1’installation LASERIX, une plateforme laser
de I’Université Paris Saclay hébergée a 1JC-Lab a Orsay. Le laser pilote, utilisé pour la génération de
sources secondaires XUV [157], est un laser Ti: Sa (A= 815 nm) CPA, qui produit avant compression
un faisceau de 2.5 J d’énergie étiré a 500 ps avec un taux de répétition de 10 Hz. A la sortie du
compresseur, la durée minimum de lI'impulsion est de 50 fs, pour une énergie maximum de 2 J. En amont
de la chaine d’amplification une petite partic du faisceau laser est prélevée, puis transportée et
comprimée indépendamment pour générer la source harmonique d’ordre élevé, qui est injectée dans le
plasma de laser XUV.

[11.2. Description du dispositif expérimental

Avant de discuter les différentes conditions essentielles pour la mesure du profil temporel du laser XUV
injecté en utilisant la technique de photoionisation habillée par laser, je présente le dispositif
expérimental dédié a la génération du laser XUV, au transport deux impulsions XUV et IR d’habillage
vers le spectrometre VMI, ainsi que les différents diagnostics mis en ceuvre. Le schéma de la
configuration expérimentale est représenté sur la Figure 1V-6, ou I’enceinte de génération du faisceau
laser XUV fonctionnant en mode injecté est montrée dans la partie droite.
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Figure IV-6: Montage expérimental de la campagne expérimentale réalisée sur l'installation LASERIX, montrant
I’enceinte de génération du laser XUV injecté (a droite) et les lignes de lumiere XUV et IR d’habillage utilisées
pour transporter et focaliser les faisceaux vers le spectrométre VMI, placé a 5 m de la source (a gauche), ainsi
que les diagnostics supplémentaires mis en place afin de contréler la superposition spatiale et la
synchronisation temporelle de deux impulsions dans la région d’interaction du VMI.
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Le trajet du faisceau laser XUV (Ne-like Ti, A = 32,6 nm) fonctionnant en mode ASE ou injecté,
considéré dans ce travail, est représenté en rose dans la Figure 1V-6. Ce laser XUV est généré dans le
schéma de pompage transitoire a incidence rasante, en focalisant selon une petite ligne focale une
séquence de 2 impulsions lasers [158][159] sur une cible plane en titane de largeur 3 ou 4 mm. Dans un
premier temps, une pré-impulsion (durée FWHMZ10 ns, énergie ~ 400 mJ) délivrée par un laser Nd :YAG
doublé en fréquence (A= 532 nm, en vert sur la Figure IV-6) est focalisée sur la cible par une lentille
cylindrique (f= 1 m). Cette impulsion, focalisée avec une intensité de I’ordre de 10** W/cm?, transforme
une fine couche de la cible métallique en un pré-plasma en expansion ayant un faible degré d’ionisation
(<Z>~ 5 — 6) et une température électronique de ~20 eV [160]. Aprés un délai de 4 ns, cette pré-
impulsion est suivie de I’impulsion de pompe principale plus intense (I ~ 10 W/cm?) et plus courte
(durée FWHM ~ 4 ps, énergie ~ 1,2 J), délivrée aprés compression par le laser Ti :Sa (A= 815 nm , en
orange sur la Figure IV-6). Cette seconde impulsion est focalisée avec un angle de rasance de ® =22°
a la surface de la cible, a I’aide d’un miroir sphérique (f=500 mm) utilisé en configuration hors-axe.
Cette deuxiéme impulsion induit un chauffage rapide des électrons libres du plasma, qui conduit a une
augmentation de I’état d’ionisation jusqu’aux ions néonoides, et au pompage d’une inversion de
populations entre les niveaux 3p et 3s de ces ions, par excitation collisionnelle. On obtient ainsi un effet
laser a la longueur d’onde de cette transition (A = 32,6 nm, hv = 38,04 eV) par amplification du
rayonnement le long de la colonne de plasma (mode ASE).

Pour un fonctionnement en mode injecté, on utilise I’harmonique d’ordre 25 d’une source harmonique
d’ordre élévé, générée en focalisant a 1’aide d’une lentille de distance focale de 2 m, un faisceau
infrarouge auxiliaire (faisceau rouge a droite de la Figure IV-6) de faible énergie (~7 mJ), et de courte
durée (T =40 fs), dans une cellule de 10 mm de long remplie d’un gaz d'argon. L’iris de diamétre variable
placé avant I'optique de focalisation sert a optimiser lI'accord de phase nécessaire a une bonne efficacité
du processus de génération. Une description plus détaillée des conditions expérimentales de la
génération de la source est donnée dans la thése de A. Pandey [161].

Le faisceau laser XUV est transporté et focalisé au centre du spectrométre VMI a l'aide d'un miroir
sphérique multicouche (B4C:Si) de 500 mm de distance focale, suivi d'un miroir plan multicouche pour
I’orientation du faisceau, tous deux utilisés a une incidence quasi normale (i =2,4°). Ces miroirs XUV
fournis par « UltraFast Innovations » ont une réflectivité de ~ 23 % a 32,6 nm pour une bande passante
a la largeur & mi-hauteur de ~ 1,7 nm. Ce systéme d’imageriec XUV monochromatique et de haute
résolution spatiale est utilisé pour caractériser le profil d’intensité en champ proche du faisceau laser
XUV dans le plan de sortie du plasma amplificateur. Dans cette expérience, la position du miroir
sphérique a été légeérement ajustée de maniére a renvoyer 1’image de ce plan a la position de la zone
d’interaction du VMI, située a une distance de 5 m du miroir. La pupille d’émission du faisceau laser
XUV a la sortie du plasma est donc imagée dans le VMI avec un grandissement 10. Notons qu’un filtre
en aluminium d’épaisseur 300 nm placé avant les optiques de focalisation et d’alignement bloque la
lumiére infrarouge diffusée au niveau de la cible.

Enfin le faisceau infrarouge utilisé pour 1’habillage (faisceau rouge au centre de la Figure 1V-6) est
prélevé en amont de la chaine laser IR. Le montage expérimental detaillé de ce faisceau, que je
présenterai dans le prochain paragraphe, est représenté dans le schéma de la Figure 1\VV-7. Ce faisceau

est focalisé au centre du VMI (a la méme position que I’impulsion XUV) avec une lentille sphérique en
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silice (f = 3m) suivie d’un miroir a 45° qui permet au faisceau IR de suivre la trajectoire du faisceau
XUV avec un angle de ~8 mrad.

Plusieurs caméras CCD montrées dans la partie gauche de la Figure 1V-6, sont utilisées pour controler
le profil et la superposition des deux impulsions XUV et IR d’habillage. Un miroir rétractable dont la
surface réfléchissante est recouverte d’or permet d’envoyer le faisceau XUV vers une caméra CCD a
rayons X (ANDOR ikon-m BN, taille de pixel 13um), positionnée a la méme distance de ce miroir que
la zone d’interaction du VMI. On peut ainsi mesurer sur cette CCD la position, la taille et le profil spatial
de la tache focale XUV envoyée dans le VMI. Ce systéme nous permet également de vérifier la stabilité
tir a tir du faisceau XUV, en terme de position et de niveau de signal. Enfin deux caméras CCD sensibles
dans I’infrarouge sont placées a la sortie de 1I’enceinte du spectrometre VMI pour la caractérisation du
faisceau d’habillage et 1’optimisation des conditions expérimentales, comme je le montrerai dans la
section 11.4.

I11.3. Ligne de transport et de contrdle du faisceau d’habillage infrarouge

La Figure 1V-7 montre le trajet du faisceau d’habillage IR a partir de son prélévement dans la chaine

laser jusqu’a sa focalisation au centre du VMI.

Systéme
IR-HHG afocale @ =3.6 mm
IR-Habillage s N T=500ps
z T t > Ligne a _re'ldrd »| Compresseur
+ 4 motorisée
Lame @ =3.6 mm
séparatrice T=50fs
— | —Iris*
Hublot +~——— Lentille en Si
MgFZ\‘— — (f=3m)
< —————
O IR d’habillage Imp_ulsi}m

Spectromeétre b XUV

VMI Cube DN100

25cm

Figure IV-7: Ligne de transport et de focalisation du faisceau d’habillage infrarouge jusqu’au centre du VMI.

Une lame séparatrice en MgF, permet de diviser le faisceau IR en deux sous-faisceaux distincts : la
partie transmise (10%) est utilisée pour le faisceau d’habillage, la partie réfléchie (90%) pour la
génération des harmoniques d’ordre élevé (HHG). Un systéme de lentilles convergenteS en
configuration afocale est utilisé¢ pour diminuer le diamétre du faisceau d’habillage, initialement de ® =
12mm jusqu’a 3.6 mm. Ce systéme afocal permet également si nécessaire d’ajuster la divergence du
faisceau en sortie. Le faisceau d’habillage traverse ensuite une ligne & retard motorisée afin de
compenser sa différence de marche avec le faisceau qui génere les harmoniques. Cette ligne a retard est
¢galement utilisée pour varier finement le retard XUV/IR entre I’impulsion XUV et I’'impulsion IR
d’habillage au niveau de la zone d’interaction du spectrométre VMI. La méthode pour synchroniser
temporellement les deux impulsions (retard XUV/IR= 0) sera décrite dans la partie suivante. En aval de
la ligne a retard, un mini-compresseur a I’air, dimensionné pour quelque mJ d’énergie, nous permettra
de varier la durée de I’impulsion IR entre 50 fs (compression optimale) et 1 ps, en réglant la distance
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entre les réseaux du compresseur. Ce changement de la distance entre les réseaux doit bien sOr étre
compenseé par la ligne a retard, pour maintenir un retard XUV/IR constant.

Le faisceau est focalisé au centre du VMI a 1’aide d’une lentille sphérique en silice de longue focale (f
= 3m), ce qui permet d’obtenir une tiche focale de diamétre suffisamment grand pour recouvrir
entiéerement la tdche focale XUV. Le faisceau d’habillage pénétre dans 1’enceinte sous vide a travers un
hublot en MgF, de 1cm d’épaisseur. Le choix du MgF; est destiné a minimiser les effets non-linéaires
sur I’impulsion comprimée a la traversée de la lentille et du hublot, qui pourraient entrainer un étirement
significatif de sa durée. Enfin dans I’enceinte a vide le faisceau IR est réfléchi par un miroir, éclairé a
un angle proche de 45°, pour I’envoyer a la méme position que le faisceau XUV au centre de la zone
d’interaction du VMI, les deux faisceaux faisant entre eux un angle de ~8 mrad. Dans la partie suivante,
nous présentons les méthodes utilisées pour caractériser et faire varier les principaux paramétres du
faisceau d’habillage obtenus avec cette configuration.

[11.4. Controle des impulsions XUV et IR dans le VMI

Comme déja discuté dans le chapitre I11, la superposition précise dans I'espace, la synchronisation dans
le temps de deux impulsions XUV et IR d’habillage, et le controle de 1’intensité du faisceau d’habillage
sont des exigences essentielles de I’expérience pour observer les sidebands induites par I’habillage laser

de la photoionisation. Dans cette section, je présente les différentes méthodes utilisées pour s’assurer

que ces trois conditions sont rigoureusement remplies.

I11.4.1. Superposition spatiale et synchronisation temporelle des faisceaux XUV et IR

Pour ajuster la superposition spatiale des deux faisceaux XUR et IR dans la zone d’interaction du VMI,
nous avons choisi d’utiliser 1’extrémité de 1’aiguille d’injection de gaz comme position de référence
pour aligner les deux faisceaux XUV et IR sur le méme point au centre de la zone d’interaction du VML
Comme déja mentionné dans la section 3.4 du chapitre |1, cette aiguille peut étre placée a cette position
avec une précision de quelques dizaines de pum. A 1’aide de la caméra CCD (Basler) placée derriére le
hublot de sortie du VMI (Figure 1V-6), le faisceau d’habillage IR, atténué par une densité optique de
tres bonne qualité, est aligné de facon a ce que la tiche focale soit centrée sur I’extrémité de ’aiguille,
comme le montre la Figure 1V-8 (a).

Aiguille Téche focale
IR d’habillage

Tache focale

XUV injecté

Figure IV-8 : (a) superposition de la tdche focale du faisceau d’habillage IR sur I'aiguille d’injection du gaz
utilisée comme repére dans la zone d’interaction du VMI. (b) Image de la tdche focale du faisceau laser XUV
injecté obtenue avec la caméra Andor placée a la méme position par rapport au centre du VM, sert a la mesure
de la taille de la tdche focale XUV et la superposition spatiale de deux impulsions XUV et IR d’habillage.
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Le faisceau IR est ensuite envoyé sur la caméra CCD XUV, au moyen du miroir amovible placé sur le
trajet des faisceaux (Figure 1V-6), et sa position devient alors la référence pour superposer la tache focale
du faisceau laser XUV. On peut ainsi s’assurer directement a la longueur d’onde du laser XUV du bon
recouvrement spatial des deux faisceaux au centre de I’analyseur, ce avec une précision de I’ordre de 30
pum. Cette caméra nous permet également d’observer le profil et I’intensité de la tAche focale du faisceau
XUV (voir Figure 1V-8 (b)) envoyée dans la zone d'interaction du VMI, et de déterminer sa taille & partir
de celle des pixels de la CCD (1 px = 13um). On trouve qu’elle est typiquement de 190pum x 260um.
On voit donc que I’erreur sur le positionnement du faisceau XUV est faible par rapport aux dimensions
de celui-ci.

La synchronisation temporelle des impulsions XUV et IR d’habillage a été réglée avec une précision
d’environ ~20 fs, en observant sur la caméra CCD placée en sortie de VMI les franges d'interférence
entre l'impulsion d’habillage IR et I'impulsion IR utilisée pour la génération des harmoniques d’ordre
¢levé (HHG), Ces franges d'interférence, séparées d’environ 100 um, sont montrées dans la Figure 1V-
9. L’impulsion du faisceau IR qui génére les harmoniques d’ordre élevé peut en effet étre considérée
comme synchronisée temporellement avec I’impulsion du laser XUV injecté, de sorte que cette
procédure assure la synchronisation temporelle XUV/IR recherchée. A partir de cette position de
recouvrement temporel, correspondant au retard At = 0, la ligne a retard du faisceau d’habillage IR,
montrée dans la Figure IV-7, permet de balayer le temps d'arrivée de 1'impulsion d’habillage dans la
zone d'interaction du VMI par rapport a I’impulsion XUV. A noter que pour que I’interférence entre les
deux faisceaux IR présente un fort contraste, il est indispensable que ces derniers soient d’intensité
similaire, ce qui implique d’atténuer le faisceau d’habillage.

Figure IV-9: Franges d’interférences obtenues en sortie du spectrométre VMI, montrant la synchronisation
temporelle entre I'impulsion IR d’habillage et le faisceau IR utilisé pour la génération des harmoniques d’ordre
élevé.

I11.4.2. Contréle de l'intensité du faisceau d’habillage dans la zone de recouvrement
L'intensité du faisceau d’habillage focalisé dans la zone d'interaction du VMI est un paramétre critique
pour la génération des sidebands. Dans notre expérience celle-ci pouvait étre modifiée en faisant varier
le diamétre d’ouverture de I’iris placé juste avant la lentille de focalisation (Figure IV-7). Cependant,
réduire le diamétre de ’iris (et donc du faisceau IR) conduit a la fois a une diminution de I’énergie
transmise et a une augmentation du diamétre de la tiche focale. Pour évaluer I’intensité focalisée en
fonction du diamétre de I’iris il est donc primordial de mesurer ces deux grandeurs. La Figure 1V-10
montre la partie du schéma expérimental utilisée pour la mesure du diamétre de la tche focale.
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Impulsion d’habillage IR

Figure IV-10 : L’iris est utilisé pour diaphragmer le faisceau IR d’habillage avant sa focalisation dans le VM. La
tdche focale obtenue est imagée en sortie de VMI sur une caméra CCD. A droite, images enregistrées pour
différentes ouvertures de l'iris. Le diamétre de la tdche focale augmente quand on passe de l'iris a pleine

~|- Iris*
+ * Lentille Si

n— f=3m
1
r/d

Spectrométre Miroir plan
VMI f=35m

ouverture (Piris = 15 mm) a I'ouverture la plus petite (Piris = 3 mm).

Une caméra CCD placée a la sortie du VMI, a 90° de la direction de propagation du faisceau d’habillage,
était utilisée pour enregistrer via un miroir amovible les images de la tche focale IR au centre de la
zone d’interaction du VMI. Ces images sont montrées dans la partie droite de la Figure 1V-10, pour
différents diamétres de I’iris, de ®iris = 15 mm (pleine ouverture), jusqu’a ®iris = 3 mm (ouverture
minimale). Les diametres de la tache focale mesurés dans chaque cas sont reportés dans le Tableau IV-
1. lls varient entre 330 um (iris & pleine ouverture) et ~ 770 um (®iris = 3 mm), ce qui correspond & pres
d’un facteur 5 en surface. Dans tous les cas, la tdche focale est donc suffisamment grande pour recouvrir

complétement la tdche focale de I’impulsion XUV.

Diametre iris ®iris Energie Diamétre Tache Intensite
focale (um)

(mm) (mJ) (W/cm?)

15 2.05 330 4.8 *10'3

10 2.03 340 4.5*10%

8 1.9 390 3.2*108

6 1.54 450 1.9 *10'®

5 1.23 510 1.2 *10%

4 0.92 590 6.7 *10%

3 0.62 770 2.7 *10%2

Tableau IV-1 : Energie et diamétre de tdche focale du faisceau d’habillage IR, mesurés pour différents
diamétres de l'iris. Intensité calculée pour une durée d’impulsion T =50 fs.

Afin de vérifier I’absence de perte induite par les différents optiques utilisés, I’énergie contenue dans
I’impulsion IR a ét€¢ mesurée par un calorimeétre a plusieurs endroits le long du trajet optique du faisceau
IR (sortie du compresseur habillage, et a I’entrée du VMI). Puis nous avons mesuré 1’énergie transmise
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en fonction du diamétre ®iris, en plagant le calorimétre derriere le hublot de sortie du VMI. Les valeurs
mesurées sont reportées dans le Tableau 1V-1, ainsi que la valeur d’intensité correspondante dans la
tache focale, pour une durée d’impulsion t = 50 fs. L’intensité¢ étant proportionnelle a 1’énergie contenue
dans I’impulsion et inversement proportionnelle a la surface de la tache focale, elle diminue d’un facteur
~18 lorsque le diamétre de I’iris passe de 15 mm a 3 mm. Pour la pleine ouverture elle est au maximum
de ~4.8 10 W/cm?, et au minimum de ~2.7 102 W/cm?. On voit donc que la gamme d’intensité couverte
est plus que suffisante pour la génération de sidebands. Au cours de I’expérience que nous allons décrire,
nous avons été amenés a augmenter la durée de I’impulsion d’habillage de ~ 50 fs jusqu’a ~ 900 fs, ce
qui a conduit a des intensités proportionnellement plus faibles. La mesure des durées a été effectuée a
la sortie du compresseur (avant I’iris) a I’aide d’un autocorrélateur monocoup (TIPA, Light Conversion).

Afin de vérifier la cohérence de ces mesures, nous avons utilisé le VMI en mode imagerie spatiale des
ions, ce qui permet d'obtenir une image des ions produits dans la zone d'interaction sur le détecteur. En
faisant varier le diamétre de I'ouverture du faisceau IR, et en utilisant les valeurs d’intensité du Tableau
IV-1, nous avons pu évaluer le niveau a partir duquel les ions étaient réellement produits par le faisceau
IR seul, a la suite de processus d'ionisation multiphotonique au-dessus du seuil (ATI). De tels processus
ATI nécessitent une intensité focalisée d’habillage de l'ordre de 10 W/cm? [162]. La Figure 1V-11
montre 3 images obtenues ®iris =4 mm, 6mm et 15 mm, et les intensités correspondantes. Nous pouvons
voir que la trace des processus ATI apparait a la position du jet d’argon lorsque l'intensité focalisée
atteint 1.9 10™* W/cm?. Pour Iintensité la plus grande (image du bas), une trace plus faible de la présence
d’ions également observée le long du trajet du faisceau, puisque l'intensité est suffisamment grande pour
induire un effet ATI dans le gaz résiduel proche de la position de focalisation.

E=09mJ
D (tache focale) = 590 pm
I=6.7*10'2 w/cm?

E=1.54mJ

D (tache focale) = 450 pm
I=1.9%10" w/cm?

Trace ATI

E=2mJ
D (tache focale) = 330 pm
1=4.8%10" w/cm?

Jet du gaz Trace ATI

Figure IV-11: Images du détecteur VMI en mode imagerie spatiale des ions, correspondant a la photoionisation
d’une cible gazeuse d’argon par le faisceau IR d’habillage seul, pour différents diamétres d’iris. Les valeurs
d’énergie, diametre de tdche focale et intensité indiquées a droite sont tirées du tableau IV-1. La fléche rouge
indique la direction de propagation du faisceau IR, et le cercle jaune la position du jet de gaz d’argon.

L’observation des traces ATI confirme donc les mesures d’intensités présentées dans le Tableau IV-1.
D’autre part, le processus d’ATI que nous observons nécessite une intensité environ 10 fois plus
importante que celle nécessaire pour obtenir un effet d’atome habillé, de I’ordre de 10! -10%2 W/cm?, ce
qui confirme a nouveau que I’intensité IR focalisée dans la zone d’interaction du spectromeétre VMI est
largement suffisante pour induire un effet visible du champ d’habillage dans les spectres de
photoélectrons, tel que les sidebands. Comme on va le voir dans la suite de ce chapitre, les mesures que

nous allons présenter ont été réalisées avec une durée d’impulsion plus longue, correspondant a intensité
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IR focalisée de quelques 102 W/cm?.

IV. Résultats expérimentaux

IV.1. Photoionisation avec I’impulsion XUV seule

Dans une premiere étape, seule le faisceau XUV injecté fonctionnant & 32.6 nm (Epnotons = 38 €V) est
focalisé dans la zone d’interaction du VMI. L’impulsion ionisante est alors alignée avec un jet d’argon
(Ip = 15,76 V), dont ce dernier est injecté a I’aide d’une aiguille placée a 4 mm au-dessus du répulseur.
La Figure 1VV-12 montre des spectres bruts de photoélectrons obtenus a partir du VMI, présentant une
raie unique a une énergie cinétique Ec = 22,24 eV, qui correspond a l'ionisation (3p) de I'argon par les
photons de I’impulsion XUV. L’image a gauche (a) est un spectre d’argon pris en un seul tir laser tandis
que celle a droite (b) est une image moyenne de 3 images individuelles consécutives, chacune étant
obtenue a partir de I’accumulation de 3 tirs laser, soit 9 tirs au total. Ces images sont prises pour une
tension de répulsion (V1) de -3.5 kV, un rapport V2/V1 = 0.94, V4/V1 = 0.83, une pression d’argon dans
’enceinte VMI de ’ordre de 6.10° mbar, une tension appliquée sur la face du phosphore de ’ordre de
4000 V, et en présence du pulseur (Mpas = 700 V et Vhaut = 1150 V) afin de diminuer le signal de la tache
centrale comme j’ai décrit dans le chapitre II section 3.3.1). Dans ces spectres, le signal des
photoélectrons est plus intense dans la direction de polarisation du laser XUV montrée par la fléche
bleue sur la Figure 1V-12-(a). Ceci revient physiquement au fait que le paramétre d’anisotropie () de
la distribution angulaire des photoélectrons provenant de I’ionisation d’argon a une énergie de photons
de 38 eV est de I’ordre de 1.85 [163]. Comme nous remarquons dans la Figure IV-12 —(a), et malgré
I’optimisation du laser XUV injecté pour avoir un niveau de signal important, le signal de la raie des
photoélectrons reste faible pour un seul tir laser. Il est donc assez difficile d’observer I’effet d’habillage
et la présence des sidebands qui ont un signal beaucoup plus faible que celui de la raie principale. Il a
donc été nécessaire d’effectuer des images moyennes de plusieurs tirs laser, afin de comparer les spectres
sans et avec habillage et voir ’effet du champ d’habillage. Dans tout le reste de ce chapitre, nous
utiliserons alors des spectres moyennés a partir de plusieurs images individuelles.

Figure IV-12 : Spectres bruts de photoélectrons obtenus via le spectromeétre VMI correspondant a I’ionisation 3p
de I'argon par des photons de 38 eV, en mono-tir (a) et image moyenne de 3 images, chacune obtenue en
cumulant 3 tirs laser successifs. La fleche bleue indique la direction de polarisation de I'impulsion XUV.
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Aprés inversion de différentes images moyennes en utilisant uniquement 1’impulsion XUV injecté, on
peut estimer la résolution instrumentale du spectrometre VMI. Une résolution en énergie (AE/E) a la
largeur a mi-hauteur de 1’ordre de 8 % est trouvée. L’effet de ce facteur dans le cas d’une photoionisation

en présence du champ d’habillage est discuté dans la partie suivante.

IV.2. Photoionisation en présence du champ d’habillage IR

Au cours de I'expérience, des séries d'images VMI ont été prises en faisant varier plusieurs parametres
de l'impulsion d’habillage IR, tels que l’intensité, la durée et le retard par rapport au moment de
l'injection de I’harmonique d’ordre élevé. Dans cette section, nous présentons 1’analyse des images
obtenues pour deux durées de I'impulsion d’habillage : 50 fs et 900 fs. Avant de présenter 1’analyse des
images expérimentales, nous allons d’abord considérer ’effet de la résolution instrumentale de 8% qui
vient d’étre mesurée sur I’observation de 1’effet d habillage. Nous allons également préciser la définition

du retard relatif entre I’impulsion XUV injecté et le faisceau d’habillage utilisé dans 1’expérience.

IV.2.1. Spectre avec habillage pour une résolution instrumentale AE/E = 8%

Nous repartons des simulations numériques présentées dans la partie I, qui montraient qualitativement
I’effet attendu du champ d’habillage sur le spectre de photoélectrons. Ces spectres utilisaient une largeur
de raie AE/E = 1% et ne prenaient pas en compte la largeur réelle mesuree dans notre expérience. Les
courbes de la Figure 1V-13 représentent les spectres photoélectroniques calculés par les simulations
sans ou avec habillage. A gauche, la largeur AE/E de la raie est de 1%, a droite elle est de 8%. On voit
que les sidebands, qui étaient bien résolues avec la résolution de 1%, se manifestent par un élargissement
et un épaulement de part et d’autre de la raie pour une résolution de 8%. Par suite, dans notre expérience
avec une résolution de 8%, il ne faut pas nous attendre a observer des sidebands bien résolues, mais

nous allons rechercher la présence d’un épaulement induit par le champ d’habillage.

Spectre d'argon pour AE/E (VMI) =1 % Spectre d'argon pour AE/E (VMI) =8 %

Sans habillage
—1=2TW/cm”2

Sans habillage

—1=2TW/cm"2
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ﬂ'.? o
= =
‘© ©
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Figure IV-13 : Spectres de photoélectrons simulés sans habillage (courbes bleus) et en présence d’habillage
d’intensité 2 TW/cm2 (courbes rouges) pour une résolution en énergie du VMI AE/E = 1% (a gauche) et 8% (a
droite).
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La mise en évidence de cet épaulement sur nos images expérimentales nécessite une méthode de
traitement et d’analyse adaptée. Ainsi nous avons utilis¢ une technique d’analyse basée sur la
soustraction des spectres obtenus avec (XUV+IR) et sans habillage (XUV). Une technique d’analyse de
données proche de cette méthode est présentée dans I’article de Haber et al. [164], ou les auteurs ont
cherché a améliorer la précision des mesures de section efficace et de paramétres d’anisotropie dans une
expérience de photoionisation a deux couleurs.

La Figure 1V-14 montre le résultat de la soustraction des spectres calculés (XUV+IR) et (XUV) pour
une résolution AE/E = 8% , ainsi que le spectre (XUV) pour comparaison. Aprés soustraction, on
observe un creux d’intensité négative a la position de la raie principale (Ec = 22.24 eV) et deux
« bosses » d’intensité faiblement positive de part et d’autre, aux positions ou se trouvent les sidebands
SB.i. Cette méthode de soustraction sera donc utilisée pour traiter nos spectres expérimentaux, afin de
pouvoir mettre en évidence 1’effet du champ d’habillage sur le profil de la raie par la présence simultanée
de ces deux structures (creux negatif et « bosses » positives).

Spectre photoélectronique pour AE/E (VMI) =8 %

Sans habillage ~=——1=2TW/cm”2

3,0
2,5
2,0
1,5
1,0
0,5
0,0
-0,5
-1,0

Signal (u.arb)

15 17 19 21 25 27 29

1,5
Energie cinétique (eV)

Figure IV-14: Spectre des photoélectrons d’argon avec I'impulsion XUV seule pour une résolution instrumentale

du VMI de 8% (en bleu). La courbe qui correspond a la soustraction des spectres XUV+IR — XUV seul (en vert) ou

une intensité négative est obtenue au niveau de la raie 3p d’argon (Ec = 22.24 eV) et des intensités positives aux
positions des sidebands de chaque cété de la raie.

IV.2.2. Retard relatif entre 'impulsion XUV injectée et le faisceau d’habillage IR dans
[’expérience

Dans les simulations présentées dans la partie I, nous avons montré 1’évolution des spectres de

photoélectrons en fonction du retard relatif Atxuvsr entre le pic de 'impulsion XUV injectée cohérente

et le maximum de I’impulsion d’habillage infrarouge. Le retard Atxuvar = O correspondait a la

synchronisation de ces deux impulsions (voir Figure 1VV-1 (c)). Dans I’expérience, nous ne connaissons

pas a priori la position temporelle de I’impulsion XUV cohérente dans le profil du laser XUV injecté

won cherche a caractériser. Nous utilisons donc comme référence temporelle AtSXP =0 la
XUV/IR

synchronisation entre I’impulsion IR qui génére les harmoniques et I’impulsion IR d’habillage. Cette
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synchronisation peut étre mesurée a la sortie du VMI. L’impulsion IR qui génére les harmoniques est
elle-méme synchrone avec I’harmonique XUV qui est injectée a I’entrée du plasma amplificateur. Par
contre, comme déja discuté dans le chapitre I, les simulations numériques basées sur un formalisme
Bloch-Maxwell [165] [166] [167] ont montré que 1’harmonique injectée n’est pas amplifiée
immédiatement mais qu’elle induit une polarisation des dipoles émetteurs et la formation d’un signal
d’amplification cohérente décalé temporellement par rapport a I’harmonique. Ceci est illustré sur la
Figure 1\VV-15, tirée de [167], qui représente le profil temporel calculé de ’intensité du champ résonnant
XUV, a différentes positions le long de son amplification dans le plasma.

L’harmonique incidente est injectée a 1’instant t =0 ps, mais son intensité reste quasi-constante au cours
de sa propagation, alors que se forme peu aprés I’impulsion I’amplification cohérente. Le décalage entre
les deux impulsions est d’environ 1 ps. Méme si la valeur de ce décalage dépend de plusieurs parametres

(densité du plasma, coefficient de gain, ...), ces simulations nous fournissent un ordre de grandeur du
7 exp _ - s o= 7
décalage attendu entre le retard Atyyy g =0 gque nous fixons dans les expériences (calé sur

I’harmonique injectée) et le retard Atxuvir = 0 de nos simulations (calé sur I’harmonique amplifiée).

Finalement, le retard Atxuwvir = 0 fs pour lequel I’effet d’habillage est maximum dans les simulations

devrait correspondre & Aty ~ 1 ps dans I’expérience.

12

x 10

2.5 .
Incident

2. HOHJ‘ pulse

1.5-

Power (arb. units)

Figure IV-15: Calcul 3D du profil temporel du champ XUV résonnant a plusieurs positions le long de son
amplification dans le plasma. L’harmonique incidente injectée a I'instant t =0 ps, produit derriére elle un signal
d’amplification cohérente décalé de ~ 1 ps. Figure tirée de [167].

IV.2.3. Durée d’habillage 50 fs — Normalisation du signal

Nous commencons par présenter les résultats de la série de spectres de photoélectrons obtenus pour une
durée de I’impulsion d’habillage IR 7;5 = 50 fs. Pour cette série, 1’énergie de I’impulsion IR était de
0.62 mJ]. Le diamétre de I’iris utilisé pour modifier I’intensité de cette impulsion était de 3mm,
correspondant a une tache focale mesurée de 770 um de diameétre au centre du VMI. L’intensité
maximum du champ d’habillage était donc de I’ordre de 2.6 TW/cm? La durée IR de 50 fs nous permet
d’avoir en principe une meilleure résolution pour « accrocher » et sonder le pic intense correspondant a
I’harmonique amplifiée, ce qui est le but principal de cette expérience.
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Dans ces conditions, nous avons fait varier le retard relatif Atfff",/m entre 0 fs et 2 ps par pas de 330

fs. La Figure IVV-16 montre une partie des spectres bruts obtenus par le spectrometre VMI, ainsi que les
spectres inversés par pBASEX* correspondants, dans le cas sans habillage (a, b) et avec habillage pour
trois retards At)i’l‘]’f, /IR - 660 fs (c, d), 990 fs (e, f) et 1320 fs (g, h). Ces retards sont proches de la valeur

de 1 ps ou devrait se situer I’impulsion XUV cohérente et ou I’effet d’habillage maximal est attendu.
Les images des spectres bruts sont des moyennes de plusieurs images individuelles, chacune ayant été
obtenue en accumulant 3 ou 5 tirs laser. Finalement chaque image correspond a la moyenne de 16 tirs
laser. La direction de polarisation du laser XUV injecté et du faisceau IR d’habillage est indiquée par
les fleches bleu et rouge respectivement. A premiere vue, en comparant les images expérimentales avec
habillage a celle sans habillage, on n’observe pas de signal supplémentaire a I’extérieur de la raie

principale, qui pourrait indiquer 1’existence de sidebands.

(a) Sans habillage (©) R =660 fs

\l 4 ’

(g) R=1320 fs

Figure IV-16 : Spectres bruts (a gauche en N&B) et inversés par pBASEX* (a droite en couleur) de photoélectrons
issus de l'ionisation (3p) de I'argon a 38 eV par I'impulsion XUV seule (a et b) et en présence d’une impulsion
d’habillage IR de durée 50 fs et d’intensité 2.6 TW/cm2 pour différents retards Aty i’ 600 s (c, d); 990fs (e,
f) et 1320fs (g, h). La direction de polarisation des deux impulsions XUV et IR est indiquée par les fleches bleu et
rouge respectivement. Paramétres VMI : V1= 3.5 kV ; V2/V1 =0.94 ; V4/V1=0.83 ; Vmcp = 1180 V ; Viphosphore= 4.3
kV. Gaz cible : argon, P = 6.8*10-6 mbar ; Zsig = 4 mm.

Afin de vérifier plus quantitativement 1’existence éventuelle d’une une trace de ces sidebands, on
effectue une intégration angulaire du signal sur les quatre spectres inversés de la Figure 1V-16. Les
spectres intégrés angulairement obtenus sont présenteés dans la Figure 1V-17. Par rapport a la raie
principale située a une énergie cinétique de 22,24 eV les sidebands sont attendues aux positions
suivantes : SB+1 & 23.79 eV, SB:; a 25.34 eV, SB.; & 20.69 eV et SB.; & 19.14 eV. En comparant les
spectres de la Figure 1V-16, on remarque que ’intensité du signal au maximum de la raie principale
varie d’un spectre a I’autre, et que 1’intensité la plus faible est obtenue pour le spectre sans habillage, ce
qui est physiquement incohérent. Ceci est di en fait a la fluctuation du nombre de photons du laser XUV
d’un tir a Iautre, qui modifie le nombre total de photoélectrons détectés. Pour tenir compte de cette
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variation il est donc essentiel de normaliser les spectres avant de les comparer, en s’appuyant sur le fait
que le nombre total de photoélectrons doit rester constant lorsqu’on ajoute le champ d’habillage. Nous
allons préciser la méthode que nous avons suivie.

Spectres integrés angulairement
80

70

Sans habillage
60

Retard = 660 fs

50
Retard =990 fs

40

Retard = 1320 fs

30

Signal (u.arb)

20
10

0 10 20 30 40 50
Energie cinétique (eV)

Figure IV-17 : Spectres inversés de la Figure IV-16 aprés intégration angulaire, montrant la raie de
photoélectrons a 22,24 eV dans le cas sans habillage (bleu) et avec habillage pour les trois retards indiqués.
L’intensité du signal pour le cas sans habillage est plus faible, illustrant la nécessité de normaliser les images.

Pour prendre en compte la fluctuation tir a tir du laser XUV, on veut normaliser les spectres de
photoélectrons avec habillage au spectre sans habillage a partir du rapport du signal total intégré sur
toute 1’image. Pour éviter d’inclure du signal qui ne serait pas directement corrélé¢ a I’intensité de
I’impulsion XUV, on utilise les spectres inversés et on retire la contribution du centre du spectre, ou
peut se manifester 1’effet de I’impulsion IR par des processus ATI. La méthode utilisée pour calculer le
facteur de normalisation N est illustrée sur la Figure 1V-18. Pour chacune des images moyennes de
spectre inversé d’une série donnée, a ’aide du logiciel ImageJ, on mesure le signal de photoélectrons
intégré dans chacune des deux zones délimitées par les cercles jaunes : soit Sz en (a) et Sy en (b). On
calcule ensuite la différence Sa — Sp qui nous donne le signal de la raie principale intégré sur un intervalle
d’énergie qui englobe les sidebands. L’image « XUV » correspondant au cas sans habillage étant prise

comme référence, on renormalise ensuite chaque image moyenne avec habillage, pour un retard At;
(S(l_sb)Ati

donné, en divisant le signal par le facteur N(At;) = 5osy)
a=2b)XUV

. Pour les retards At = 660 fs, 990 fs et

1320 fs, on trouve un coefficient de normalisation N égal a 1.6, 1.8 et 1.4 respectivement. Avec cette
normalisation des images on assure donc que le signal total, correspondant aux photoélectrons libérés
par I’'impulsion XUV, reste inchangé, sans ou avec la présence de ’impulsion d’habillage IR, permettant
ainsi leur comparaison quantitative.

Puisque I’effet du champ d’habillage doit étre maximal dans la direction de polarisation de I’impulsion
d’habillage IR (8= 0°), on trace le profil des spectres normalisés dans cette direction, comme indiqué
sur ’image de la Figure 1V-18 (c). La Figure 1V-19 montre les profils obtenus dans I’intervalle Ec =
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[12-30 eV]. Comme prévu, aprés normalisation, les profils apparaissent tres proches. Pour comparer de
fagon plus fine les différents spectres et en particulier rechercher la trace éventuelle d’un effet
d’habillage sur le profil spectral, nous allons effectuer des soustractions, comme discuté dans la section
1.2.1.

Figure IV-18: Zones d’intégration (cercles jaunes en (a) et (b)) utilisées pour mesurer le signal total dans la
couronne englobant la raie principale et les sidebands, puis calculer le facteur de normalisation N(Ati) des
images avec habillage par rapport a I'image sans habillage. (c) le profil spectral est ensuite mesuré suivant la
direction de polarisation du faisceau d’habillage (6 = 0°) selon la petite ligne en pointillés jaune de largeur 20
pixels.

Suivant la direction de polarisation du faisceau d'habillage (6= 0°)

0,10
0,08
Sans habillage
o)
g 0,06 Retard = 660 fs
g) 0,04 Retard =990 fs
=
Retard = 1320 fs
0,02

0.00 7 - e~

12 14 16 18 20 22 24 26 28 30
Energie cinétique (eV)

Figure IV-19 : Profil des spectres tracés a 8= 0°, suivant la direction de polarisation. Les spectres avec habillage
ont été préalablement normalisés au spectre sans habillage (voir texte). Coefficient de normalisation : N (660 fs)
=1,6,N(990fs)=1,8; N (1320 fs) = 1,4. La raie principale est maximum a Ec= 22,24 eV, les positions des
premiéres sidebands sont : SB+1 a 23.79 eV, SB+2 G 25.34 eV, SB-1 a 20.69 eV et SB-2 a 19.14 eV.

Pour cela nous nous soustrayons a chaque image (normalisée) avec habillage a un retard donné I’image
sans habillage, comme illustré sur la Figure 1\V-20. La Figure 1V-21 montre les profils spectraux des
images soustraites, comparés au profil du spectre sans habillage. On voit que pour les trois retards
considerés, la différence des signaux est proche de zéro, avec des oscillations qui nous paraissent trop
proches du bruit pour pouvoir conclure autre chose qu’en 1’absence de trace de I’effet d’habillage.
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(a)  Sans habillage (b) REETN (c) Soustraction

g——

S

Figure IV-20 : Spectre inversé (a) sans habillage ; (b) avec habillage (normalisé) et (c) soustraction (b-a), pour
une durée d’habillage IR 50 fs.
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Figure IV-21 : Profil des spectres tracés a 8= 0°, suivant la direction de polarisation sur I'image sans habillage, et
sur les images avec habillage soustraites, comme indiqué dans la figure IV-21 (c). La raie principale est
maximum a Ec= 22,24 eV, les positions des premiéres sidebands sont : SB+1 a 23.79 eV, SB+2 a 25.34 eV, SB-1 a
20.69eVetSB-2a19.14 eV.

Devant la difficulté a mettre en évidence I’effet d’habillage pendant I’expérience, nous avons choisi
d’augmenter la durée d’impulsion IR, pour augmenter le nombre de photoélectrons subissant son effet
dans le signal total. Nous présentons dans la section suivante les résultats obtenus pour une durée de
900fs.

IV.2.4. Durée d’habillage 900 fs - Mise en évidence de sidebands

En passant de 50 fs @ 900 fs, on cherche & augmenter la proportion de photoélectrons libérés par
I’impulsion XUV en présence du champ d’habillage, par rapport a ceux libérés avant et aprés I'impulsion
d’habillage. Cette durée d'habillage plus longue permet également de relaxer la contrainte de
synchronisation entre I’impulsion IR et le pic d’amplification cohérente du laser XUV injecté qu’on
cherche a « accrocher ». D'un autre c6té, la durée d'habillage plus longue entraine une diminution de la
résolution temporelle ainsi qu’une perte de contraste dans les mesures. Notre but en augmentant la durée

de I’impulsion d’habillage a 900 fs n’était donc pas de chercher de résoudre temporellement le pic
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d’amplification cohérente, mais de maximiser I’effet d’habillage lorsque ces deux impulsions sont
synchronisées. L’augmentation de 50 fs (meilleure compression) a 900 fs a été obtenue en changeant
legérement la distance entre les réseaux du compresseur, tout en contrélant la durée obtenue avec un
autocorrélateur, et en compensant avec la ligne a retard située en amont du compresseur (voir Figure
IV-7) le changement de retard induit.

Pour cette durée d’impulsion d’habillage, nous avons effectué des mesures pour différentes intensités
du faisceau IR, en variant son énergie a I’aide de I’iris positionné avant la lentille de focalisation du
faisceau d’habillage au centre du spectrométre VMI (voir Figure 1V-7). Pour les séries présentées dans
cette section, 1’énergie maximale du faisceau IR (iris en pleine ouverture) a été augmentée jusqu’a
2,7mJ. Le Tableau V-2, regroupe les différents parameétres du faisceau d’habillage IR d’une durée de

900 fs mesurés pour les différentes ouvertures d’iris utilisées.

Ouverture Diametre tache Energie Intensité
d’iris (mm) focale (um) mesurée (mJ) (TW/icm?)
3 mm 770 0.9 0.22
4 mm 620 1.4 0.5
8 mm 390 2.55 2.4

Tableau IV-2 : Paramétres du faisceau d’habillage IR d’une durée de 900 fs pour différentes ouvertures de l'iris.

IV.2.4.1. Intensite d’habillage 2,4 TW/cm?

Nous présentons d’abord les résultats obtenus pour une ouverture d’iris &8 8mm, correspondant a une
intensité du champ d’habillage de 2.4 TW/cm?, similaire a la série que nous venons de présenter pour
une durée de 50 fs. On peut ainsi comparer au moins qualitativement I’effet de I’augmentation de la
durée du faisceau d’habillage sur la modification du spectre de photoélectrons. Pour cette intensité, seuls

deux valeurs de retard Aty , Ont pu étre étudiées : 660 fs et 990 fs.

La Figure 1\VV-22, montre les images des spectres bruts (a gauche) obtenus et les spectres inversés par
pPBASEX* correspondants (au centre), sans habillage (a et b) et avec habillage IR pour At)‘;’[,ﬁ’, /1r= 660

fs (c et d) et At,";’l‘,’f,/m =990 fs (e et f). Chaque image est une moyenne de 10 images individuelles,

chacune étant obtenue a partir de I'accumulation de 10 tirs successifs. Une image est donc le résultat de
100 tirs effectués dans les mémes conditions. A premiére vue, la présence des sidebands n’apparait pas
de fagon évidente sur les images (c, d) ou (e, f). On observe par contre sur ces images 1’apparition d’un
signal intense au centre du spectre, trés probablement di a la présence de processus ATI. Ceci permet
d’une certaine fagon de distinguer clairement la présence de I’impulsion d’habillage IR dans les spectres
de photoélectrons obtenus. Nous avons appliqué aux images de la Figure 1V-22 (b, d et f) les mémes
traitements de normalisation et de soustraction que ceux décrits dans la précédente section pour
I’impulsion d’habillage IR de 50 fs.
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Pour les deux retards étudiés, les coefficients de normalisation suivants ont été mesurés et utilisés: N
(600 fs) = 1,21 ; N(990 fs) =1,18. Aprés normalisation, le spectre inversé sans habillage a été soustrait
des spectres inversés avec habillage, donnant les images soustraites montrées sur la Figure 1V-22 (g et
h). Les profils spectraux, tracés le long de la direction de polarisation du faisceau d’habillage IR (6 =0°)
sur les images normalisées sont présentés dans la Figure 1V-23 (a). La position des premieres sidebands
SB.1 (Ec = 20.69 eV) et SB+1 (Ec = 23,79 eV), de part et d’autre de la raie principale a Ec = 22,24 eV,
est indiquée par les fleches orange.

(a) Sans habillage

A

R =660 fs

R =990 fs

Figure IV-22: Spectres bruts (a gauche) et inversés (au centre) des photoélectrons obtenus lors de I'ionisation
(3p) de I'argon a 38 eV par I'impulsion laser XUV seule (a et b) et en présence de I'impulsion d’habillage IR de
durée 900 fs et d’intensité 2.4 TW/cm?. (c et d) pour un retard relatif XUV/IR R = 660 fs et en (e et f) pour R =
990 fs. A droite, I'image soustraite avec et sans habillage des images inversées (aprés normalisation) pour R =
660 fsen (g) et R=990 fs en (h). La direction de polarisation des faisceaux XUV et IR indiquée par les fleches
bleu et rouge respectivement. Parameétres du spectrométre VMI : V1 =-4 kV, V2/V1 = 0.94 et V4/V1=0.83 ; Vmcr
= 1180 V (avec pulseur) ; Vphosphore = 4.5 kV. Gaz cible : argon, P ~ 6*10-6 mbar ; Zig = 4 mm.

Nous pouvons voir que, par rapport au signal du spectre sans habillage, le signal est 1égérement plus fort
a la position SB.; et surtout SB.1, et corrélativement plus légerement plus faible au maximum de la raie
principale, et ce pour les deux retards représentés. Ce comportement peut étre également observé sur les
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images soustraites de la Figure 1V-22 (g) et (h) (représentées avec la méme échelle de couleur). A la
position de la raie principale on remarque, dans la direction de polarisation et sur un petit intervalle
angulaire autour de cette direction, une zone plus sombre qui correspond a des valeurs négatives du
signal soustrait, c’est a dire & une diminution de I’intensité de la raie principale pour le spectre avec
habillage. De part et d’autre de cette zone sombre, et surtout a I’extérieur, on remarque une zone plus
claire qui correspond a des valeurs positives, c’est a dire @ une augmentation du signal a la position
attendue des sidebands.

Tracea 8 =0° Soustraction (XUV+ IR) - XUV seule
= Sans habillage R =660 fs e R =990 fs = Sans habillage R=660fs e R=990fs
0,30 0.30
(@) /2N Raie 3 (b)
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‘W\/ 22.24
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5 o)
‘_?’0,15 g 0,15
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Figure IV-23: Profil des spectres (apres normalisation) tracés a 6= 0° (a) a partir des images sans habillage (Fig.
IV-22 (b)) et avec habillage (Fig. IV-22 (d et f)); (b) a partir de I'image sans habillage et des images avec
habillage soustraites (Fig. IV-22 (g et h)). La position des sidebands SB+1et SB-1 est indiquée par les fleches
orange.

Enfin sur la Figure 1V-23 (b) on a représenté les profils spectraux des images soustraites pour les deux
retards, ainsi que le profil spectral de I’image sans habillage, ici encore tracés dans la direction de
polarisation (6 =0°). On voit ici, beaucoup plus clairement que dans le cas 50 fs présenté précédemment,
la présence du creux négatif entouré de deux « bosses » positives. Nous pensons que cette structure est
la signature de la présence des sidebands induites par I’habillage IR, telle qu’on s’attendait a la voir
apparaitre compte tenu de la résolution spectrale limitée du VMI (voir les simulations présentées sur la
Figure 1\V-14). Il faut souligner que la résolution angulaire des spectres de photoélectrons fournie par le
VMI est ici un atout, qui renforce la fiabilité de notre interprétation, car il nous permet de vérifier que
I’effet d’habillage par I'impulsion IR est concentré autour de 1'axe de polarisation IR (6 = 0°, 180°), sur

un intervalle angulaire plus petit que la variation du signal dii au paramétre d’asymétrie (voir Figure V-
22).

Finalement, le fait que la signature de ’effet d’habillage soit observée pour les retards At;’g]), JIR = 600
fs et 900 fs semble indiquer que I’'impulsion d’habillage IR est ici synchronisée avec I'impulsion XUV

cohérente amplifiée induite par I’harmonique injectée, méme s’il aurait été utile pour le confirmer de
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disposer de données pour des retards largement positifs ou négatifs, pour lesquels aucune trace de
I’habillage ne devrait étre observé. Pour la méme durée IR de 900 fs, nous avons par ailleurs fait
plusieurs séries d’acquisition pour des intensités d’habillage différentes, pour lesquelles nous disposons
de retards supplémentaires.

IV.2.4.2. Intensité d’habillage 0,5 TW/cm2

Nous présentons la série de tirs effectués pour une ouverture d’iris de 4mm, qui correspond & une
intensité d’habillage de ~ 0.5 TW/cm? (voir tableau IV-3), i.e. ~ 5 fois plus faible que précédemment.
Nous avons appliqué aux images expérimentales les mémes étapes de traitement que pour la série
précédente, en terme de moyenne (100 tirs), d’inversion et de normalisation du signal (a la méme image
sans habillage que précédemment).

Traceen 6 =0° I =0.5 TW/cm? Soustraction (XUV+ IR) - XUV seule pour Ihabilage
7 'habillage 030 =0.5 TW/cm?
0,30 ’ Sans habillage
(a) - Sans habillage (b) R=bBags
_ 0,25 h= s
0,25 R =330 fs ’
—R=660fs e R =990 fs
0,20 R = 990 fs 0,20 ——R =660 fs
2 ——R=1320fs s ——R=1320fs
° & 0,15
=0,15 3
= =
& S 0,10
o % 0
“0,10 @
0,05
0,05
0,00
0,00 2
17 19 21 23 25 27 -0,05

Energie cinétique (eV) Energie cinétique (eV)

Figure IV-24 : Profil des spectres (aprés normalisation) tracés a 8= 0° (a) a partir des images sans habillage et
avec habillage; (b) a partir de I'image sans habillage et des images avec habillage soustraites pour 4 valeurs de
Atgyy g - L'intensité d’habillage IR est ici de 0,5TW/cm2 pour une durée de 900 fs.

La Figure 1VV-24 montre les profils spectraux tracés a 6= 0° pour les spectres sans habillage et avec
habillage pour 4 valeurs du retard Atf(’f]ﬁ’,/m : 330, 660, 990 et 1320 fs. Sur la Figure 1\VV-24 (a) on observe

a nouveau que le signal au maximum de la raie principale diminue 1égérement lorsqu’on applique le
champ d’habillage, pour tous les retards considérés, alors que le signal est Iégérement renforcé au pied
de la raie. Sur la Figure 1\VV-24 (b) on observe a nouveau la structure caractéristique du creux négatif
entouré de deux « bosses » positives sur les profils des images soustraites. De fagon intéressante, la

structure apparait la plus prononcée pour le retard Aty n g = 990 fs, et la moins prononcée pour
Atf(fﬁ, /IR = 1320 fs, ce qui semble confirmer que I’impulsion XUV d’amplification cohérente que nous

cherchions a « accrocher » serait synchrone avec I’impulsion d’habillage pour At;’{,?/ JIR = 990 fs. Ces

interprétations doivent bien sir étre encore considérées comme préliminaires, mais elles sont une
premiére étape encourageante pour aller plus loin.
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IV.2.4.3. Effet de !’intensite d’habillage pour At;fﬁ//m =990 fs

Pour terminer nous présentons dans la Figure 1V-25 les profils spectraux tracés a 0° pour le cas sans
habillage, et pour les 3 valeurs d’intensité d’habillage IR que nous avons explorées avec une durée IR

de 900 fs, pour le méme retard Atf(f,"’,/m =990 fs. On peut remarquer que la courbe rouge, correspondant

a D’intensité la plus élevée (2,4 TW/cm?), est celle pour laquelle I’effet de I’habillage (diminution du
signal au sommet de la raie et augmentation sur les pieds) est le plus marqué, par rapport aux intensités

plus faibles. Ce comportement est qualitativement cohérent avec ce qui est attendu puisqu’on a vu dans

la section | de ce chapitre que le signal de la sideband d’ordre n varie comme I:/18),

Comparaison des traces a 0° pour différentes intensités d'habillage
pour At®*® =990 fs
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Figure IV-25 : Comparaison des traces a O°faites sur les images inversées (2D) pour différentes intensités

d'habillage d’une durée de 900 fs et pour le méme retard Aty . =990 fs.

V. Conclusion

Dans ce chapitre nous avons présenté une premiére mise en ceuvre expérimentale de la technique de
photoionisation habillée par un laser IR, dans le régime sidebands, pour caractériser temporellement, a
1’échelle femtoseconde, I’impulsion XUV émise par un plasma amplificateur injecté par une impulsion
harmonique d’ordre élevé. Le principe de la méthode a été étudié a I'aide de simulations numériques
dans I'approximation du champ fort, présentées dans la section Il. D’aprés ces simulations, nous avons
pu qualitativement étudier I’effet du champ d’habillage IR se manifestant par I’apparition des sidebands
autour de la raie principale de photoélectrons d’argon. Nous avons également montré comment
I’intensité de différents sidebands nous permettait de remonter au profil de I’impulsion XUV et en
particulier, a celui de I’harmonique amplifiée dans le plasma du laser XUV injecté.

Dans I’expérience, nous avons réussi a obtenir a [’aide du spectrométre VMI, des spectres de

photoélectrons par ionisation de 1’argon avec I’impulsion XUV injecté en un seul tir laser ainsi qu’en
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accumulant. Toutefois, en raison du signal faible observé en un seul tir, il est apparu nécessaire
d'accumuler des tirs successifs pour obtenir des images utilisables pour I’analyse.

La prise en compte de la résolution instrumentale du VMI nous a permis de mettre en évidence I’effet
du champ d’habillage dans les spectres photoélectroniques par 1’apparition d’un signal faible dans les
ailes de la raie principale, aux positions nominales des sidebands, ainsi que corrélativement une
diminution du signal au sommet de la raie principale. Ceci a été observé lorsque la durée de I’impulsion
IR d’habillage a été augmentée a 900 fs, a plusieurs intensités, et pour un retard XUV-IR proche de 1ps.

Deux points majeurs ont contribué a masquer 1’observation de sidebands dans cette expérience et
nécessiteront une attention particuliere pour de futures expériences:

e La résolution instrumentale du spectrometre VMI, qui était de AE/E 8% (FWHM) pendant la
campagne expérimentale, était insuffisante pour séparer les sidebands autour de la raie
principale, située a 22,24eV. Des études postérieures a 1’expérience ont montré qu’en ajustant
plus finement le réglage du VML, et en remplagant 1’aiguille d’injection du gaz par une vanne

pulsée, on pouvait améliorer la résolution jusqu’a ~5-6%.

e La présence d’une impulsion plus longue d’émission ASE, qui accompagne 1’impulsion de
I’harmonique amplifiée que nous cherchons plus particulierement a caractériser, est une
difficulté supplémentaire. Ceci nous a conduit a augmenter la durée de I’impulsion d’habillage

jusqu’a 900 fs pour augmenter la proportion de photoélectrons affectés par le champ d’habillage.

Dans le chapitre suivant nous étudions plus en détail I’effet de la présence de I’émission ASE sur les
spectres de photoélectrons que nous avons obtenus et nous proposons une méthode pour quantifier cette
contribution, dans le but de la minimiser.
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Chapitre V

Effet de la polarisation du rayonnement ionisant sur la
distribution angulaire des photoélectrons. Application a
I’¢tude de la contribution du rayonnement non-polarise

SUur noS meESsurcs.

I. Introduction

Dans les chapitres I11 et IV nous avons présenté les campagnes expérimentales que nous avons réalisées
pour mettre en ceuvre la méthode de photoionisation habillée par laser sur deux sources XUV ultrabréves
différentes, les harmoniques d’ordre élevé générées sur des plasmas de surface, et les lasers XUV a
plasma. Pour ces deux types de sources nous avons rencontré des difficultés pour observer I’effet attendu
du champ d’habillage sur les spectres de photoélectrons, particulierement dans le cas des harmoniques
générées sur une cible solide. Dans le cas du laser XUV injecté, I’effet bien que faible a pu étre mis en
évidence. Dans les deux cas nous avons mis en avant le rle néfaste que pouvait jouer sur nos mesures
la contribution d’un rayonnement « de fond » non polarisé : émission thermique du plasma pour les
harmoniques relativistes, émission ASE pour les lasers XUV.

Dans le présent chapitre, nous étudions comment la présence de rayonnement non-polarisé, a la méme
longueur d’onde qu’une source de rayonnement polarisé, modifie la distribution angulaire des
photoélectrons émis, et comment cette modification peut étre utilisée pour remonter a une estimation de
la proportion de rayonnement non-polarisé dans I’impulsion qui ionise le gaz cible. Cette étude concerne
plus particuliérement le laser XUV a plasma, mais nous verrons que les résultats que nous avons obtenus
pourraient étre appliqués a d’autres sources XUV cohérentes et polarisées, sous certaines conditions.

Dans la section II je rappelle d’abord les principales caractéristiques du laser XUV qui ont motivé notre
étude. Dans la section III, I’effet de ce rayonnement non polarisé sur la distribution angulaire des
photoélectrons, telle que détectée par un spectromeétre VMI, est illustré par des simulations numériques.
Ces simulations me permettent d’introduire la notion de parameétre d’asymétrie apparent « Papparent » SUF
le spectre photoélectronique synthétique. Je décris ensuite le modele simple que nous avons développé
pour relier analytiquement le parametre Bapparent au parameétre d’asymétrie atomique f3 et a la proportion
de rayonnement non-polarisé. Dans la section IV je présente la mise en ceuvre expérimentale de ce
mode¢le, que nous avons réalisée avec le laser XUV injecté sur I’installation LASERIX. En introduisant
un diaphragme sur le trajet du faisceau laser XUV, nous avons pu faire varier la contribution du
rayonnement ASE non polarisé envoyé dans notre spectrometre VMI. Les valeurs du parametre
d’asymétrie apparent (Bapparen) QUE NOUS avons mesurées pour différents états de polarisation du
rayonnement XUV sont finalement comparées avec celles calculées par notre modele analytique.
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Il. Motivation de I’étude : contribution du rayonnement ASE et habillage

On a vu que les lasers XUV fonctionnant en mode injecté par des harmoniques d’ordre élevé ont des
propriétés de cohérence fortement améliorées. Toutefois 1’émission ASE qui I’accompagne s’est avérée
loin d’étre négligeable. On rappelle que I’ASE (amplification d’émission spontanée) est le mode
« naturel » des lasers XUV a plasma, dans lequel 1’émission spontanée sert de germe a ’amplification
du rayonnement & la longueur d’onde de l’inversion de population. Méme si I’émission ASE et
I’harmonique amplifiée ont des caractéristiques spatiales et temporelles différentes, il reste a ce jour
difficile en pratique de se débarrasser totalement de 1’une au profit de 1’autre. C’est donc dans ces
conditions qu’a été réalisée la campagne expérimentale que nous avons décrite au chapitre précédent.
Toutefois la difficulté a observer des pics satellites « sidebands » dans les spectres de photoélectrons

nous a amen¢é a étudier I’impact de 1’ ASE sur nos mesures de fagon plus quantitative.

La Figure V-1, montre le profil spatial de la tAche focale du faisceau laser XUV a 32,6 nm envoyée dans
notre spectrometre VMI, enregistrée par la caméra CCD XUV (voir chapitre IV, figure IV-6). Rappelons
que la tache focale est obtenue en imageant le plan de sortie de la colonne de plasma amplificateur a
I’aide d’un miroir sphérique multicouche, en incidence quasi-normale, avec un grandissement de ~10.
Le rayonnement arrivant sur le détecteur CCD est filtré spectralement par la réflexion sur les deux
miroirs multicouches (plan et sphérique), qui ne réfléchissent vers le VMI qu’une bande spectrale étroite
AA~1nm. En (a) le laser XUV fonctionne en mode ASE et en (b) en mode injecté. En insert dans la partie
gauche de chacune des images, on voit les taches focales lorsque le faisceau XUV est bien focalisé au
centre du spectrometre VMI. Afin de visualiser la structure du laser XUV dans les deux modes de
fonctionnement, ASE et injecté, tout en évitant de saturer le détecteur, le faisceau a été légérement
défocalisé pour enregistrer les deux images principales de la Figure V-1.

Mode ASE Mode injecté

Faisceau
focalisé

Faisceau
défocalisé

Figure V-1: Profil spatial de la tdche focale du laser XUV a base du plasma fonctionnant en mode ASE (a) et
injecté (b). Les deux petites illustrations représentent la tdche focale lorsque le faisceau a été focalisé au centre
du VM. Les cercles sur la tdche défocalisée représentent les différentes contributions du signal provenant de la

partie injectée (en noir), de I’émission ASE (en blanc) et de I’émission thermique du plasma (en vert).
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Différentes zones peuvent étre distinguées dans la tache focale du laser XUV: dans I’image (b), la partie
la plus intense, entourée par les pointillés noirs, n’est présente qu’en mode injecté et provient de
I’harmonique amplifiée dans le plasma. Cette tache est entourée par une zone plus large (soulignée par
le cercle blanc), relativement intense et présente dans les deux images (a) et (b). Elle provient de
I’amplification d’émission spontanée et a une structure caractéristique composée de structures intenses
dues a la cohérence spatiale partielle de I’ ASE. Enfin une troisi¢éme partie moins intense, plus uniforme
mais beaucoup plus large (tirets verts) provient de 1’émission thermique du plasma produit. Nous verrons
un peu plus loin que ces images spatiales permettent de faire une premiere évaluation de la proportion
de rayonnement non polarisé (ASE + émission plasma) envoyée dans le spectrométre VMI.

En ce qui concerne le profil temporel, nous nous appuyons sur les prédictions de simulations numériques
précédemment réalisées avec le code COLAX [168]. Ce code, basé sur la résolution des équations de
Bloch-Maxwell, calcule D’amplification d’une impulsion XUV femtoseconde, représentant
I’harmonique injectée, dans un plasma amplificateur dans lequel une inversion de population a été
générée. La Figure V-2 (a) montre le profil temporel de I’intensité du champ électrique associé a
I’émission amplifiée XUV, a la sortie du plasma amplificateur. Comme déja expliqué au chapitre I,
I’harmonique induit une réponse du plasma (a travers la densité de polarisation du dipdle de la transition
atomique) qui génére des oscillations de Rabi, correspondant a la succession de pics intenses, de durée
typique ~10-100 fs qu’on voit a I’instant t ~-2,5 ps. Ces oscillations sont ensuite suivies d’une émission
décroissante, appelée sillage cohérent, dont la durée correspond au temps de dépolarisation du dipdle,
de I’ordre d’une a quelques ps. Enfin cette émission, cohérente et polarisée, se superpose a un fond ASE
moins intense, de durée beaucoup plus longue. Pour les lasers XUV collisionnels pompés dans le régime
transitoire, cette durée ASE est de 1’ordre de ~2 - 10 ps [47]. Notons que 1’émission thermique du plasma
n’est pas incluse dans la simulation de la Figure V-2 (a). Sa durée dépend des conditions de génération
du plasma, elle est dans tous les cas plus longue que la durée du laser XUV et peut s’étendre sur une
centaine de picosecondes.

1
(a)
4 e, -
= Emission thermique
= du plasma (~ 100 ps)
3
o —»|e— Oscillations de Rabi
@ 10-100fs
c
[}
Lol
=
sillage cohérent ¥ ASE
1-5ps Fond ASE (~ 10 ps)
2-10 ps S LA,
-5 HH 5

_HH " Temps (ps)
injecté

Figure V-2: (a) profil temporel du laser XUV fonctionnant en mode injecté prédit par des simulations

numeériques, (b) le profil spatial composé des différentes contributions du signal avec la durée typique de
chacun.
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En revenant au profil spatial de la tache focale XUV, rappelé sur la Figure V-2 (b), on voit donc que la
partie la plus intense est la plus bréve, de 1’ordre de la picoseconde. Le fond ASE qui I’entoure dure, lui,
une dizaine de picosecondes, tandis que 1’émission thermique du plasma dure une centaine de ps. Il est
a noter gque cette émission thermique est émise dans toutes les directions, et donc seule une petite partie
est interceptée et réfléchie par le miroir sphérique multicouche utilisé pour focaliser le faisceau XUV
dans le spectrométre VMI.

Pour illustrer I’effet de la présence de ce fond ASE sur I’observation des sidebands dans les spectres
photoélectroniques, en présence d’un champ d’habillage IR, nous avons utilisé le code Matlab, déja
utilisé et décrit dans les chapitres Il et IVV. Avec le méme principe des simulations montrées dans la
partie II du chapitre IV, les spectres de photoélectrons résultant de 1’ionisation d’un gaz cible par une
impulsion XUV, en présence d’une impulsion laser d’habillage IR sont calculés.

Nous rappelons les paramétres d’entrée des simulations présentées dans le chapitre IV et celle décrite
ci-dessous. Ces simulations ont été effectuées pour un rayonnement a hv = 38 eV (laser XUV a titane
néonoide) et un gaz cible d’argon caractérisé par un potentiel d’ionisation I = 15.76 eV et un parametre
d’asymétrie f = 1.85 pour une énergie de photon de 38 eV. Le profil temporel de I’impulsion laser XUV
injecté, avec et sans fond ASE, a été modélisé de fagon simplifiée par un pic (injecté) d’une durée de
30fs, superposé (ou non) a un piédestal (ASE) d’une durée 10 fois plus grande, soit 300 fs. Pour
I’habillage, nous avons utilisé une impulsion IR de longueur d’onde 800 nm (période 2.67 fs), de durée
15fs et d’intensité égale a 2 TW/cm?. Les résultats sont présentés dans la Figure V-3, qui montre les
spectres de photoélectrons (intégrés angulairement) pour trois conditions d’excitation différentes,
représentées sur les panneaux du haut.
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Figure V-3 : Simulations numériques montrant I'influence de la présence du fond ASE sur l'intensité relative des
sidebands. En haut, les impulsions XUV (en bleu) et IR d’habillage (en rouge) et en bas les spectres des
photoélectrons correspondants. L’'impulsion XUV est constituée du pic injecté uniquement en absence du champ
IR (en a), en présence de I'impulsion IR (b) et du pic injecté avec un fond d’ASE en (c).
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En (a), 'impulsion XUV est constituée uniquement du pic de 30 fs (injecté), ce qui conduit au spectre
(d) de photoélectrons, constitué d’une seule raie a une énergie cinétique de 22,24 eV. En (b) I’impulsion
d’habillage IR est synchronisée avec I’impulsion XUV, ce qui conduit a ’apparition de sidebands de
chaque coté de la raie dans le spectre (e). Le rapport entre I’intensité de la premiére sideband et celle de
la raie principale est de I’ordre de 0,75. Enfin en (c) I’impulsion d’habillage est toujours présente au
méme instant, mais I’impulsion XUV est constituée de 1’impulsion principale de 30 fs et du piédestal
ASE de 300 fs. On voit sur le spectre (f) que les sidebands sont toujours présentes, mais que le rapport
d’intensité avec le pic principal a diminué fortement pour atteindre une valeur de 0,11. Cette diminution
de I’intensité relative des sidebands provient du fait que I’impulsion d’habillage utilisée est beaucoup
plus courte que I’impulsion XUV ionisante. Ces résultats illustrent, au moins qualitativement, que dans
nos expériences la présence du fond ASE dans le signal de I’impulsion du laser XUV injecté rend plus
difficile I’observation des sidebands dans les spectres des photoélectrons. Il est donc particuliérement
important de réduire au maximum la proportion du fond ASE dans le faisceau laser XUV injecté envoyé
dans le spectrométre VMI.

Nous avons vu que I’émission ASE et I’harmonique amplifiée différaient par leur profil spatial et
temporel. Elles different également par leur état de polarisation. En effet, plusieurs travaux
expérimentaux [53] et théoriques [59] ont montré que la polarisation (linéaire ou circulaire) de
I’harmonique injectée dans le plasma laser XUV était conservée au cours de son amplification. Comme
on le verra plus loin, dans nos expériences sur I’installation LASERIX, la polarisation linéaire de
I’impulsion harmonique pouvait étre changée de p (paralléle au plan d’incidence des miroirs = direction
horizontale dans notre montage) a s (perpendiculaire au plan d’incidence = direction verticale) en faisant
tourner la polarisation du laser générateur a 1’aide d’une lame demi-onde. La polarisation de

I’harmonique amplifiée pouvait donc étre changée de p a s.

Par contre, parce que provenant de 1’émission spontanée par les ions du plasma, ni le rayonnement
thermique, ni le rayonnement ASE ne sont polarisés. De sorte que ’impulsion laser XUV obtenue en
mode injecté, qui est focalisée dans le spectrométre VMI pour ioniser le gaz cible, est un mélange de
rayonnement polarisé et non polarisé, qui n’ont de plus pas la méme évolution temporelle. Ceci nous a
amené a étudier comment ces propriétés particulieres de polarisation des impulsions laser XUV
influaient sur nos mesures, et plus précisément sur la distribution angulaire des photoélectrons détectés
par notre spectrométre VMI.

I11. Influence de I’¢tat de polarisation du rayonnement ionisant sur la DAP

I11.1. Simulations numériques des spectres photoélectroniques

La simulation numérique décrite ci-dessous a été faite dans le but de visualiser 1’effet de la polarisation
de la lumiére incidente sur la distribution angulaire des photoélectrons. Le code, développé par Gustavo
Garcia du Synchrotron Soleil, permet en premier temps de simuler les trajectoires des photoélectrons
émis de la zone d’interaction du VMI vers le détecteur. Afin d’obtenir des spectres simulés les plus
proches possible des spectres expérimentaux, nous avons utilisé la méme configuration que celle de
notre spectromeétre VMI décrit dans le chapitre II (nombre et I’épaisseur des électrodes, distance entre

elles, longueur du vol des photoélectrons jusqu’au détecteur, distribution de tension sur les différentes
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électrodes), ainsi que la taille de la zone d’interaction. La distribution angulaire des photoélectrons sur
le détecteur a été simulée et étudiée pour divers états de polarisation du rayonnement ionisant. Ceci a
été possible en exprimant I’expression de la section efficace différentielle de la photoionisation en
fonction des paramétres de Stokes. Ces paramétres sont un des moyens permettant de spécifier 1’état de
polarisation d’un rayonnement, comme a été montré en 1980 par Huang [169], article sur lequel est
basée cette étude. Nous rappelons tout d’abord la signification des parametres de Stokes et I’expression
de la distribution angulaire de photoélectrons « DAP » sur laquelle a été basée notre étude, puis nous
discutons les résultats obtenus.

Il existe plusieurs manieres pour spécifier la polarisation d'un faisceau de photons donné. Une
description pratique de la polarisation de la lumiére est la matrice de densité "p" ayant la forme:

1 < 1+ psin2a  —pcos2a e”?Y

p=3 ) (équation V-1)

—pcos2a e?’ 1 —psin2a

Ou le parameétre p signifie le degré de polarisation, « le type de polarisation et y I’orientation azimutale
de la polarisation. Selon Huang [169] , I’expression de la section efficace différentielle des
photoélectrons dans I’approximation de dip6le électrique est donnée par :

do _ o p . .
E(H’ d) = y 1(0,®) (équation V-2)

Avec I(6, ®) =1 —% B [P, (cosB) —; p cos 2a cos 2d'sin? @] (équation V-3)

Ou @ = & —y est l'angle azimutal de la direction du photoélectron par rapport au vecteur de
polarisation. Une description équivalente est donnée en fonction des parametres de Stokes (S1, S2, S3)

qui sont reliés a p, a et y par :

S, = —pcos2a cos2y (équation V-4)
S, = —pcos2a sin2y (équation V-5)
S3 = —psin2a (équation V-6)

Physiquement, ces 3 paramétres définissent 1’état de polarisation du rayonnement incident tel que Sy, S»
et S; caractérisent les composantes polarisées linéairement et circulairement respectivement [170]. Par
exemple, la valeur de Si=1, caractérise un rayonnement totalement polarisé linéairement dans la
direction horizontale, ou I’axe de polarisation est dans le plan du détecteur. Ceci est nommé par la suite
de ce chapitre une polarisation de type « p ». Par contre, lorsque le paramétre S; prend une valeur
négative notamment S; = -1, le rayonnement dans ce cas est totalement polarisé linéairement dans la
direction verticale, aussi nommé polarisation de type « s », ou I’axe de polarisation cette fois ci est
perpendiculaire au plan du détecteur. Toujours dans le cas d’une polarisation linéaire, la composante S
prend en compte 1’angle relatif entre la direction horizontale et verticale de la polarisation. Autrement
dit, si la valeur de S, est différente de 0 (S; # 0), cela signifie que la polarisation est linéaire mais elle
n’est pas parfaitement horizontale ou verticale. Par exemple, lorsque S, = 1, la lumiére est polarisée
linéairement mais elle est a un angle 8 =45° entre p et s. Concernant la composante Ss, elle représente
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le taux de la polarisation circulaire du rayonnement. Généralement, le taux de polarisation global est

représenté par la quantité \/ S1% 4+ S,% 4§32 . Si la lumiére n’était pas totalement polarisée, le taux de

dépolarisation de la lumiére noté par analogie S, et calculé par la relation S, = 1- \/512 + 5,2 + 5,2

Par suite lorsque le rayonnement est totalement non polarisé, les 3 paramétres S; S et Sz sont égales a
0 et par suite S, sera égal a 1.

En remplacant le systéeme d’équations V-4, V-5 et V-6 dans I’expression V-3, la distribution angulaire
des photoélectrons dans le cas d’une polarisation linéaire du rayonnement ionisant peut-étre reformulée
en fonction des parametres de Stokes S; et S, comme suivant:

16, ) = 1 — IEB{PZ(COSH) —3;[31 cos(2 ®) + S, sin (2d) ] sin? 8} (équation V-7)

Les simulations numériques de la DAP ont été basées sur cette équation, ou nous pouvons remarquer
I’effet de polarisation du rayonnement sur la distribution angulaire du signal de photoélectrons en
changeant les parameétres de stokes Si et S,. Dans tout le reste de cette section, nous avons consideré que
la polarisation était soit horizontale, soit verticale (nous ne discutons pas le cas intermédiaire ou S, # 0)
et par suite le taux de la polarisation circulaire est nul (S; =0).

Afin de visualiser simplement la dépendance de la distribution angulaire des photoélectrons avec 1’état
de polarisation du rayonnement, je présente tout d’abord dans la Figure V-4 (a, b et c) la distribution
angulaire tridimensionnelle (3D) de photoélectrons calculée pour un paramétre d’anisotropie p=1 et pour
trois états de polarisation du rayonnement différents. Ces distributions angulaires sont représentées dans
un repeére cartésien (X,Y,Z), ou Z est la direction de propagation du rayonnement et XY est le plan de
polarisation de la lumiére. Lorsque la polarisation est linéaire et alignée suivant X (polarisation p dans
notre cas) comme présenté dans (a), la distribution angulaire calculée apparait comme deux lobes
orientés suivant X, la distribution étant maximale dans la direction de polarisation. Si le rayonnement
de 90°, les maxima de la distribution étant toujours dans la direction de la polarisation Y. Enfin dans le
cas d’un rayonnement non polarisé, toutes les directions de polarisation dans le plan XY sont présentes
avec la méme intensité moyenne. La distribution de photoélectrons calculée devient alors un tore (figure
c) ayant un axe de symétrie autour de la direction de propagation de la lumiére (Z).

Ces trois illustrations montrent que la polarisation de la lumiére a un effet majeur sur la distribution 3D
des photoélectrons, qu’on va retrouver dans le plan de détection du VMI, ou la sphére de photoélectrons
est projetée. C’est cette distribution 2D du signal observé sur le détecteur VMI qui nous intéresse pour
la suite de ce chapitre.
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Z: axe de Z: axe de Z: axe de
(@) propagation (b) propagation (c) propagation

Y X*

X: axe de
polarisation

Y: axe de
polarisation

Polarisation (P) Polarisation (S) Non polarisé

Figure V-4 : Effet de la polarisation du rayonnement ionisant sur la distribution angulaire 3D calculée des
photoélectrons. Lorsque le rayonnement est polarisé linéairement suivant X en (a), suivant Y en (b) ou non
polarisé en (c). Le détecteur VM| est placé dans le plan XOZ.

Afin de simuler le spectre de photoélectrons obtenu, pour différents états de polarisation du
rayonnement, sur un détecteur du VMI placé dans le plan XZ, le code de simulation que nous avons
utilisé considere 400000 trajectoires de photoélectrons, émis de la source avec une distribution angulaire
calculée a I’aide de 1’équation V-7. Pour notre simulation nous avons considéré des électrons d’énergie
cinétique Ec= 22,24 eV, correspondant a I’ionisation d’atomes d’argon par des photons de 38 eV. Pour
le paramétre d’asymétrie nous avons pris f=1 comme sur les DAP calculées de la Figure V-4, ce qui
correspond a une situation intermédiaire entre une émission isotrope et une émission trés axiale, avec
une probabilité maximum dans la direction de polarisation de la lumiére et minimum dans la direction
perpendiculaire.

Les spectres synthétiques de photoélectrons calculés pour différentes valeurs du paramétre S; ainsi que
les spectres inversés correspondants, en utilisant le code pBasex, sont présentés dans la Figure V-5.

Y f s,=1 =
Polarisation P Polarisation S

f s, =0
Non polarisé

1 9 1 2 3 4

Figure V-5 : spectres simulés bruts (en haut) et inversés par pBasex (en bas), montrant la variation de la
distribution angulaire apparente des photoélectrons pour (=1 lorsque la polarisation du rayonnement est
linéaire en p (a et d), en s (b et e) ou lorsque le rayonnement est non polarisé (c et f).
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Sur les spheres projetées en 2D de cette figure on observe une variation significative de la distribution
angulaire apparente, lorsque 1’on passe d’une polarisation linéaire selon x (polarisation p, S =1 et S4=0,
voir Figure V-5 a) a une polarisation linéaire selon y (polarisation s, S1 =-1 et S4=0, voir Figure V-5 b).
Dans le premier cas, lorsque la direction de polarisation est dans le plan du détecteur, on retrouve bien
un signal maximum suivant la direction de polarisation (direction verticale sur 1’image (a)) et minimum
la direction de propagation z. Par contre, pour une polarisation s, perpendiculaire au plan du détecteur
(et donc perpendiculaire au plan de I’image (b)), la distribution angulaire du signal apparait comme
uniforme. Enfin, dans le cas du rayonnement non polarisé (S: =0 et Ss=1, voir Figure V-5 c) on observe
gue la distribution angulaire apparente du signal est l1égérement modifiée par rapport au cas de la
polarisation p (Figure V-5 a).

Pour quantifier cette variation, les 3 spectres bruts simulés (a, b et c) ont été inversés a 1’aide du logiciel
pBasex. A chacun de ces spectres inverses, montrés sur les images (d, e et f) de la Figure V-5, est associé
un paramétre d’anisotropie Papparent QUi €St calculé par pBasex. A ce stade il convient de rappeler que
I’inversion d’Abel n’est rigoureusement valable que lorsque I’axe de symétrie de 1’image a inverser se
situe dans le plan de cette image, c’est a dire lorsque la direction de polarisation du rayonnement ionisant
est paralléle au plan du détecteur sur laquelle la sphére de photoélectrons est projetée. Ceci n’est vrai
que dans I’image (a), correspondant a la polarisation linéaire p. Dans ce cas la valeur du parameétre 3
trouvée par pBasex coincide avec la valeur « physique », correspondant a la transition atomique et a
I’énergie de photon considérée (B=1 ici). Dans les deux autres cas, la valeur du paramétre d’asymétrie
calculée par pBasex est donc qualifiée de Bapparent. NOUS présenterons dans la section suivante un modele
analytique simple permettant de calculer Bapparent poUr différents états de polarisation du rayonnement.

Dans le cas d’une polarisation linéaire s, perpendiculaire au plan du détecteur, I’inversion de 1I’image
(b) donne en (e) un spectre avec une distribution angulaire uniforme, correspondant donc a Bapparent =0.
Enfin dans le cas ou le rayonnement est non-polarisé, I’inversion de 1’image (c) donne le spectre (f) qui
correspond & Bapparent = 0.65, plus petite que la valeur de départ (B = 1). Dans ce cas non-polarisé, il faut
se souvenir (comme mentionné dans la partie III du chapitre I), que I’axe de symétrie de la distribution
angulaire des photoélectrons est la direction de propagation des photons, qui se trouve, elle, dans le plan
du détecteur. Il serait donc également possible d’inverser I’image (C) tournée de 90°, ce qui aboutirait a
un spectre inversé avec Papparent = -1/2 B (=-0,5 ici). Toutefois on verra que I’inversion de I’image initiale,
sans rotation, est utile pour valider le modéle que nous allons présenter.
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s, -1
Polarisation S

s -0s5 s -05
i (P) + non polarisé ] (S) + non polarisé

s, 0

Non polarisé

Figure V-6 : spectres simulées (a gauche) et spectres inversées par pBasex correspondants (a droite) montrant la
variation de la distribution angulaire des photoélectrons pour un p=1.85 lorsque la polarisation du
rayonnement est linéaire en p (a et b), en s (c et d) ou si le rayonnement était non polarisé (i et j) et dans le cas
d’un mélange des rayonnements polarisés linéairement et non polarisé (e,f,g,h). Le détecteur est placé toujours
dans le plan XZ ot Z est I'axe de propagation de la lumiére.

Nous allons nous intéresser maintenant au cas d’un mélange des différents états de polarisation
considérés dans la Figure V-6. Pour nous rapprocher des conditions expérimentales utilisées sur
LASERIX (hv = 38eV, gaz cible argon, ionisation & partir de la sous-couche 2p), nous avons effectué
les simulations en prenant B ~ 1,85, valeur du paramétre d’anisotropie § a cette énergie de photons
donnée par la littérature la plus récente [163]. En plus des trois cas présentés dans la Figure V-5, nous
avons considéré deux situations intermédiaires, dans lesquelles le rayonnement ionisant est constitué en
parts égales de rayonnement polarisé linéairement (respectivement p ou s) et de rayonnement non
polarisé. Les paramétres de Stokes correspondants sont : S; = 0,5 et S, = 0,5 (polarisation p) ; S1 =-0,5
et S, = 0,5 (polarisation s). Les spectres synthétiques obtenus pour les 5 états de polarisation sont
présentés dans les images (a-e), en haut de la Figure V-6. Comme précédemment, chaque spectre brut
est ensuite inversé par pBasex, les spectres inversés correspondants sont présentés dans les images (b,
d, f, h, j), a droite de chaque image brut correspondant. Qualitativement, en comparant les images (c) et
(9) (ou (d) et (h)), on remarque que la présence de rayonnement non-polarisé modifie de facon
importante la distribution angulaire apparente dans le cas ou la polarisation linéaire est orientée
perpendiculairement au détecteur (polarisation s). Par contre, dans le cas de la polarisation p (dans le
plan du détecteur), la présence du rayonnement non polarisé modifie peu la distribution angulaire
apparente (images (a) et (b) comparées a (e) et (f)).
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Quantitativement, a chaque spectre inversé correspond une valeur de Bapparent Ui €St fournie par pBasex.
Ces valeurs, ainsi que celles calculées pour une proportion plus faible (10%) de rayonnement non
polarisé , sont regroupées dans le Tableau V-1

Dans le cas d’un rayonnement polarisé linéairement en p (S1=1), on retrouve naturellement pour Bapparent
la valeur du Batomique =1,85, puisque 1’axe de polarisation de la lumiére, pris comme un axe de symétrie
pour I’inversion d’ Abel, est dans le plan du détecteur. Pour cette valeur de Batomique, 1€ Signal est beaucoup
plus intense suivant la direction de polarisation que suivant la direction de propagation de la lumiére.
Par contre, lorsque la polarisation est linéaire en s, on retrouve comme précédemment Bapparen=0, QUi
correspond a une distribution angulaire uniforme sur le spectre inversé (Figure V-6, d). Lorsque le
rayonnement est totalement non-polarisé, la valeur du Bapparent Calculée par pBasex est de 1,71. Comme
précédemment expliqué dans le chapitre | (partie Ill), le rayonnement non-polarisé peut étre décrit
comme une superposition incohérente de rayonnements d’intensités identiques polarisés respectivement
ensetp.

Comme déja remarqué plus haut, la distribution angulaire apparente est peu modifiée lorsqu’on introduit
50% de rayonnement non-polarisé a du rayonnement polarisé linéairement en p, puisque Bapparent =1.81
c’est a dire peu inférieur au Pawomique =1,85 considéré ici. Par contre, lorsque la polarisation est linéaire
en s et qu’on ajoute 50% de rayonnement non-polarisé, la valeur de Bapparent n’est plus nulle mais égale
a 1,52. Enfin lorsque la proportion de rayonnement non-polarisé est réduite a 10%, dans le cas d’une
polarisation p, la valeur de Bapparent = 1,84 se rapproche de la valeur de PBatwmique =1,85. Par contre cette
faible contribution de rayonnement non-polarisé suffit & induire une modification importante de la
distribution angulaire apparente lorsqu’on passe en polarisation s, la valeur de Bapparent passant alors de 0
a0,76.

Type de polarisation Valeur de S; Bapparent
Totalement linéaire en (p) Si=1 1.85
Totalement linéaire en (s) Si=-1 0

Totalement non polarisé S1=0 1.71
Mélange 50% (p) + non polarisé S1=05 1.81
Mélange 50% (s) + non polarisé S1=-05 1.52
Mélange 90% (p) + non polarisé S$1=0.9 1.84
Mélange 90% (s) + non polarisé S1=-0.9 0.76

Tableau V-1: Valeurs de Bapparent calculées par pBasex apres inversion des spectres synthétiques VMI de la Figure
V-6 pour les différents états de polarisation.

En conclusion, ces simulations, effectuées pour deux valeurs différentes du paramétre d’anisotropie
atomique (B=1 et p=1.85), permettent de visualiser I’effet de 1’état de polarisation du rayonnement
ionisant sur la distribution angulaire des photoélectrons, telle qu’elle apparait sur le détecteur 2D ou est
projetée la sphére de photoélectrons. La modification de la distribution angulaire apparente est quantifiee
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a travers celle du parametre Bapparent Calculé par pBasex. On a vu que la polarisation s (perpendiculaire
au plan du détecteur) est particuliérement sensible a la présence de rayonnement non-polarisé. Ainsi la
valeur du Bapparent Mesuré sur les spectres expérimentaux, en particulier en polarisation s, pourrait
constituer une sonde de la présence de rayonnement non-polarisé (rayonnement ASE et thermique dans
notre cas). Pour étudier cette idée plus en détail, nous avons développé un modéle simple qui permet de
relier analytiquement la valeur de Bapparent, MeSUrée sur un spectre, a la proportion de rayonnement non-
polarisé présent dans I’impulsion ionisante. C’est ce modéle, ainsi que les résultats obtenus, que nous
sont décrivons dans la partie suivante.

I11.2. Expression analytique reliant Bapparent & la proportion de rayonnement non-polarisé

Nous allons montrer que le comportement mis en évidence par les simulations numériques que nous
venons de présenter peut-étre décrit de maniere simple et analytique a partir des équations 1-26 et 1-28,
donnant ’expression de la distribution angulaire de photoélectrons en fonction du polyndme de
Legendre d’ordre 2 et du paramétre d’asymétrie .

Le modeéle analytique que nous allons décrire sera ensuite utilisé, a partir du paramétre d’anisotropie
apparent (Bapparent) Mesuré pour différentes polarisations du rayonnement possible, pour remonter a la
proportion du rayonnement non polarisé dans le signal total de photons envoyé dans le spectrométre
VMI. Nous allons examiner successivement les 5 états de polarisation différents que nous avons discutés
plus haut : polarisation linaire p ou s, non-polarisé, et mélange (polarisation linéaire p ou s + non-
polarisé).

II1.2.1. Cas d’une polarisation dans le plan du détecteur

En repartant d’un repére orthogonal (XYZ), on considére un rayonnement se propageant suivant 1’axe
Z, polarisé suivant ’axe X, tel que représenté sur la figure V.8. Le détecteur VMI étant placé dans le
plan XOZ, cette direction de polarisation est dans le plan du détecteur et elle correspond dans notre
expérience a une polarisation p.

Z: axe de propagation

XOZ: Plan de
détecteur (VMI)

X: axe de polarisation

XOY: Plan de
polarisation

Y: axe perpendiculaire

Figure V-7 : Repere expliquant la direction de propagation et de polarisation du rayonnement ionisant par
rapport au plan de détecteur VM| (plan XOZ). L’axe de polarisation est suivant X, dans le plan du détecteur.

Etapel : Lumiere polarisée linéairement selon X
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Dans le cas d’une ionisation a un photon par un rayonnement linéairement polarisé suivant 1’axe X, le
nombre de photoélectrons Spo émis dans une direction 6,, mesurée par rapport a 1’axe de polarisation, a
I’intérieur d’un angle solide dQ, est donné par 1’équation :

Spol(Bx) = Nt 222 dpoi (1 + PP, (cos(8,)))dQ  (équation V-8)

at 41T

Dans cette formule, N, est le nombre des atomes du gaz cible ionisé, o,,; la section efficace de
photoionisation, ¢p,; le flux de photons polarisés incidents,  est le paramétre d’asymétrie pour la
transition atomique et 1’énergie de photons considérés, et P,(cos6y) est le polyndme de Legendre

d’ordre 2 en cos(8y). Sachant que P, (cos (64)) = % (3 cos? (By) -1), on trouve que P,(cos0°) =1 et

P,(c0s90°) = — %

Si on considére la projection de I’équation V-8 sur les 3 directions de notre repere XYZ, on obtient :

© Selon X (B = 0): Sxpor & N 72 $por (1 + )
o Selon¥ (B, = 90°): Sypor & Not 22 ppey (1—2)  (équation V-9)
o SelonZ (0, = 90°): S,per o Nag 22y (1 - £)

2

Il convient ici de remarquer que la valeur du paramétre d’asymétrie § (pour § # 2) peut-étre extraite du

S s . , .
S"—P"l (ou S"—P), qui permet de s’affranchir des 3 grandeurs Ng;, Ppo; €t Opop-
zPol yP

rapport

Etape 2 : Lumiére totalement non polarisée :

On a vu que la lumiére incidente non-polarisée est équivalente a la superposition incohérente de deux
faisceaux polarisés linéairement suivant deux axes orthogonaux (ici X et Y). En prenant toujours 1’axe
Z comme direction de propagation de la lumiére, le nombre de photoélectrons Sypo1(8) émis dans un
angle solide d<, dans une direction 8 donnée par les deux angles 8, et 8., s’exprime en fonction du

nombre de photons non polarisés (¢ yp,;) par :

Supot(Bx:0y) = Nat 22 bwpor [5 (1 + BPy(cos6,)) +3 (1 + fPy(cos6,) )| dQ (équation V-10)

La projection de I’équation V-10 sur les 3 directions de notre repére XYZ donne :
e SelonX (6, = 0,6, =90°):

Otot 1 1 B Otot B
SxNPol X Natﬁ(pNPol [E 1+p)+ §<1 - E)] = Natﬁd)]vpol (1 + Z)

e SelonY (6, =90°6, = 0°):

1

0 B 1 0 B . .
Synpor % Nat 22 bpor [5 (1 = £) + 21+ B)] = Nae 22 fvpor (1+£)  (équation v-11)
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e SelonZ (6, =90° 6, =90°):
Sonror o Mo 2 e (1) + 21 ~2)] = N 2 (1-2)

41T 2

A nouveau, nous pouvons remarquer que la valeur du paramétre d’asymétrie S (pour S # 2) peut-étre

. S S .
extraite du rapport sx NPol (ou =229 ' en s’affranchissant des 3 grandeurs Ngr, Pnpo; €t Oror-

zNPol Sz NPol

Etape 3 : Mélange de lumiére polarisée selon X et non-polarisée

On considére maintenant le cas d’un mélange de rayonnement polarisé (¢p,;), et non-polarisé (¢ npor)-
Le nombre total des photoélectrons est la somme des photoélectrons ionisés par chacune de ces deux
contributions :

Stot(6) = Spoi1(0) + Snpor(8) (équation V-12)

En combinant les expressions V-9 et V-11, précédemment établies pour les projections sur les axes X,
Y et Z dans les deux cas polarisé et non polarisé, il est possible d’écrire I’intensité du signal émis dans
chaque direction :

° Selon X: Sx tot = Sxpol T Sxnpol X Nat% [¢Pol(1 + ﬁ) + ¢NPol (1 + é)]

e SelonY: Sy o = Sypot + Sywpor % Nae 22 [dpor (1 = 5) + dwpor (1+%)] (équation v-13)

¢ SelonZ: Sz tot = SzPol + SZNPOI X Nat % [¢Pol (1 - g) + ¢NPol (1 - g)]

On s’intéresse particulierement a la proportion relative du flux du rayonnement polarisé ¢p,; et non-
polarisé dyp,; - On introduit donc le coefficient a comme étant le rapport de ces deux contributions

dnPol

suivantes : a = .
¢Pol

On peut alors exprimer le rapport Sy ;o: /S, tor SOUS Une forme qui ne dépend plus que de ce coefficient
a et du paramétre d’asymétrie f (pour 8 # 2). En notant Rp,;,4npo; CE rapport, ona:

R _ Sxtot _ (1+ﬁ)+a(1+§)
Polx+NPol Sz tot (1—§)+a(1—§)

(équation V-14)

On peut aussi exprimer la proportion de flux de photons non-polarisés par rapport au flux total ¢y =

dpor + Pupor, €N introduisant le coefficient K = % Ce coefficient est relié au coefficient o par la

tot

. 1
relation : K =—.
1+«

°t en fonction du

ot

En repartant de 1’équation V-14, on peut alors exprimer le rapport Rpoix+npoi =

Sxt
Szt
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coefficient K et du paramétre B (pour 8 # 2) :

Sx tot ﬁ+4+3Kﬁ

Rpoix+NpPol = S, tor = 22-5) (équation V-15)

I1.2.2. Cas d’une polarisation perpendiculaire au plan du détecteur
Dans le repére orthogonal (XYZ), on considére maintenant un rayonnement se propageant suivant I’axe
Z, polarisé suivant ’axe Y, tel que représenté sur la figure V.9. Le détecteur VMI étant toujours placé
dans le plan XOZ, cette direction de polarisation est dans le plan perpendiculaire au détecteur, et elle
correspond dans notre expérience a une polarisation s.

Nous reprenons les mémes étapes de calcul que celles que nous venons de décrire dans le cas de la
polarisation suivant X.

Z: axe de propagation

XOZ: Plan de
détecteur (VMI)

X: axe perpendiculaire

XOY: Plan de
polarisation

Y: axe de polarisation

Figure V-8 : Repere expliquant la direction de propagation et de polarisation du rayonnement ionisant par
rapport au plan de détecteur VMI (plan XOZ). L’axe de polarisation est suivant Y, perpendiculaire au plan du
détecteur

Etapel : Lumiére polarisée linéairement selon Y

Ici la distribution angulaire du nombre de photoélectrons Sp est mesurée par rapport a ’axe Y de
polarisation, par I’angle 8. On a donc :

Spol(8y) = Nat%¢Pol(1 + BP,(cos(8y)))dQ (équation V-16)

La projection sur les 3 axes donne :

o SelonX (6 = 90°): Sxpor % Nat 1= brot (1~ 5)
o Selon¥ (6 = 0°): Sypor X Nat = bpor (1 + B) (équation V-17)
e SelonZ (6, = 90°): S,po % Not = por (1 - 5)

On peut remarquer que, a la différence du cas de la polarisation selon X (équations V-9), le rapport

Sx Pol

S est ici égal a 1, ce qui coincide avec le fait que I’axe de symétrie de la distribution angulaire est
z Pol

l’axe Y.

Etape 2 : Lumiére totalement non-polarisée:
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Ce cas est identique a celui traité plus haut. Les expressions V-10 et V-11 pour Syp,;(0) et pour les
projections Synpo; Synp €1 Sznper SONt donc inchangees.

Etape 3 : Mélange de lumiére polarisée selon Y et non-polarisée

Comme précédemment dans le cas de la polarisation selon X, le nombre total de photoélectrons est la
somme des photoélectrons ionisés par chacune des deux contributions :

Stot(e) = SPol(e) + SNPol(e) (équation V'18)

On combine cette fois les équations V-11 et V-17 pour écrire I’intensité du signal émis dans les trois
directions X, Y et Z:

* Selon X: Sx tot = SxPal + SxNPol x Nat% [¢Pol (1 - g) + ¢NPol (1 + g)]

o SelonY: Sy tor = Sypor + Synpot € Nat o= |Ppor(1 + B) + bupor (1+5)] (équation v-19)

® Selon Z: Sz tot = SzPol + SzNPol X Nat% [(pPol (1 - g) + ¢NPol (1 - g)]

dnPol

On introduit a nouveau le coefficient a = rapport entre le flux du rayonnement polarisé ¢p,; et

)
Pol

non polarisé ¢ype;, pour exprimer le rapport Sy to: /S, to¢r SOUS Une forme qui ne dépend plus que du
coefficient a et du paramétre d’asymétrie § (pour  # 2).

En notant Rp,py4np CE rapport, on a:

1-Bra+ly
RPoly+NPol = i:t:i = ((l_é))"':(l—é) (équation V-20)

Ce rapport peut également s’exprimer en fonction du coefficient K, rapport du flux du rayonnement

feA 1 L, .
non-polarisé sur le flux total, K= bpol_ —. Il s’écrit :
tot 1ta
_ Sxtot _ B+4-3Kp . .
Rpoi y+NPol = = (équation V-21)

Sz tot 2(2_3)

I11.2.3. Relation avec papparent

En résumé nous avons établi ci-dessus les expressions du rapport du nombre de photoélectrons émis
dans les directions X et Z respectivement, dans le cas d’un mélange de rayonnement non-polarisé (NPol)
et polarisé linéairement, pour deux directions de polarisation : polarisation suivant X (polarisation p,
équations V-14 et VV-15) et polarisation suivant Y (polarisation s, équations V-20 et VV-21). Ces rapports
ne dépendent que du paramétre d’asymétrie f et de la proportion de rayonnement non polarisé
(coefficient a ou K).

175



Chapitre V : Effet de la polarisation du rayonnement ionisant sur la distribution angulaire des photoélectrons.
Application a [’étude de la contribution du rayonnement non-polarisé sur nos mesures

Inversement on peut donc se demander s’il est possible, connaissant le paramétre d’asymétrie S, de

Sx tot

remonter a la valeur de K (ou de a) dans nos expériences, en mesurant le rapport R = S sur les

Z tot

spectres expérimentaux enregistrés par le détecteur du VMI.

A T’aide de simulations numériques, on a vu dans la section Ill.1 que le changement de I’état de
polarisation du rayonnement (polarisé dans le plan du détecteur ou perpendiculaire, non polarisée et
mélange des deux) conduisait & une modification de la distribution angulaire apparente, telle que
projetée sur un détecteur 2D. Cette modification a été quantifiée a travers le paramétre Bap caractérisant
le spectre apres inversion par pBasex. La distribution angulaire 3D correspondant a la distribution 2D
apparente peut alors étre exprimée sous la forme :

Sapp(0) = Nag 1= Prot(1 + Bapp P2(c056))dQ  (équation V-22)

L’angle @ est ici mesuré par rapport a I’axe de symétrie considéré pour I’inversion d’Abel, c’est a dire
I’axe X du détecteur dans le plan XZ. De facon similaire a ce qui été fait plus haut, on peut alors écrire
les projections de Sg,,, (6) dans les 3 directions :

e Selon X (6 = 0°): Sxapp X Nat%q)tot(l + Bapp )

o Selon Y (8 =90°): Sy app & Nop o o (1 — 2222 (équation V-23)

o Ba
o SelonZ (6 =90°): S, app € Nap oz o (1 — 2222

Le rapport Sy qpp /Sz app n€ dépend que du parametre d’asymétrie Bapp. EN NOtant Ry, parent CE rapport,
ona:

__ Sxapp _  1+Bapp , .
Rapparent = Srapp | 1_Pavp (équation V-24)
2

11 devient alors possible de trouver la relation entre le paramétre d’asymétrie apparent Bapp, Mesuré sur
un spectre de photoélectrons produit par un mélange de rayonnement polarisé (selon X ou selon Y) et

., . ., . .. 1
non-polarisé, et la proportion de rayonnement non-polarisé, quantifiée par le coefficient a (ou K= m).

Pour cela on identifie le rapport Rgpparen: obtenu dans I’équation V-24 au rapport Rpgix+npoi
(équations V-14 et V-15) dans le cas d’une polarisation orientée selon X, ou au rapport Rpoy4npor
(équations V-20 et VV-21) dans le cas d’une polarisation orientée selon Y. On obtient donc deux équations

y
pour R(chpparentet R

apparent> S€lon qu’on considere respectivement une polarisation selon X, qui sera

associé a f5,,,, Ou une polarisation selon y, qui sera associé a ,B’é’pp.
Pour la polarisation selon X, on a d’apres les équations V-14, V-15 et V-24 (pour 8 # 2):

x 1+.8¢;1‘pp (1+ﬁ)+a’(1+§) __ B+4+3Kp

== — R = =
X
apparent 1 azpp Pol x+NPol (1—§)+a(1—§) 2(2-5)

(équation V-25)
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Cette équation nous permet d’obtenir I’expression de 7, en fonction respectivement de . ou de K :

a
1+ K+1

X — — s - _
app = ﬁ—1+a(1—§) ﬁ—2+§(K_1) (équation V-26)

Pour la polarisation orientée selon Y, on a d’apres les équations V-20, V-21 et V-24 (pour § # 2):

(1=5)+eC+) _ pra-axp

WBapp _ p _
= Rpoly+NPol = (1—§)+a(1—§) T 202-P)

5%
1_ﬁam7
2

Ry

apparent —

(équation V-27)

Cette équation nous permet d’obtenir I’expression de ﬁgpp en fonction respectivement de o ou de K :

y _ a _ 1-K
app B2+2a—ﬁ(1+g) ﬁZ—g(K+1)

(équation V-28)

On vérifie que les équations V-26 et V-28 redonnent bien les valeurs attendues dans le cas d’un
rayonnement totalement linéairement polarisé, qui correspond a K=bp,/Pror=1, i.e. @ = 0. En
polarisation selon X, (dans le plan du détecteur), 1’équation V-26 conduit bien a Bg,, = B. En
polarisation selon Y (perpendiculaire au détecteur), 1I’équation V-28 donne ngp = 0, quelle que soit la
valeur de 8 (B8 # 2), conformément a ce que nous avions obtenu dans les simulations présentées dans
la section I11.1 (Figure V-5 (b) et Figure V-6 (c)).

Enfin dans le cas d’un rayonnement totalement non-polarisé, qui correspond a K= p,; /d0:=0, i.6. @ —
oo, les valeurs données par les équations V-26 et VV-28 sont bien égales, et conduisent a :

A5t = Blpp(K = 0) = Bl (K = 0) = B~ (équation V-29)
2

On vérifie également que les valeurs calculées par 1’équation V-29 coincident avec celles que nous

avions obtenues par les simulations numériques de la section I11.1. Pour un paramétre d’asymétrie S=1,

on trouve ﬂg;;lzo,m, valeur proche de celle trouvée par pBasex (Bapparent = 0,65). Pour un parametre

d’asymétrie $=1,85, on trouve ﬂé",ﬁ’,ﬁ’lzliz, alors que la valeur trouvée par pBasex est Bapparent = 1,71

(voir Tableau V-1).

Examinons deux cas limites pour deux valeurs du paramétre B particuliéres. Pour un parameétre
d’asymétrie =0, qui correspond a une distribution angulaire uniforme de I’émission des photoélectrons,
la valeur de B, est toujours égale a zéro, quelles que soient la valeur du coefficient K ou la direction
de polarisation selon X ou Y. Enfin les calculs que nous venons de décrire pour exprimer B,,, en
fonction de B et de K (ou o) ne sont pas valables pour f=2. Pour cette valeur du paramétre d’asymétrie,
le nombre de photoélectrons émis dans la direction perpendiculaire a la polarisation du rayonnement est
nul. Les rapports Rp,; x+npor (Quation V-15) et Rpy; 44 npor (Equation V-21) ne sont donc pas définis.
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Sur les Figure V-9 et Figure V-10, nous avons tracé la variation des paramétres d’anisotropie apparents

y - - - 7 - - - - -
app €t Bapp €N fonction de la proportion de rayonnement polarise dans le faisceau incident (coefficient

K en pourcentage), pour des valeurs du parameétre d’asymétrie S égales a 1 (Figure V-9) et & 1,85 (Figure
V-10) respectivement. Je rappelle que cette derniére valeur correspond a celle tabulée dans le cas de
I’ionisation d’atomes d’argon par des photons de 38 eV d’énergie et qu’elle s’applique donc aux

expeériences réalisées sur LASERIX, que nous allons présenter dans la section suivante. Sur les graphes

y
app

simulations numériques présentées dans la section I11.1. On peut constater que notre modele analytique
reproduit presque parfaitement les valeurs prédites par ces simulations numériques.

des Figure V-9 et Figure V-10, on a également reporte les valeurs de B3, et B;,, obtenues avec les

- - 7 7 y 7
On voit que, pour les deux valeurs de B considérées, les valeurs de B3, et de B;,, évoluent en sens
contraires lorsqu’on augmente la proportion K de rayonnement polarisé. Partant de la méme valeur pour

un rayonnement totalement non-polarisé (K=0), la valeur de B%,, augmente pour rejoindre B3,, = 8

pour K=1, alors que la valeur de ngp diminue jusqu'a atteindre ngp = 0 pour K=100%. On voit aussi
en comparant les Figure V-9 et Figure V-10, que la présence de rayonnement non-polarisé influe de
fagon assez différente selon la valeur considérée du paramétre d’asymétrie . Ainsi pour § =1 les

valeurs de B3pp et de szp évoluent de fagon quasi-linéaire lorsque K augmente. Pour § = 1,85, par

contre, on voit que la pente de la courbe B;'pp augmente fortement (en valeur absolue) lorsque K devient

supérieur a ~80%.

Pourunf=1
@— Modéle- Polarisation selon X —@— Modele- Polarisation selon Y
[0 Simulation- Polarisation selon X A Simulation- polarisation selon Y
1 PN @ a

0.9 00 0-0® geo—@®
oo—°

Bapparant

0% 10% 20% 30% 40% 50% 60% 70% 80% 90% 100%
K = signal polarisé/signal total

Figure V-9 : Variation des paramétres d’anisotropie apparents [, et ﬂ,{,,p en fonction de K : la proportion de
rayonnement polarisé dans le faisceau incident pour un parametre d’asymétrie § = 1
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Pourun 3 =1.85
@— Modele- Polarisation selon X —@— Modeéle- Polarisation selon Y

O Simulation- Polarisation selon X A Simulation- Polarisation selon Y

18 o——oo00-o0-o—lo—o@ o o
16
1,4
1,2
1
08
0,6
0,4
0,2
0
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K = signal polarisé/signal total

Bapparant

Figure V-10 : Variation des paramétres d’anisotropie apparents fg,, et ,ngp en fonction de K : la proportion de
rayonnement polarisé dans le faisceau incident pour un paramétre d’asymétrie § = 1.85

Du point de vue de la question qui sous-tend ce chapitre, ¢’est a dire I’influence du rayonnement non-
polarisé, ce comportement est trés intéressant. En effet, il signifie que dans les conditions ou 8 = 1,85
et la polarisation est dans la direction perpendiculaire au plan du détecteur, les spectres de photoélectrons
enregistrés par notre spectrométre VMI (plus précisément leur distribution angulaire apparente)
devraient étre trés sensibles a la présence d’une faible contribution de rayonnement non-polarisé dans
I’impulsion qui ionise le gaz cible (mais par contre trés peu sensibles dans le cas d’un polarisation dans
le plan du détecteur). Dans 1’étude expérimentale que je vais présenter maintenant, nous avons cherché
a évaluer si nous pouvions utiliser notre modele analytique, et exploiter le comportement observé sur
les courbes de la Figure V-10, pour remonter a la proportion de rayonnement ASE dans I’impulsion du
laser XUV injecté que nous avons utilisé sur I’installation LASERIX.

IVV. Mise en ceuvre expérimentale

Pour tester expérimentalement le modéle analytique que nous venons de présenter, et son application a
I’évaluation de la proportion de rayonnement non-polarisé, nous avons utilisé le laser XUV injecté a
32,6 nm de l’installation LASERIX, avec la méme implantation expérimentale que celle décrite au
chapitre IV, sans toutefois utiliser le faisceau d’habillage IR. Le but de cette expérience était d’obtenir
des spectres de photoélectrons pour les deux directions de polarisation linéaire du laser XUV injecté
(paralléle et perpendiculaire au plan du détecteur VMI), en faisant varier la proportion de rayonnement
ASE dans la tache focale XUV envoyée dans le VMI.

Nous décrivons d’abord le dispositif expérimental utilisé pour faire varier la direction de polarisation de
I’harmonique amplifiée et la proportion d’ ASE. Puis nous présentons les résultats obtenus, en particulier
la méthode de traitement des spectres expérimentaux que nous avons utilisée pour nous comparer au
modele analytique reliant B,pparent @ 1a proportion de rayonnement non-polarisé K. Enfin nous
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discuterons cette comparaison.

IV.1. Changement de direction de la polarisation linéaire du laser XUV injecté

La Figure V-11 rappelle le montage expérimental de 1’installation LASERIX présenté dans un chapitre
précédent. Le faisceau IR utilisé pour générer les harmoniques y est représenté en rouge. Comme nous
I’avons rappelé au début de ce chapitre, I’harmonique d’ordre 25 générée dans 1’argon, qui est injectée
dans le plasma de titane amplificateur, est polarisée linéairement dans la méme direction que le laser IR
qui la génére. La polarisation de I’harmonique est ensuite conservée au cours de I’amplification. Dans
les expériences décrites au chapitre I'V, la polarisation linéaire du laser IR, et donc celle de I’harmonique
amplifiée, était orientée dans la direction horizontale (i.e. dans le plan de la Figure V-11), afin d’étre
paralléle au plan du détecteur de notre spectrometre VMI. Cette direction de polarisation correspond a
une polarisation p, car paralléle au plan d’incidence des optiques. Pour passer a une polarisation s,
orientée dans la direction verticale, et donc perpendiculaire au détecteur VMI, une lame demi-onde (A/2)
est placée sur le trajet du faisceau IR, avant la cellule d’argon qui sert a générer les harmoniques (a
droite sur le schéma de la Figure V-11). En tournant cette lame de 6 = 45°, on passe ainside pas, en

faisant tourner 1’axe de polarisation de la lumiére entrante de 26=90°.

Nous avons vérifi¢ que le changement de polarisation de p & s, de I’harmonique 25 injectée, ne modifiait
pas son intensité en sortie du plasma, aprés amplification. Ce résultat est en accord avec les prédictions
théoriques [59], et cohérent avec d’autres observations expérimentales [171]. Aprés amplification le
faisceau XUV (représenté en violet sur la Figure VV-11), émis par le filament de plasma, est focalisé dans
le spectrométre VMI a I’aide d’un miroir sphérique et d’un miroir plan (a ’intérieur du cercle rouge
pointillés sur la Figure V-11), tous deux revétus d’une multicouche en B4C:Si, et utilisés en incidence
quasi-normale (i=2,4°). Le fait d’étre en incidence quasi-normale assure que les deux polarisations p et
s sont réfléchies avec la méme efficacité par les deux miroirs, comme le confirment les courbes des
Figure V-12 et Figure V-13. La réflectivité d’un miroir multicouches en B4C:Si pour des photons de 38
eV, calculée d’apres la base de données du CXRO [153], est tracée en fonction de 1’angle de rasance
(r=90°-i), pour les 3 états de polarisation qui nous intéressent : linéaire en p, en s ou non-polarisé (qui

correspond a I’émission d’ASE).

On voit sur la Figure V-12 que pour un angle de rasance de 87,6° (i=2,4°) la réflectivité est de I’ordre

de 23% et qu’elle varie en absolu de moins de 1% entre les 3 états de polarisation considérés.
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Figure V-11: Montage expérimental sur I'installation LASERIX identique a celui montré dans le chapitre 1V (figure
IV-6), sauf la lame A/2 utilisée pour changer la polarisation du laser XUV injecté, et le diaphragme utilisé pour
bloquer I’émission ASE
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Figure V-12 : Réflectivité d’un miroir multicouches en B4C:Si pour des photons a 38eV, tracée en fonction de
I'angle de rasance, pour différents états de polarisation. (Valeurs calculées par la base de données du CXRO
[153])

Apreés réflexion par les deux miroirs, de méme revétement multicouche et 8 méme angle d’incidence, la
réflectivité totale est donnée par le carré de la réflectivité individuelle R. Dans la Figure V-13 nous
avons tracé le rapport de réflectivité totale entre deux états de polarisation différents : non polarisé/
polarisation p (tirets bleus), non polarisé/ polarisation s (point-trait rouge) et polarisation p/ polarisation

s (points noirs). Les différents rapports ne different de 1 que de ~ + 2% pour un angle de rasance de
87,6°.

181



Chapitre V : Effet de la polarisation du rayonnement ionisant sur la distribution angulaire des photoélectrons.
Application a [’étude de la contribution du rayonnement non-polarisé sur nos mesures

1,4
— — = Non polarisé / polarisé en (p)
1,3 ~ -
~ L . .
12 ~ o - Non polarisé / polarisé en (s)
-~
® 11 B TP BT LI Polarisé en (p) / Polarisé en (s)
c ’ - o
o0 -~ _
L2 T S R i S P
5 1 A IR ekt
= o TS
% 09 e T e
08 -~ T
0,7
0,6
80 82 84 86 88 90

Angle d'incidence (degré)

Figure V-13 : Courbes montrant le rapport des réflectivités totales de deux miroirs multicouches utilisées pour la
focalisation du laser XUV dans le VMI en fonction de I'angle de rasance, pour une énergie de photons de 38 eV
pour différents états de polarisation du laser XUV fonctionnant en mode injecté : pour une polarisation (p) en
bleu, une polarisation (s) en rouge et le rapport de réflectivité pour les deux polarisations (p)/(s).

On en conclut donc que, dans nos conditions expérimentales, 1’intensité du faisceau laser XUV, renvoyé
et focalisé dans le spectromeétre VMI par les deux miroirs multicouches, n’est pas modifiée par son état
de polarisation. En d’autres termes, la proportion de rayonnement non-polarisé dans I’intensité totale du
laser XUV injecté (que 1’on va quantifier par le coefficient K introduit dans la section 111.2) n’est pas
modifiée par la réflexion sur les miroirs.

On va voir maintenant le dispositif utilisé dans notre expérience pour faire varier la proportion de
rayonnement non-polarisé (ASE + émission thermique du plasma) envoyée dans le VMI.

IV.2. Filtrage spatial de la contribution d’ASE dans le signal du laser XUV injecté

Pour diminuer la proportion de rayonnement non-polarisé dans la tache focale du laser XUV injecté, qui
est envoyée dans le gaz cible du VMI, un diaphragme avec une ouverture de 4 mm de diametre a été
placé a quelques mm devant le miroir sphérique multicouches (voir insert sur Figure V-11). Le faisceau
de I’harmonique H25 amplifiée est en effet trés directif (de I’ordre de 1mrad), alors que le faisceau ASE
1’est beaucoup moins (~ 5 a 10 mrad), tandis que 1’émission thermique du plasma est isotrope. Le miroir
sphérique étant placé & 50 cm de la sortie du plasma, la taille du faisceau harmonique amplifiée est de
I’ordre de 0,5 mm a cet endroit, alors que celle du faisceau ASE est 5 a 10 fois plus grande, soit 2 a 5
mm. La solution la plus simple consisterait donc a faire passer le faisceau par un diaphragme de diamétre
petit, de I"ordre de 1 mm. Toutefois compte tenu des fluctuations tir a tir du pointé du faisceau
harmonique amplifiée (de I’ordre de +/- 2 mrad), cette solution s’est avérée difficile a mettre en place.
Nous avons donc choisi pour cette expérience de placer le faisceau harmonique amplifiée pres du bord
du faisceau ASE, en jouant sur I’angle d’injection. Il faut également rappeler que 1’angle d’incidence
sur le miroir étant de 2,4°, le faisceau réfléchi est trés peu séparé du faisceau incident au niveau du
diaphragme.

182



Chapitre V : Effet de la polarisation du rayonnement ionisant sur la distribution angulaire des photoélectrons.
Application a [’étude de la contribution du rayonnement non-polarisé sur nos mesures

A T’aide de la caméra CCD XUV positionnée a la méme distance que le centre du VMI par rapport au
miroir focalisant, nous avons pu directement contrdler I’effet du diaphragme sur la structure spatiale de
la tdche focale envoyée dans le spectrométre VMI, ainsi que sa capacité a intercepter la plus grande
partie de 1’émission ASE et de I’émission plasma, tout en laissant passer le faisceau de 1’harmonique
amplifiée. Les images obtenues pour les différents cas sont montrées sur la Figure V-14. Pour éviter la
saturation du détecteur (et en ’absence de filtre Al supplémentaire au moment de cette expérience), ces
images ont été obtenues en défocalisant tres Iégérement le miroir sphérique afin d’agrandir les images
et ainsi diminuer le signal détecté par pixel. La Figure V-14 (a) a été enregistrée avec un laser XUV
fonctionnant en mode ASE, en 1’absence de diaphragme. On reconnait les petites structures intenses a
I’intérieur de la tache, caractéristiques du mode ASE. La Figure V-14 (b) a été enregistrée avec le laser
XUV opéré en mode injecté. On voit que sur la tache ASE est superposée une zone plus petite et trés
intense, qui correspond a ’harmonique amplifiée. Enfin dans la Figure V-14 (c) le diaphragme est mis
en place. On voit qu’une grande partie du signal ASE a été éliminée, notamment dans la partie basse de

la tache, alors que la tache correspondant a I’harmonique amplifiée est inchangée.

1 4

Mode injecté
Mode ASE Mode injecté avec diaphragme

Figure V-14 : Images de la tdche focale du faisceau XUV obtenues a I'aide du caméra CCD XUV, lorsque le
faisceau XUV est (a) en mode ASE, (b) en mode injecté sans diaphragme, (c) en mode injecté en présence du
diaphragme qui élimine le signal ASE.

Les 3 images de la Figure V-14 correspondent a trois valeurs différentes du coefficient K= f—" gue nous
tot

avons introduit dans la section Ill. Dans I’image (a), on a K=0 puisque 1’émission ASE est totalement
non-polarisée. Dans les images (b) et (c), on a K>0 grace a la contribution de I’harmonique amplifiée,
polarisée linéairement. Dans I’image (c), la valeur de K est plus grande que dans I’image (b), puisqu’on
a réduit la contribution de I’ASE dans le signal XUV total (¢,.)envoyé dans le VMI. Nous
présenterons plus loin, a I’appui de nos résultats expérimentaux, I’évaluation quantitative du coefficient
K que nous avons pu effectuer a partir de ces images CCD.

IV.3. Spectres de photoélectrons pour différents états de polarisation et mesure de Bapparent

Nous avons donc mis en place expérimentalement la possibilité de changer de p a s la direction de
polarisation de I’harmonique amplifiée, et celle de faire varier la proportion de rayonnement polarisé (et
donc le coefficient K) dans le faisceau XUV ionisant envoyé dans la zone d’interaction du spectromeétre
VMI. Nous avons ensuite enregistré des spectres de photoélectrons, issus d’un gaz cible d’argon, pour
les deux directions de polarisation p et s du laser XUV injecté, avec ou sans la présence du diaphragme.
Les images brutes du VMI, obtenues pour une tension de répulsion de -3kV, sont montrées dans la
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Figure V-15. 1l faut souligner que, pour une meilleure lisibilité qualitative, les images sont affichées
avec des echelles de niveaux de gris différentes.

Non polarisé

i

Avec diaphragme Avec diaphragme Avec diaphragme

Figure V-15: Spectres bruts de photoélectrons détectés par le spectrometre VMI (gaz cible argon) par le laser
XUV, sans (en haut) et avec (en bas) diaphragme, pour trois configurations de polarisation : (a,d) ASE ; (b, e)
polarisation p ; (c, f) polarisation s. Paramétres VMI : Vyep= -3kV, Zaig= 3mm , p=6.10"° mbar. Dans chaque cas,
I’axe de polarisation du rayonnement par rapport au détecteur est représenté en orange. Ces images sont
moyennées de plusieurs images accumulées de 10 tirs laser (100 tirs laser par image moyenne).

Dans la partie supérieure de la Figure V-15, les images (a-c) ont été obtenues en 1’absence de
diaphragme, pour trois états de polarisation différents du lasers XUV : (a) ASE, (b) injecté avec
polarisation p, (c) injecté avec polarisation s. Dans la partie inférieure, les images (d-f) montrent les
spectres obtenus pour les trois mémes états de polarisation, lorsque le diaphragme est mis en place, et
donc une grande partie de I’ASE est éliminée. Sur les images (b) et (¢) I’axe de polarisation de
I’harmonique XUV amplifiée par rapport au plan du détecteur est indiquée par une fleche orange. Dans
le cas du laser XUV ASE (Figure V-15 (a) et (d)), on peut voir que la présence du diaphragme a pour
effet de diminuer le niveau de signal, ce qui confirme qu’une grande quantité de 1’émission ASE a été
bloguée par celui-ci. Ne contribue au processus de photoionisation que la partie de 1’émission ASE qui
se recouvre spatialement avec la partie injectée dans la tache focale.

Dans le cas des spectres de la Figure V-15, (b) et (e), I’harmonique injectée dans le plasma laser XUV
est en polarisation p, I’axe de polarisation est dans le plan horizontal, paralléle au plan du détecteur. Le
signal de photoélectrons est maximal le long de I’axe de polarisation et minimum dans la direction
perpendiculaire a celui-ci. Cette forte asymétrie résulte de la valeur élevée (8 = 1,85) du paramétre de

distribution angulaire a 38 eV de 1’argon. Lorsque le diaphragme est positionné dans le trajet du faisceau
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XUV, on remarque (Figure V-15 (e)) que le signal dans la direction perpendiculaire a la polarisation est
légeérement diminué. L’effet de la présence du diaphragme est beaucoup plus spectaculaire lorsque le
laser XUV injecté fonctionne en polarisation s, dans le plan vertical, i.e. perpendiculaire au plan du
détecteur. En comparant les images (c) et (f) de la Figure V-15, on voit que la distribution angulaire est
beaucoup plus uniforme lorsque le diaphragme est en place.

Nous constatons donc, pour le moment qualitativement, que la distribution angulaire apparente, telle
qu’enregistrée sur le détecteur du VMI, est modifié¢e par I’état de polarisation du rayonnement ionisant
de fagon similaire aux résultats des simulations que nous avons présentées dans la section 111 (voir Figure
V-6). Pour effectuer une comparaison quantitative, avec nos simulations numériques et avec les
expressions analytiques de notre modele simplifié, il faut extraire la valeur du paramétre d’anisotropie
apparent (Bapparent) de NOS spectres bruts expérimentaux. Nous avons pour cela utilise deux méthodes
différentes, la premicre utilisant directement les spectres bruts, la deuxiéme utilisant inversion d’Abel
en supposant une polarisation p. Nous présentons dans la section suivante les méthodes utilisées pour
traiter les données, et nous comparons les résultats obtenus par les deux méthodes.

IV.3.1. Mesure de Bapparent sans inversion d’Abel, transformation en coordonnées polaires

On a vu dans la section Il que le parameétre d’asymétrie Bapparent PeUL Etre extrait & partir du rapport de
signal de photoélectrons entre la direction de polarisation du rayonnement ionisant et la direction

X ap

. - — S
perpendiculaire, Rypparent = s,

£ (équation V-30). En toute rigueur ce signal doit étre mesuré sur le
app

spectre aprés inversion, et non sur le spectre brut. Toutefois les spectres que nous étudions étant
constitués d’une seule raie (ionisation de la sous-couche 3p de I’argon par des photons de 38 eV), la
mesure du signal sur la couronne extérieure dans les spectres bruts constitue une trés bonne
approximation, comme nous allons le vérifier dans la suite.

Les différentes étapes du traitement des données sont schématisées dans la Figure V-16. L’image (a)
montre un exemple de spectre brut dans les conditions de polarisation similaires a la Figure V-15 (b) :
polarisation linéaire p (dans le plan du détecteur) du laser XUV injecté. Les valeurs de 1’angle 6

indiquées sont mesurées par rapport a 1’axe de polarisation du laser XUV.

Afin de faciliter les mesures, en particulier I’intégration angulaire sur un intervalle donné, I’image brute,
initialement en coordonnées cartésiennes (Px ,P.), est transformée en représentation polaire (R, 6),
comme le montre la Figure V-16 (b), ou les angles 6 = 0°, 90°, 180° et 270° par rapport a la polarisation
XUV sont également indiqués. Enfin la mesure du signal dans la direction de polarisation et dans la
direction perpendiculaire est effectuée sur le tracé de la Figure V-16 (c) qui correspond a une coupe du
spectre (b) le long de la direction angulaire, selon la ligne en pointillés bleus. Cette ligne est positionnée
au maximum de la raie photoélectronique d’énergie cinétique Ec = 22,24 eV et elle a une largeur
AR=10px, qui correspond a AE = 0.5 eV. La valeur de AR doit étre la plus petite possible pour se
rapprocher des grandeurs Sy et S, utilisée dans notre modéle analytique, mais suffisamment grande pour
limiter le bruit. La valeur AR = 10px est un bon compromis. Sur la Figure V-16 (c) on a indiqué par des
fleches les positions angulaires ou le signal a été mesure. Le signal suivant 1’axe de polarisation X est
mesuré a 6 =0° et 180°, le signal suivant I’axe de propagation Z du faisceau XUV est mesuré a 6 =90°
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et 270°. On voit que le signal est 1égérement différent a 0° et 180° d’une part, et a 90° et 270° ou le
signal est proche de 0, d’autre part (bien que de fagon moins marquée). Cette asymétrie est également
visible sur le spectre brut montré en (a). En principe, compte tenu de la symétrie de la distribution
angulaire autour de I’axe de polarisation, le spectre projeté sur le détecteur devrait étre symétrique
haut/bas, ainsi que droite/gauche. L’asymétrie observée est principalement due a un centrage imparfait
du jet de gaz par rapport au faisceau ionisant et/ou au centre du VMI. Compte tenu de cette légére

L, - - s . Soo+S ° Sope+S o
asymeétrie, nous consideérerons la valeur moyenne du signal <Sx> = =>—22% et <Sz>= % Pour

tenir compte du bruit la valeur mesurée a chaque angle 8 est moyennée sur un petit intervalle angulaire

AB = £10°. Au contraire de la largeur radiale AR, la mesure du signal est moins sensible a I’intégration

angulaire. Les mesures de <Sx> et <Sz> nous permettent de calculer le rapport recherché R, . = %

(a) (b)
o
—
) ©
o0 5
o =
2 © 3
@ < '
o s 0 45 90 135 180 225 270
<
Angle (degré)
Rayon (px)
—
Passage en Mesure du signal
Coordonnées polaires suivant les angles

Figure V-16: Premiére méthode utilisée pour calculer les valeurs du paramétre Papp sur les images brutes du
VMI, sans le passage par un programme d’inversion d’Abel. Le spectre brut (a) est transformé en coordonnées
polaires (b). Le signal dans la direction de polarisation et dans la direction perpendiculaire est mesuré sur le
profil (c), correspondant a la variation angulaire du signal a la position de la raie, comme indiqué par la ligne en
pointillés bleus sur le spectre (b).

En utilisant 1’équation V-24, le rapport R,,.s mesuré peut étre relié au parameétre d’asymeétrie apparent

Bapp par I’expression suivante :

(Sx) 1+Bapp squati
mes = (S_:) = pawp (équation V-31)
2

D’ou on tire I’expression PBapp €n fonction du rapport R,;,.s mesuré :

]
=

Bapp = —= (équation V-32)
2

1+

Nous avons appliqué la méthode décrite aux 6 spectres expérimentaux présentés dans la Figure V-15.
Les valeurs du rapport Rmes mesurées, ainsi que les valeurs de Bapp déduites pour les différents états de
polarisation sont regroupées dans le tableau V-2.
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Spectre R = <Sx/Sz> Bapp
XUV-mode ASE ; sans diaphragme 15.3 1.65+0.18
XUV-mode ASE ; avec diaphragme 15 1.64 +0.3
XUV-injecté, Polarisation (p) ; sans diaphragme 12.7 1.59 + 0.08
XUV-injecté, Polarisation (p) ; avec diaphragme 26.6 1.83+0.12
XUV-injecté, Polarisation (s) ; sans diaphragme 10.1 1.50 + 0.18
XUV-injecté, Polarisation (s) ; avec diaphragme 5.2 1.17+0.49

Tableau V-2: Valeurs mesurées du rapport Rmes =<Sx/Sz> et du paramétre ffapp d’apres I'équation V-31, dans
les spectres bruts photoélectroniques présentés sur la Figure V-15, pour différents états de polarisation du laser
XUV.

IV.3.2. Mesure de Bapparent apreés inversion d’Abel par le logiciel pBasex™

La deuxiéme méthode utilisée pour extraire le paramétre d’anisotropie Papp € NOS spectres
photoélectroniques expérimentaux consiste a effectuer une inversion d’ Abel (en supposant une symétrie
correspondant a la polarisation p). Comme déja discuté dans la section III de ce chapitre, I’inversion
d’Abel n’est rigoureusement valable que lorsque 1’axe de symétrie de I’image VMI est située dans le
plan du détecteur, ce qui correspondrait au cas d’un laser XUV polarisé linéairement en p. L’inversion
d’Abel des spectres correspondant aux autres états de polarisation considérés ici a pour but d’extraire
une valeur du parameétre d’asymétrie apparent Papp, comme nous 1’avions fait a partir des spectres
synthétiques présentés sur la Figure V-15.

(a)
(b) (©)
P2 —PO
100 1
= 80 ‘\?:
2 60 \
® 40
0
»n 20
0
0 10 20 30 40
Ec (eV)
— —
Inversion d’Abel Mesure du paramétre B, = P,/P,

Figure V-17: Deuxiéme méthode utilisée pour mesurer les valeurs du paramétre Bapp par inversion d’Abel en
utilisant I'algorithme pBasex+. (a) spectre brut obtenu ; (b) spectre inversé ; (c) courbes de PO (E) et P2 (E) dont
on déduit la valeur de Sapp.

Nous avons utilisé I’algorithme d’inversion pBasex* déja décrit dans le chapitre Il, comme schématisé
sur la Figure V-17. Le spectre brut montré en (a) est inversé par pBasex+ en prenant 1’axe de polarisation
comme axe de symétrie. Le spectre inversé obtenu, c’est a dire la tranche centrale de la sphére, est
montrée en (b). L’inversion par pBasex* fournit d’autre part les fonctions Po(E) et P, (E) associées aux
polynémes de Legendre d’ordre 0 et 2 respectivement intervenant dans la distribution angulaire du signal

pour un processus d’ionisation a un photon. Ces courbes sont montrées dans la Figure V-17 (c). La
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courbe Po(E) correspond au spectre de photoélectrons intégrés angulairement. La valeur du parameétre
(Bapp) est obtenue en calculant le rapport P2/ Po [134] moyenné sur la largeur & mi-hauteur du profil de
la raie (suivant le rapport des moyennes pondérées).

La procédure d’inversion d’ Abel par pBasex* a €té appliquée aux 6 spectres bruts présentés sur la Figure
V-18. Les résultats obtenus sont présentés sur la Figure V-18, qui montre les spectres avant inversion
(partie gauche) et les spectres inverseés (partie droite), pour les 6 états de polarisation du laser XUV
étudiés. Comme dans la Figure V-18, les images du haut correspondent au cas sans diaphragme, celles
du bas au cas avec diaphragme en place, et donc émission ASE en partie éliminée.

Polarisation P Polarisation S

Avec diaphragme Avec diaphragme Avec diaphragme

Figure V-18 : Spectres bruts de photoélectrons présentés dans la figure V-15 (a gauche) et les spectres inversés
correspondants (a droite), sans (en haut) et avec (en bas) diaphragme, pour trois configurations de
polarisation : a gauche en ASE ; au centre pour une polarisation p ; et a droite pour une polarisation s.
Enfin le tableau V-3 regroupe les valeurs de Bapp Calculées a partir des fonctions Po(E) et P, (E), fournies
par pBasex* pour les différents états de polarisation. Dans la derniére colonne de ce tableau on a
¢galement reporté les valeurs de Bapp trouvées préecédemment (tableau VV-2). Si on compare les valeurs
de Bapp obtenues par les deux méthodes, on voit qu’on trouve un trés bon accord dans le cas du laser
XUV ASE et dans le cas du laser XUV injecté en polarisation s. L’accord est un peu moins bon dans le
cas de la polarisation p. Nous allons maintenant comparer ces valeurs mesurées sur nos spectres

expérimentaux a celles prédites pas notre modele analytique.
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Spectre Bapp Bapp (R)
XUV-mode ASE ; sans diaphragme 1.68 + 0.05 1.65+0.18
XUV-mode ASE ; avec diaphragme 1.65 + 0.06 1.64+0.3
XUV-injecté, Polarisation (P) ; sans diaphragme 1.78 £ 0.04 1.59 + 0.08
XUV-injecté, Polarisation (P) ; avec diaphragme 1.75 +0.08 1.83+0.12
XUV-injecté, Polarisation (S) ; sans diaphragme 1.48 0.2 150+ 0.18
XUV-injecté, Polarisation (S) ; avec diaphragme 1.08 +0.3 1.17+0.49

Tableau V-3 : Valeurs de fapp résultant de I'inversion d’Abel par I'algorithme pBasex+, des spectres bruts
photoélectroniques présentés sur la figure V-16, pour différents états de polarisation du laser XUV. Les valeurs
du Tableau V-2 sont rappelées en italiques dans la colonne de droite.

V. Comparaison des mesures de Bapp avec le modéle analytique

V.1. Estimation du coefficient K a partir du profil spatial du laser XUV

Afin d’évaluer, pour chacun des cas étudiés plus haut, un ordre de grandeur de la proportion de
rayonnement polarisé et non polarisé dans le nombre total de photons XUV envoyé dans le VMI, nous
repartons des images de la tache focale du laser XUV que nous avions présentées dans la Figure V-19.
Ces images sont reproduites sur la Figure V-19, dans laquelle nous avons ajouté (image (b)) I’image de
la tdche focale XUV obtenue dans le cas ASE, avec le diaphragme en place. Sur chaque image, nous
avons mesuré le signal intégré sur la surface délimitant la tache focale ASE (pointillés noirs), qui
correspond au signal total, puis le signal intégré sur la surface délimitant 1’harmonique amplifiée
(pointillés verts). Les résultats obtenus sont rassemblés dans le tableau V-4.

ASE XUV injecté
sans diaphragme sans diaphragme

ASE XUV injecté
avec diaphragme avec diaphragme

Figure V-19: Mesure du niveau de signal de la partie ASE et la partie harmonique amplifiée dans les tdches
focales du laser XUV sans et avec diaphragme pour bloquer I'émission ASE. Les tirets verts montrent la surface
mesurée pour la partie harmonique injecté, tandis que les tirets noirs délimitent représentent la mesure de la
partie ASE.
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Contour ASE Contour HH Coefficient K= 22
dto
= signal total amplifiée o
(a) ASE sans
) 1,6.107 1,1.106 0
diaphragme
(b) ASE avec
) 1,5.106 1,1.106 0
diaphragme
(c) injecté sans
) 3.10° 1,6.107 0,5
diaphragme
(d) injecté avec
) 1,6.107 1,4.107 0,8-0,87
diaphragme

Tableau V-4 : Signal intégré sur les images (a-d) de la figure V-20, dans les deux zones délimitant la tache focale
ASE et I’lharmonique amplifiée respectivement. Le coefficient K déduit de ces mesures est indiqué dans la
colonne de droite.

Pour I’image (a) « ASE sans diaphragme » on voit dans ce tableau que 1’émission ASE mesurée dans la
petite zone correspondant a I’harmonique amplifiée (colonne du milieu) est de I’ordre de 1,1.10°, ce qui
est beaucoup plus faible (<10%) que le signal mesuré dans la méme zone pour I’image (¢) « injecté sans
diaphragme » (de I’ordre de 1,6.107). On en déduit que le signal provenant de 1’harmonique amplifiée
polarisée constitue environ 50% du signal total (de I’ordre de 3.107), tel que mesuré dans la zone
entourant toute la tche focale. Le reste du signal (~1,5.107) est dii a I’ASE non-polarisée. En I’absence
de diaphragme, la tache focale du laser XUV injecté correspond donc a un coefficient K ~0,5. Dans le
cas ou le diaphragme était en place, le signal total, mesuré dans I’image (d) dans la zone délimitant
I’ASE, est réduit a ~1,6.107, alors que le signal mesuré sur la méme image dans la zone délimitant
I’harmonique amplifiée est ~1,4.107. On en déduit que la proportion du rayonnement polarisé provenant
de I’harmonique amplifiée est de 1I’ordre de 80-87%, selon que la contribution de I’ASE dans la zone de
I’harmonique amplifiée (~1,1.10°) est soustraite ou pas. Finalement les valeurs du coefficient K évaluées
a partir des images de la Figure V-19 sont rassemblées dans la colonne de droite du Tableau V-4.

V.2. Effet du taux de polarisation et comparaison avec le modéle analytique

En associant les valeurs du coefficient K que nous venons d’évaluer aux mesures de Papp
correspondantes pour chaque configuration de polarisation étudiée, nous pouvons maintenant placer les
points expérimentaux sur les courbes Bapp = f(K, B) issues de notre modéle analytique, avec § = 1,85
(Figure V-10). Comme on peut le voir dans la Figure V-20, nos mesures sont en excellent accord avec
les courbes calculées, aussi bien pour la polarisation p (en bleu), que la polarisation s (en rouge), ou
encore I’ASE (en vert). Il faut rappeler ici que nous avons associ¢ la méme valeur de K pour les mesures
de Bapp en polarisation p et s. Nous avons en effet vu que nous pouvions considérer que le passage de p
a s pour I’harmonique injectée ne modifiait pas I’intensité de ce rayonnement dans la tache focale
envoyée dans le VMI.
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Comparaison avec le modéle analytique pour un 3 = 1.85

Modele-Polarisation (P) —— Modele-Polarisation (S)

Bapp, sans inversion d'Abel O Papp, apres inversion d'Abel
2
1,8
1,6
1,4
1,2
1
0,8
0,6
0,4
0,2
0
0% 10%  20% 30% 40% 50% 60% 70% 80% 90% 100%

Bapparant

K = signal polarisé / signal total

Figure V-20: Comparaison entre les valeurs du Bapp calculées par le modéle analytique et les valeurs mesurées
sur les spectres expérimentaux par deux méthodes, sans et avec inversion d’Abel, pour deux directions de
polarisation par rapport au plan du détecteur : p= paralléle ; s= perpendiculaire.

Dans le temps limité que nous avons pu consacrer a cette expérience, il ne nous a malheureusement pas
¢été possible d’affiner davantage la méthode d’élimination de la contribution du rayonnement ASE dans
le faisceau laser XUV injecté. Cela nous aurait permis d’étudier le potentiel de notre méthode pour
K>0,9 et d’évaluer ainsi la sensibilit¢ de notre méthode pour contréler (et possiblement éliminer
totalement) la proportion d’ASE dans le signal du laser XUV injecté. Les résultats que nous avons
obtenus nous permettent toutefois de valider le principe de la méthode. Cette méthode est
particulierement bien adaptée au laser XUV injecté, qui contient de fagon inhérente un fond d’émission
ASE non-polarisé, qu’il est important de quantifier et de réduire au maximum, non seulement pour
progresser dans la technique d’habillage laser pour la caractérisation temporelle, mais aussi pour toute
expérience d’application qui vise a utiliser les propriétés de cohérence, de polarisation ou de courte

durée de I’harmonique amplifiée.

Plus généralement I’utilisation de la distribution angulaire apparente détectée par le spectrométre VMI
pourrait étre étendue a d’autres sources XUV cohérentes, notamment les lasers XUV a électrons libres,
ou encore les harmoniques d’ordre élevé. Dans ce dernier cas, notre méthode n’est applicable que sur la
raie de photoélectrons la plus extérieure sur le spectre, ¢’est a dire correspondant a I’harmonique de plus
forte énergie envoyée dans le VMI. Enfin on a vu que notre méthode de mesure du taux de polarisation
est beaucoup plus sensible lorsque le paramétre d’anisotropie 3 de la raie considérés est proche de 2.
Dans la Figure V-21, on a tracé 1’évolution en fonction de 1’énergie des photons du paramétre
d’anisotropie B correspondant a I’ionisation de la sous-couche externe de différents gaz rares : Ne (2p),
Ar (3p), Kr (4p) et Xe (5p). Le graphe de gauche présente les valeurs mesurées, telles que trouvées dans
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la littérature. Le graphe de droite présente les valeurs des calculs théoriques, telles que tabulées dans la
base de données d’Elettra [172]. On voit que sur toute la gamme d’énergie 20-100 eV on peut trouver
un gaz rare pour lequel la valeur du paramétre d’asymétrie  est comprise entre 1 et 1,9. Le domaine

d’énergie le plus favorable pour appliquer notre méthode est situé dans la gamme 20-40 eV.
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Figure V-21 : I'évolution en fonction de I’énergie des photons du paramétre d’anisotropie [5 correspondant a
I'ionisation de la sous-couche externe de différents gaz rares : Ne (2p), Ar (3p), Kr (4p) et Xe (5p). Les valeurs
mesurées, telles que trouvées dans la littérature (a gauche) et les valeurs des calculs théoriques, telles que
tabulées dans la base de données d’Elettra [172] (a droite).

VI. Conclusion

Finalement, dans ce chapitre, j’ai étudié 1’effet de 1’état de polarisation du rayonnement ionisant sur la
distribution angulaire apparente des photoélectrons enregistrés sur le détecteur du spectrométre VMI.
Les simulations numériques que nous avons présentées nous ont permis de visualiser la modification de
la distribution angulaire apparente pour différents états de polarisation et d’introduire le parameétre
d’anisotropie apparent Bapp. Le modéle simplifié que nous avons développé nous a ensuite permis de
donner les expressions analytiques de la valeur de Bapp en fonction du paramétre d’anisotropie atomique
B et du coefficient K de proportion de rayonnement polarisé, selon que la polarisation (linéaire) est
paralléle ou perpendiculaire au plan du détecteur. Nous avons pu tester la validité de ce modéle dans des
expériences que nous avons réalisées sur I’installation LASERIX, avec le laser XUV injecté a 38 eV,
constitué d’un mélange de rayonnement polarisé et non-polarisé. Les résultats que nous avons obtenus
sont en excellent accord avec notre modeéle.
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Conclusion et perspectives

Dans cette thése, nous avons étudié I'application de la technique de photoionisation habillée par laser
sur deux sources XUV ultrabreves et ultra-intenses, qui ont en commun d’étre générées par des lasers
intenses, de classe 100TW, et d’étre associées a la création d’un plasma dense et chaud : le laser XUV
en mode injecté d’une part, et les harmoniques d'ordre élevé générées par miroir plasma, d’autre part.
Notre objectif initial était d’utiliser cette technique pour caractériser temporellement ces deux sources
XUV a leur échelle temporelle respective, c’est a dire femtoseconde pour le laser XUV et attoseconde
pour les harmoniques XUV. L’approche que nous avons choisie consiste a ioniser une cible gazeuse a
I'aide de I'impulsion XUV a caractériser, en présence d'un champ d'habillage de fréquence différente,
choisi dans notre cas dans le domaine infrarouge, qui module le spectre des photoélectrons émis. Cette
approche a déja été utilisée avec succes pour caractériser temporellement les lasers XUV/X a électrons
libres avec une résolution temporelle femtoseconde, ainsi que les harmoniques d'ordre élevé générées
dans les gaz avec une résolution attoseconde.

A D’aide de simulations numériques utilisant le modele SFA, nous avons étudié pour chaque source
I'influence du champ d'habillage infrarouge sur les spectres photoélectroniques. Nous avons montré
I’importance d’avoir acces a la distribution angulaire des photoélectrons émis pour tirer parti des
informations temporelles encodées et pour renforcer la fiabilité de la mesure. Dans nos expériences la
résolution angulaire est obtenue par [’utilisation d’un spectrométre a imagerie de vitesse (VMI),
spéecifiqguement congu pour cette étude, et caractérisé au début de notre travail.

Dans le cas des harmoniques générées par miroir plasma, émettant un peigne de raies régulierement
espacées, nous avons cherché a observer I’asymétrie induite par le faisceau d’habillage infrarouge dans
la distribution angulaire du spectre de photoélectrons le long de 1’axe de polarisation, et sa variation en
fonction du retard XUV/IR a I’échelle sub-cycle. Dans cette expérience, particulierement difficile, nous
avons pu enregistrer des spectres de photoélectrons ionisés par les harmoniques XUV en un seul tir,
mais nous n’avons pas observé l'effet d'habillage attendu. L’étude détaillée que nous avons menée nous
permet de conclure que les deux principaux facteurs qui ont pu masquer cet effet sont (i) les aberrations
introduites par le miroir de focalisation de I'impulsion XUV dans le VMI, affectant la synchronisation
temporelle avec I’impulsion IR ; (ii) le filtrage spectral insuffisant de I'émission thermique du plasma
qui suit ’impulsion des harmoniques XUV, et induit un signal parasite dans les spectres des
photoélectrons détectés. Une deuxieéme expérience améliorant ces deux points aurait été nécessaire pour
évaluer plus précisément la faisabilité de 1’objectif ultime et original de la méthode : utiliser
I’information angulaire des spectres habillés pour remonter, en un seul tir, a la caractérisation complete
de I’'impulsion XUV, par un algorithme itératif.

Dans le cas du laser XUV injecté, émettant une seule raie spectralement fine, nous avons cherché a
remonter au profil temporel de la partie d’amplification cohérente induite par I'harmonique injectée dans
le plasma amplificateur, par la méthode de corrélation croisée utilisant le signal de sidebands. En
augmentant la durée de I’impulsion d’habillage IR, et en prenant en compte la résolution spectrale
limitée de notre VMI dans le traitement des spectres de photoélectrons, nous avons pu mettre en évidence
un faible effet d'habillage, pour un retard XUV/IR compatible avec les prédictions de simulations



numeriques. Ces résultats, encore préliminaires, constituent une premiére étape encourageante.

Pour aller plus loin, il est nécessaire d’améliorer autant que possible la résolution spectrale du
spectrometre VMI, notamment en travaillant dans une gamme d’énergie cinétique plus faible, ou encore
en remplacant l'aiguille d'injection du gaz cible par une vanne pulsée. De plus la vanne pulsée permet
de plus de diminuer la pression de gaz résiduel susceptible de générer un signal parasite dans les images
enregistrées. Mais surtout notre travail révele le role néfaste joué par I’émission ASE, qui accompagne
I'narmonique amplifiée et dure plus longtemps. Nous avons étudié et proposé une méthode originale
pour quantifier et contrdler de fagon trés sensible la proportion d’ ASE présente dans 1I’impulsion XUV
envoyée dans le spectrométre VMI, en nous appuyant sur I’accés a la distribution angulaire fournie par
ce spectrometre, et sur la possibilité de changer la direction de polarisation de la partie cohérente de
I’impulsion. En améliorant ces deux points critiques, nous pensons qu’il devrait étre possible de mener
a bien une mesure de corrélation croisée de 1I’impulsion XUV cohérente du laser XUV injecté, utilisant
le signal des sidebands avec un balayage temporel. Cette étape est indispensable pour aller vers I’objectif
initial de notre travail, qui était de réaliser des mesures temporelles mono-tir, en utilisant un champ
d’habillage THz dans le régime de streaking.

Plus généralement, on voit donc que la présence de rayonnement incohérent, et de durée plus longue
que I’impulsion XUV ultrabréve a caractériser, a constitué une difficulté commune aux deux sources
que nous avons étudiées. Cette difficulté est spécifique aux mécanismes de génération de ces deux
sources, impliquant la création d’un plasma chaud et dense. Elle n’existe pas pour les impulsions des
lasers XUV/X a électrons libres, ni pour les harmoniques d’ordre élevé générées dans un gaz (méme si
I’impulsion XUV doit étre séparée du faisceau d’¢lectrons dans le premier cas, et du faisceau IR de
génération dans le deuxieme cas). Dans notre cas, la présence de rayonnement incohérent de méme
énergie ou d’énergie proche, accompagnant I’impulsion XUV a caractériser constitue donc un défi
supplémentaire de ces expériences, déja délicates a réaliser.

D'autres difficultés ont également limité 1’avancement de notre travail, et devront étre prises en compte
pour aller plus loin :

-1) la fluctuation de I’impulsion XUV d’un tir a Pautre, qui rend d’autant plus crucial 1’objectif de

caractérisation en mono-tir, en s’affranchissant du balayage temporel.

-ii) la limitation d'accés aux installations ou ces sources sont développées, qui a entravé la possibilité de

répéter les expériences en mettant en ceuvre les améliorations nécessaires.

Bien qu’offrant une résolution spectrale moins bonne que d’autres types de spectrométres a électrons,
le spectromeétre VMI que nous avons utilisé nous parait présenter plusieurs avantages. [’accés a la
distribution angulaire des spectres de photoélectrons renforce la fiabilité des mesures puisqu’elle donne
acces dans une méme image a un effet d’habillage maximal dans la direction de polarisation, et minimal
ou nul dans la direction perpendiculaire. Pour les sources harmoniques générées par miroir plasma, la
résolution angulaire est indispensable, puisque I’effet du champ d’habillage attendu est une asymétrie

du signal des photoélectrons le long de I’axe de polarisation. Pour le laser XUV injecté, la résolution
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angulaire nous a permis d’étudier et proposer une méthode expérimentale pour quantifier la contribution
de I'émission ASE dans le signal total du laser XUV injecté. Enfin, utilisé en mode ions, en imagerie
spatiale et imagerie de vitesse, le spectrométre VMI est un outil précieux et particulierement utile pour

contrdler I’alignement et la superposition des faisceaux XUV et d’habillage.

En conclusion, la caractérisation temporelle des deux sources XUV ultrabréves que nous avons étudiées
dans cette these est un enjeu important, mais reste a ce jour difficile & réaliser. En paralléle de notre
travail, des premiers résultats encourageants ont également été obtenus par d’autres approches « tout
optique », dans le cadre de deux théses. Au LOA (ENSTA, Institut Polytechnique de Paris) Adeline
Kabaszinski [34] [35] a étudié une méthode mono-tir de corrélation croisée, basée sur la chute de
réflectivité d’un miroir XUV multicouche irradié par une impulsion IR intense. Une durée de ~ 500 fs
pour 1’harmonique amplifiée d’un laser XUV OFI a pu étre mesurée, sans toutefois remonter au profil
temporel de 1I’impulsion. Au LIDYL (CEA Saclay) une méthode sophistiquée de ptychographie
dynamique a été mise en ceuvre par Ludovic Chopineau [142] [173] pour la caractérisation spatio-
temporelle de la source harmonique par miroir plasma, dans les régimes CWE et ROM. Des durées de
620 as et 450 as respectivement ont été déduites des mesures. Ces deux approches ont notamment
I’avantage d’étre moins sensibles a la présence de rayonnement parasite que notre méthode basée sur la
photoionisation. Toutefois la méthode basée sur la photoionisation habillée par laser reste une alternative
intéressante, car contrairement aux deux autres, elle offre la possibilité d’un diagnostic temporel « en

ligne », derriére lequel I’'impulsion XUV peut étre utilisée pour des applications.
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