N
N

N

HAL

open science

Génération et caractérisation d’impulsions attosecondes
isolées a haute cadence

Corentin Picot

» To cite this version:

Corentin Picot. Génération et caractérisation d’impulsions attosecondes isolées a haute cadence.
Physique [physics|. Université Claude Bernard - Lyon I, 2024. Frangais. NNT: 2024LY010161 .

tel-04808840

HAL Id: tel-04808840
https://theses.hal.science/tel-04808840v1

Submitted on 28 Nov 2024

HAL is a multi-disciplinary open access
archive for the deposit and dissemination of sci-
entific research documents, whether they are pub-
lished or not. The documents may come from
teaching and research institutions in France or
abroad, or from public or private research centers.

L’archive ouverte pluridisciplinaire HAL, est
destinée au dépot et a la diffusion de documents
scientifiques de niveau recherche, publiés ou non,
émanant des établissements d’enseignement et de
recherche francais ou étrangers, des laboratoires
publics ou privés.


https://theses.hal.science/tel-04808840v1
https://hal.archives-ouvertes.fr

Université Claude Bernard Lyon 1

THESE de DOCTORAT DE
L'UNIVERSITE CLAUDE BERNARD LYON 1

Ecole Doctorale N° 52
Physique et Astrophysique de Lyon

Discipline : Physique

Soutenue publiquement le 02/10/2024, par :
Corentin Picot

Génération et caractérisation
d’'impulsions attosecondes isolées a
haute cadence

Devant le jury composé de :

DEL FATTI Natalia, PR Université Lyon 1, iLM Présidente
KAZAMIAS Sophie, PR Université Paris-Saclay, IJCB Lab  Rapporteure
SALIERES Pascal, DR Université Paris-Saclay, CEA Rapporteur
MEVEL Eric, PR Université de Bordeaux, CELIA Examinateur
CONSTANT Eric, DR Université Lyon 1, iLM Directeur de these

@O0






Ecole doctorale PHAST : physique et astrophysique

Institut Lumiere Matiere
THESE

pour obtenir le grade de docteur délivré par

I’Université Claude Bernard Lyon 1

Spécialité doctorale “Physique”

présentée et soutenue publiquement par
Corentin Picot

le 2 octobre 2024

Génération et caractérisation d’impulsions
attosecondes isolées a haute cadence

Membres du Jury

Mme. Natalia Del Fatti, Professeure, UCBL 1, iLM Lyon Présidente

Mme. Sophie Kazamias, Professeure, Université Paris Saclay, [JCLab Rapporteure

M. Pascal Salieres, Directeur de recheche, CEA Paris Saclay Rapporteur

M. Eric Mével, Professeur, CELIA Bordeaux Examinateur

M. Eric Constant, Directeur de recherche CNRS, iLM Lyon Directeur de these

Université Claude Bernard Lyon 1
Institut Lumiere Matiere
UMR CNRS 5306, Villeurbanne, France




Remerciements

La réalisation des travaux présentés dans cette these a uniquement été possible
grace au soutien indéfectible dont j’ai pu bénéficié pendant ces trois dernieres années,
méme beaucoup plus. Je tiens donc a dédier quelques remerciements aux différentes
personnes qui ont compté dans cette aventure.

Dans un premier temps, je veux remercier les membres de mon jury de soutenance,
Sophie Kazamias, Pascal Salicres, Eric Mével et Natalia Del Fatti. Je les remercie
d’avoir accepté d’étre membre pour mon jury de soutenance. Je les remercie aussi pour
les discussions qui ont eu lieu lors de ma soutenance de these, qui s’est avérée plus
qu’enrichissante pour moi. Je remercie plus particulierement Sophie et Pascal pour
leurs relectures précieuses et tres détaillées de mon manuscrit de these.

Bien évidemment, je me dois de remercier mon directeur de these, Eric Constant. Je
vous suis reconnaissant de m’avoir fait confiance il y a maintenant depuis plus de 3 ans,
ainsi que pour votre encadrement au cours de cette these. J’ai eu la chance de pouvoir
travailler et d’apprendre a vos cotés, recevoir vos conseils, allant de la réalisation scien-
tifique de la these, aux aspects expérimentaux de la physique ultrarapide ou encore les
aspects administratifs et techniques de la vie de laboratoire. Je vous suis reconnaissant
de cet accompagnement qui m’a permis d’appréhender avec sérénité le monde de la
recherche. J’espeére rendre au travers de ce manuscrit un travail a la hauteur de votre
investissement et votre confiance dans ma formation de jeune chercheur.

De maniere plus globale, je veux remercier I’équipe Dynamo pour I'accueil qui m’a
été réservé et pour 'environnement crée qui m’a permis de travailler dans les meilleures
conditions. Merci a Franck et Isabelle pour m’avoir accueilli au sein de 1’équipe. Merci
pour la bonne humeur prodiguée, les blagues pour rassurer, l'initiation au tricot et
d’avoir accepté que la teurgoule existe bien. Merci & Emilien pour les discussions que
I’on a pu avoir, les conseils scientifiques en salle de manip, ainsi que pour la formation
sur le terrain en plomberie, avec laquelle j’ai pu observé que le nettoyage de tuyaux peut
faire beaucoup de mousse ! Merci a Alicia, pour m’avoir supporté en tant que co-bureau
durant ces 3 ans, pour avoir essayé de comprendre mon sujet et pour ta gentillesse.
Bonne chance pour la suite de ta rédaction et ta soutenance, je n’ai aucun doute sur ta
réussite. Thank you Shreelakshmi, for your interest and your support. I have no doubt
in your success for the following years of your phD. Merci & Oznur, Baptiste, Alexie et
Yaowei pour toutes les discussions que ’on a pu avoir et leur accueil au sein de I’équipe.
Merci & Vincent pour les discussions scientifiques ou non, ainsi que ses conseils sur les
montages expérimentaux. Merci également a Saikat pour ses précieux conseils sur les
expériences. Merci a Richard pour les discussions que l'on a pu avoir, scientifiques ou
non, et pour ton soutien jusqu’a parfois tard apres de longues journées. Merci Sandrine,
Bruno, Christian et Gulabi pour votre soutien durant ces annéees de these. Enfin, je
remercie Lucas, nouveau doctorant qui prend la suite de cette recherche. Merci de nous
avoir choisi avec Eric pour ton stage et ta these. Je te souhaite bonne chance pour
tout ce qui t’attend au cours de these, avec la certitude d’'une réussite assurée. Ton



enthousiasme, ta volonté d’apprendre et de travailler ainsi que ta persévérance couplés
a ’environnement de travail de 1’équipe ne peuvent donner qu’une issue positive d’ici
4 ans!

Plus largement, je remercie les services techniques, administratifs et informatiques
de I'iLM. Plus particulierement, je remercie Ilias pour I'aspect réalisation mécanique,
Christian et Marc pour le changement des pompes, Véronique et Christelle pour la
gestion administrative ainsi que Marie-Jo.

Durant cette these, j’ai eu 'occasion de collaborer avec différentes équipes de re-
cherche et différents laboratoires, en France et a ’étranger. Merci a Stefan Skupin, de
I'institut Lumiere Matiere, pour son aide et son expertise sur les aspects théoriques
reliées a nos expériences, notamment sur les effets de propagation et sur la porte de
polarisation. Merci a Fabrice Catoire, du CELIA Bordeaux, pour le soutien théorique
sur les configurations de la porte de polarisation, ainsi que ses conseils sur la rédaction
d’articles. Merci & Eric Mével, Constance Valentin et Sylvain Prawdziak pour leur ac-
cueil au CELIA Bordeaux et pour le soutien et la réalisation scientifique de la mise en
forme temporelle et spatiale de I'impulsion fondamentale. Merci & Amelle Zair et Ben-
jamin Miller, du King’s College a Londres, également pour porter cette collaboration.
Merci a Inigo Sola et Benjamin Alonso, de 'université de Salamanque, pour leur appui
théorique et leur travail sur la reconstruction temporelle d’enveloppes femtosecondes
des harmoniques. Merci a Anne I’Huillier, Cord Arnold et Mathieu Gisselbrecht, du
Lund Laser Center en Suede, pour leur accueil chaleureux au sein de la division de
physique atomique de l'université de Lund et leur expertise scientifique lors de cam-
pagne LaserLab. Merci également a Daniel Diaz Rivas, Nedjma Ouahioune, Chen Guo
et Dominik Hoff pour leur appui scientifique et expérimental ainsi que leur travail
durant cette campagne, notamment sur la compréhension des données expérimentales
ainsi que sur l'utilisation du systéme laser.

Pour conclure, je veux remercier toutes les personnes qui m’ont soutenu bien au-
dela de la réalisation scientifique de ce manuscrit, mais sans qui je ne serais pas en train
d’écrire ces remerciements aujourd’hui et qui ont plus que contribué au bon déroulement
de cette these.

Merci a Louis, Justin, Nathaélle, Gillian, Julien. Merci pour tout, toutes les soirées
durant mes retours en Normandie et les excursions au Havre plus ou moins remplies
de péripéties et événements mémorables, les combos cinéma/dell” Arte, les vacances a
I’autre bout de la France, en montagne ou au camping, a faire du canyoning ou des
randonnées en forét. Merci pour m’avoir initié a 1’escalade, méme si cela m’a fait me
rendre compte que je suis plus adapté aux déplacements avec les pieds bien ancrés au
sol. Merci pour les soirées jeux a distance, qui m’ont permis de garder un lien avec
vous malgré les 700 kilometres, et qui ont été de tres bons moments de rigolade et
de détente. Merci pour toutes les apres-midi a jouer au Mollky, au palet breton, a
la pétanque ou encore au beach-volley, ce dernier sous un soleil normand qui était
stirement bien caché ce jour la. Merci d’avoir fait le déplacement pour venir m’écouter
parler de lasers pendant 1h, vous voir dans 'amphithéatre était un soutien plus que
rassurant lors de la soutenance. Merci Louis pour tous les moments qu’on a pu passer
ensemble, toutes les conneries que 'on a pu faire ou envisager de faire, les séances
de sport ensemble, au tennis il y a déja quelques années, jusqu'a la levée de fonte
aujourd’hui. Merci Justin et Nathaglle, pour tous les moments qu’on a pu passer chez
vous, pour les vacances passées ensemble, pour les discussions que I'on a pu avoir sur
tout et rien. Merci de cimenter la cohésion de ce groupe d’amis. Merci Gillian pour ton
entrain a chaque apres midi/soirée que I'on a pu passer ensemble, pour m’avoir fait

3



découvrir le Music Bar au Havre, ainsi que tes soirées barbecues a ’appartement. Ton
amour du Havre me rappelle chaque fois a quel point je suis attaché a revenir vous voir
et visiter mes terres natales. Merci Julien, également pour tous ces moments. Merci
de m’avoir écouté au sujet de mes lasers a de nombreuses reprises, d’avoir partagé des
parties et sessions de jeux plus rocambolesques les unes que les autres. J’ai hate de venir
visiter ta nouvelle terre d’accueil en Allemagne! Votre présence va bien au-dela de ces
trois dernieres années, représentant déja un bon bout de chemin parcouru ensemble,
chemin qui j’espére continuera encore pour tres, tres longtemps!

Merci également a toutes les personnes que j’ai pu rencontrer au travers du volley
a ’ENS. Merci pour les entralnements, les matchs et tournois, les WECO, les ninja
volleys, les kebabs post-entrainements et les bars post-matchs. Merci a Stéphane pour
m’avoir fait entrevoir le monde de la fonte, le coaching sportif, les rigolades et les
pétrons sur le terrain, les soirées mouvementées a Lyon ou ailleurs, les nombreuses
discussions que 1’on a pu avoir, ainsi que ton entrain a réaliser des idées plus ou moins
farfelues, Montpellier et le WECO en téte notamment. Merci a Antoine, pour m’avoir
montré qu’on peut se faire jouer les mains pendant tout un entrainement mais quand
méme revenir au suivant, pour les discussions que I'on a pu avoir, les soirées jeux, ainsi
que pour toutes tes tentatives culinaires pour me faire aimer les légumes. Merci Théofle
pour ta bonne humeur sans égal, ton soutien et pour les caviars a la mire que tu dis-
tilles depuis plusieurs d’années, j’ai hate de voir tes talents de monteur sur le vlog du
WECO. Merci Coco pour le soutien et ton accueil dés mon arrivée a ’'ENS, j’ai eu le
plaisir de jouer avec toi pendant quelques années et partager des soirées autour d’une
biere a discuter de tout et de rien, ainsi que de tres bons moments a Lyon ou ailleurs.
Merci Mathilde pour le soutien durant ces derniéres années, la découverte de Périgueux
et les moments de rigolade a Lyon et Montpellier. Merci a Gab, pour ton positivisme
et ton enthousiasme contagieux, merci pour la petite chansonnette qui résonne encore
dans ma téte. Par contre, je suis vraiment désolé, le sabre laser, c¢’est pas pour tout de
suite. Avec vous deux, je garde en mémoire la découverte du Péribus et son voyage plus
que mouvementé. Merci a Saskia, pour les moments vécus sur le terrain mais aussi en
dehors, au détour d'une soirée ici ou la-bas, a regarder un match rughy ou encore a
jouer au spike ou au badminton. Merci de supporter le stade toulousain, en dépit de ce
que certaines personnes supportant un autre club rouge et noir veulent en dire (il(s) se
reconnaitra(ont)). Merci Denis et Joss pour les grands moments de volley, beach-volley
ou non-volley, vécus a Lyon pendant un an, puis certains a Montpellier, qui m’ont laissé
des souvenirs impérissables. Merci Gauthier pour ton soutien et gentillesse durant ces
dernieres années, pour avoir partagé de nombreuses sessions sportives ou non a Lyon.
Merci Ruben, YEPAAA, pour tous les moments qu’on a pu passer sur et en dehors du
terrain, ainsi que la passion partagée pour la "bonne nourriture'. Merci Joseph pour
m’avoir fait (re)découvrir au travers du basket 3x3 que le cardio n’était pas un point
fort, mais aussi pour tous les moments qu’on a pu passer ensemble. La liste de per-
sonnes que je pourrais remercier est longue, mais je veux remercier également Laurene,
Juliette, Luigi, Simon, Vincent, Colin, Virgile, Kévin, Alfred, Robin, Ulysse, Adriel,
Anatole, Louise, Valentine, Titouan, Léopold, Mariane. Merci de créer et perpétrer
cette ambiance unique que 'on peut retrouver au volley a 'ENS. Merci également a
Richard pour les années de pratique et les entrainements prodigués, et sa confiance
durant les matchs.

Enfin, je veux remercier ma famille, sans qui rien de tout ¢a n’aurait été possible.
Merci a Thibaud, mon petit frére, qui a eu & me supporter depuis quasiment 25 ans.
Méme si je passe la plupart de mon temps a t’embéter et taquiner sur énormément

4



d’aspects, je pense que tu y es pour beaucoup dans la réussite de cette these. L’adage
qui dit que le petit frere est toujours plus difficile a supporter que le grand frére n’est
pas forcément vrai dans notre cas. Merci a mes grands-parents, Grand-Pere et Grand-
Mere, merci de m’avoir soutenu et conseillé durant ces dernieres années. Merci de
m’avoir accueilli a Saint-Romain a chacun de mes retours en Normandie. Merci d’avoir
voulu comprendre mon sujet, d’avoir posé toutes ces questions et de porter autant
d’intérét au bon déroulement de mes études mais aussi de ma vie en général. Merci
Papa et Maman, pour votre soutien, sur absolument tous les aspects de ma vie, allant
de la simple aide sur comment bien faire cuire un gateau au soutien incommensurable
durant la période des études, des partiels, de 'installation loin de chez soi, en passant
par les épisodes de démarches administratives et de stress. Vous avez toujours été la,
quels que soient la situation, la difficulté, le temps. Une maison ne peut étre construite
que sur des fondations solides, et je m’estime chanceux d’avoir pu me reposer et me
baser sur les piliers que vous étes pour pouvoir avancer.

Merci a tous d’avoir fait ce "mini-marathon" a mes cotés, de m’avoir soutenu, épaulé,
de m’avoir changé les idées, écouté. "Merci" est énormément répété dans ces derniers

)

paragraphes, mais c’est le mot plus simple et le plus efficace pour exprimer ma gratitude
et ma reconnaissance envers vous.



Table des matiéres

|[Liste des figures| 8

(1 Introduction et concepts fondamentaux] 33

[2  Caractérisation des impulsions femtosecondes et controle spectral des |

[ spectres IR et XUV| 41
[2.1 Caracterisation des impulsions IR femtosecondes|. . . . . . . . . . . .. 41
2.1.1 Contexte et introduction| . . . . . . . . .. ... .. ... .. .. 41

2.2 Elargissement spectral et durée minimale compatible : Postcompression |

[ dans une fibre creusel . . . ... Lo 42

[2.2.1 Automodulation de phase et postcompression : principes primaires| 42
[2.2.2  Mise en place expérimentale : obtention d’impulsions de quelques |

| cycles optiques, yp = 718 . . . . ..o 44
[2.2.3 Caractérisation temporelle des impulsions temtosecondes| . . . . 48

[2.3  Appplications de la mise en forme spectrale et temporelle des impulsions |

[ IRet XUVI. . . o oo 58
[2.3.1 Dispersion scan pour harmonique d’ordres eleves : accordabilite |

[ des fréequences XUV| . . . . . . . .o oL 58
[2.3.2  Interferences spectrales a deux impulsions : accordabilite du spectre |

[ XUV 72
[3 Confinement temporel de ’émission XUV : Porte de polarisation pour |
| la génération d’harmoniques d’ordres eleves| 81
[3.1 Principe général de la porte de polarisation|. . . . . . . . . .. ... .. 81
[3.1.1 Mise en place expérimentale de la porte de polarisation| . . . . . 81

[3.1.2  Mesure de la dependance en ellipticité et de €, . . . . . . . .. 83

[3.2  Porte de polarisation "asymétrique’| . . . . . ..o 86

[3.2.1 Simulations de la porte de polarisation par le formalisme de Jones| 86
[3.2.2  Mesures expérimentales avec des impulsions "longues’ 77r = 28 fs| 89
[3.2.3  Comparaison avec des simulations : dipole modele et simulations |

[ SEAl . o 96
[3.2.4  Utilisation d'impulsions plus courtes, de durée 7,5 = 16.5 fs| . . 101

[3.2.5 Confinement temporel par la porte de polarisation symetrique : |

[ Porte "large” et porte "étroite’| . . . . ... ..o 109
[3.3 Influence du déphasage induit par la lame birefringente épaisse sur la |

[ porte de polarisation| . . . . . . . . ... .o 118

[4  Geénération de continuum spectral XUV : configurations compatibles |
[ avec la génération d’impulsions attosecondes isolées| 131
[4.1  Du continuum spectral aux impulsions attosecondes isolees| . . . . . . . 131

6



TABLE DES MATIERES

[4.2  Signatures spectrales du confinement temporel de ['émission XUV| . . . 135
[4.2.1 Realisation expérimentale : sans stabilisation de la CEP, impul- |

| sions de durée 77p = 7 fsl. . . . . ..o 135
[4.3  Utilisation d'un systeme CEP stable avec des impulsions courtes de |

| quelques cycles optiques ;5 =6.41s . . . . .. ... ... 143
[4.3.1 Conditions expérimentales et mise en place]. . . . . . . . .. .. 143

[4.3.2 Calibration de la lame biréfringente d’épaisseur variable et me- |

[ suredudelaizéral . . .. ..o 147
[4.3.3 Implementation de la porte de polarisation sur le systeme CEP |

[ stablel . . . . .. 151
[4.3.4 Deécalage temporel en propagation entre polarisation s et p : Effet |

[ Goos-Hanchenl. . . . . . . .. ..o o 169
[>  Caracterisations temporelles d’impulsions XUYV]| 181
[>.1 Methodes de caracterisations temporelles XUV|. . . . . . . ... .. .. 181
[>.2  Methode RABBIT'T : caracterisation des trains d’impulsions attose- |

| condes via interférences XUV/IR a deux photons| . . . . ... ... .. 182
[5.3  Reconstruction de profils temporels XUV avec le spectrometre CIEL|. . 191
(5.4 L’ellipticité comme sonde pour I'’émission XUV|. . . . . . ... ... .. 195
[>.4.1  Principe géneral de la méthode : perturbation de I’émission XUV |

[ par modulation d’ellipticite] . . . . . ... ... .00 195
[5.4.2  Simulations de la perturbation du signal XUV par porte d’ellipticite[196

[5.4.3  Methode de reconstruction du profil XUV temtoseconde|. . . . . 201

[5.4.4  Realisation expérimentale a 'lLM : impulsions IR de 30 ts| . . . 203

[5.4.5 Utilisation d'impulsions de quelques cycles optiques : 7/ = 5.4 15[ 210
[5.4.6  Reconstruction d’enveloppes harmoniques a partir de données |

[ experimentales| . . . . ... ..o 226
[5.5  Mesure SWING pour la génération d’harmoniques d’ordres eleves : SWING |

[ XUV e 231
(0.5.1 Introduction a la méthode SWING XUV . . ... ... ... .. 231

[5.5.2  Realisation experimentale de mesures XUV SWING avec une |

lame multiordre epaisse|. . . . . . . . ... oL 233

[5.5.3 Influence du déphasage sur la mesure XUV SWING| . . . . . .. 241

[5.5.4 Influence de I'intensité étudiee par la mesure SWING| . . . . . . 249

[6 Conclusion générale 267

[Annexe 1 : Caractérisation des lames biréfringentes : positions des axes |

| et épaisseurs/retards| 275
[Annexe 2 : Caracteéristiques du spectrometre XUV champ plan| 281
[Annexe 3 : Probabilités et taux d’ionisation dans les gaz rares| 287
[Références| 291



Table des figures

M1

opectre electromagnetique et longueurs d’onde usuelles. Le domaine vi-

sible se limite a des longueurs d’onde de 400 a 800 nm.| . . . . . . . ..

M2

[lustration d’'un spectre d’harmoniques typique (a)) avec le train d’im-

pulsions attosecondes correspondant (b) pour toutes les harmoniques en

phase. Les zones typiques de coupure (entre H23 et H27) et de plateau

(entre H13 et H21) sont visibles dans le spectre harmonique. Le train

d’impulsion attosecondes contient une impulsion attoseconde par demi-

cycle optique. Ces simulations sont effectuées pour une longueur d’onde

centrale de 800 nm, donc un cycle optique de 2.66 fs.| . . . . . . . . ..

3

[llustration du modele en 3 étapes. Le potentiel de 'atome est dessiné

en trait plein noir, et le potentiel imposé par le champ laser intense est

dessiné en pointillés gris. La fonction d’onde électronique est représentée

en trait plein rouge.|. . . . . . . . ...

36

2.1

Evolution du changement de fréquence % pour les deux valeurs de ns

du néon en fonction du temps : 0.15x10~"” cm*. W~ (pointillés bleus)

et 0.85x107" cm*. W™ (trait plein bleu) . Le profil d’intensité IR est

dessiné en trait plein rouge. Les parametres pour la simulation sont : 775

= 30 fs, une longueur de capillaire de L. = 1.2 m, P = 6.5 W en entrée

de capillaire, un wg = 80 pum, Iy = 4.3x10"* W.cm ™2

Evolution de la longueur d’onde instantanée calculée a partir de 1’évo-

lution en Figure [2.1] pour no = 0.15x107Y cm?®.W~'. L’élargissement

est symétrique avec un profil symétrique Gaussien [R. L’évolution est

dessinee en trait plein bleu et le profil IR utilise pour les simulations en

trait plein rouge.| . . . . . ... Lo

p3

Profil spatial du taisceau en sortie de capillaire. Les intégrations spatiales

sont dessinées respectivement en jaune et en blanc. Le profil est assez

symeétrique et régulier, d’ou l'effet de filtrage spatial que 'on évoque

dans cette partie. Il est donné pour deux jours différents a une semaine

d'mtervalled . . . .

Evolution du spectre IR normalisé par le maximum en sortie de capillaire

en fonction de la pression de néon dans le capillaire. L’énergie de ['im-

pulsion reste inchangée en entree. La stabilisation du pointé de taisceau

est active.d . . . . .o L e e




TABLE DES FIGURES

[2.5  (a) Schéma illustratif du montage de Dispersion Scan. (b) Schéma illus-

tratif de ['autocorrélateur monocoup. Le doublage s’effectue via le cristal

de BBO. Le filtre bleu permet de retirer I'infrarouge et d’observer uni-

quement le spectre double. La dispersion est introduite via les prismes

en silice. Les fleches en rouge indiquent que les prismes en silice sont

mobiles, permettant d’introduire une épaisseur controlée de silice fondue.| 49

2.6 Evolution du signal d’autocorrélation au niveau du cristal doubleur. Le

delai entre les deux répliques créées par les bi-miroirs plans est inscrit

du recouvrement, plus le délai est grand.| . . . . . .. .. .. ... ...

50

[2.7  Exemple d'image d’autocorrelation sur le cristal de BBO. L'image est a

deux dimensions, et le profil d’autocorrélation est obtenu par intégration

sur la dimension spatiale. Le profil d’autocorrélation est dessiné en jaune.

La dimension temporelle est calibréee a 0.68 fs par pixels. Sur le bas de

I'image, I'absence de signal correspond au bord du cristal doubleur| . .

50

[2.8 Traces Dscan obtenues respectivement pour 1 paire (vert), 2 paires

(rouge) et 3 paires (bleu) de miroirs chirpés supplémentaires. Les profils

reconstruits a partir de ces traces sont aussi indiqués. Les durées res-

pectives sont de 77p= 6.6 £ 0.8 fs, ;g = 6.4 £ 0.8 Is 775 = 6.3 = 0.8

2.9 Evolution de la largeur & mi-hauteur de Pautocorrélation respectivement

pour une situation avec 1 paire (vert), 2 paires (bleu) et 3 paires (rouge)

de miroirs chirpés supplémentaires. Les courbes ont été decalées pour

avoir le minimum de durée pour la méme épaisseur.| . . . . . . ... ..

[2.10 Cartes d’autocorrelation pour un profil a deux impulsions comme pre-

sente en Figure|2.11] Les cartes correspondent respectivement a la carte

simulée de départ, la carte reconstruite et la diftérence entre les deux

cartes d’autocorrélation. L’erreur entre les deux est de moins d’1 % au

maximum. [’accord pour la reconstruction est tres bon.. . . . . . . ..

25

[2.11 Profils simulés initiaux (traits pleins) et profils reconstruits a partir de

I’autocorrélation multidispersive (losanges). Les profils considérés sont :

Gaussien (noir) , flat top (rouge), double impulsion avec amplitudes

différentes (bleu). L’accord est bon, avec une erreur de 1 a 3 % pour

chaque reconstruction.| . . . . . . . . ... ..

[2.12 Reconstructions des profils temporels a partir des cartes d’autocorre-

lations experimentales. La figure présente le profil reconstruit comparé

au profil Fourier Limité obtenu a partir du spectre fondamental pour les

configurations : avec 2 miroirs chirpes, 4 miroirs chirpés et 6 miroirs chir-

pes. Les durées associees sont données dans le 'Tableau [2.3] Les durées

retrouvees sont en bon accord avec les mesures précedentes.|. . . . . . .

[2.13 Evolution du spectre harmonique en fonction de 'épaisseur ajoutée de

silice (en mm). L’épaisseur de silice correspond au controle la dispersion

de I'impulsion fondamentale. Le spectre montre se limite aux harmo-

niques H15 a H27. Deux spectres harmoniques obtenus pour eg;0, = 6.6

mm et eg;o, = 7.8 mm sont tracés respectivement en jaune et en blanc.

Le signal intégré spectralement est dessine en cyan a la verticale. La

duree minimale est obtenue pour eg;o, = 6.9 mm.|. . . . .. ... ...

59



TABLE DES FIGURES

P14

Superposition de spectres harmoniques pour 5 épaisseurs de S10y diffé-

rentes : 5.6 mm (rouge), 6.1 mm (vert), 6.6 mm (bleu), 7.1 mm (magenta)

et 7.8 mm (noir).| . . . ...

P15

opectre infrarouge de ['impulsion fondamentale en sortie de capillaire.

La longueur d’onde moyenne est indiquée sur la igure, avec Ao, = 752

nm. Le spectre a été lissé avec un lissage Gaussien sur 4 points.|

2.16

Evolution de la largeur a mi-hauteur spectrale et de I'énergie centrale

des harmoniques H21,H23 et H25 en fonction de I'épaisseur de 510,

ajoutee.] . ...

.17

Evolution du spectre harmonique en fonction de 1’épaisseur de SiO, ajou-

tée pour les deux puissances mesurées : P = 1.08 W (a) et P = 0.72 W

(b) (au foyer, les intensités estimées sont respectivement lo= 5.4x 10

W.cm ™ et [p=3,6x 10* W.cm™#). Deux spectres harmoniques sont des-

sines a I'horizontale en jaune eg;0, = 3.96 mm et en blanc pour eg;p, =

5.28 mm. Le signal intégre spatialement et spectralement est dessiné en

cyan a la verticale. Les harmoniques sont générées dans ['argon avec des

impulsions de durées 7,z = 10 fs au minimum (pour eg;o, = 4.8 mm).

La pression dans la cellule est de 20 mbar.| . . . . . . .. ... .. ...

63

2.18

Evolution du spectre harmonique pour plusieurs épaisseurs de SiO, ajou-

tées. L’accordabilité est présente au niveau des harmoniques du plateau

et de la coupure. La comparaison avec le spectre IR de ['impulsion fon-

damentale est taite avec la Figure[2.21] La durée minimimum et obtenue

pour eg;o, = 4.7 M| . . . . . ..o

64

2.19

Evolution de I'énergie centrale pour les harmoniques 21 (rouge), 23 (vert)

et 25 (bleu) en fonction de ’épaisseur de SiO, ajoutée. La série corres-

pondant a la puissance d’entrée P = 1.08 W est dessinée en trait plein

et la serie correspondant a P = 0.72 W est dessinee en trait pointille.| .

2.20

Evolution de la largeur spectrale a mi-hauteur pour les harmoniques 21

(rouge), 23 (vert) et 25 (bleu) en fonction de I'épaisseur de SiO, ajoutée.

La série correspondant a la puissance d’entrée P = 1.08 W est dessinée

a gauche, et la serie correspondant a P = 0.72 W est dessinée a droite.|

2.21

Evolution du spectre infrarouge diffusé sur la fente d’entrée du spectro-

metre XUV champ plan en fonction de I'épaisseur de 510, ajoutee. Les

épaisseurs choisies correspondent a celles choisies pour la superposition

des spectres sur la Figure [2.18] Ici, on regarde ['évolution du spectre

pour P = 1.08 W, [a ou les effets non linéaires doivent etre maximum,

avec une pression de cellule de 20 mbar.| . . . . . ... ... ... ...

2.22

Evolution du spectre harmonique simulé avec uniquement le chemin

court consideérée pour les harmoniques. Les impulsions IR ont un spectre

Gaussien de 100 nm, correspondant a une durée d’environ 775 = 10 fs

a dispersion nulle. L’intensité pic est fixée a Iy = 5.4x10W.cm 2, qui

correspond a une puissance d’'entree de P =1.1W.,| . . . ... ... ..

2.23

Evolution du spectre harmonique simulé avec uniquement le chemin

court considére pour les harmoniques. Les impulsions IR ont un spectre

Gaussien de 100 nm, correspondant a une durée d’environ 775 = 10 1s

a dispersion nulle. L’émission XUV est limitée au front montant uni-

quement. L’intensité pic est fixée a Iy = 5.4x10*W.cm ™ & dispersion

nulle, qui correspond a une puissance d’entrée de P = 1.1 W|. . . . . .

10

70



TABLE DES FIGURES

P27

Superposition de spectres harmoniques simulés, extraits de la Figure[2.23]

Les impulsions ont au depart un spectre Gaussien de 100 nm, correspon-

dant a une duree d’environ 77z = 10 s a dispersion nulle. L.’émission est

limitée au front montant uniquement. Le spectrogramme du dessous est

le spectrogramme du dessus normalise spectre par spectre. L’intensité

pic est fixée a Iy = 5.4x10*W.cm 2 & dispersion nulle, qui correspond

a une puissance d'entreede P=1.1W.[. . . .. ... ... ... .. .. 72

2.25

Evolution du spectre IR modulé par les interférences temporelles entre

L’évolution de la longueur d’onde moyenne est dessinée en pointilles

les deux répliques de I'impulsion fondamentale, en fonction du délai o. |
|
|

blancs. Les parametres de la simulation sont les suivants : 7,5 = 20 fs,

d € [15: 25] fs, A\p = 800 nm, donc wy = 2.35x10™ rad.s™"[. . . . . .. 74

2.26

Evolution du profil d’intensité temporel apres séparation en deux ré- |

pliques en fonction de 0. Le signal intégré temporellement est dessiné en |

blanc a la verticale. Les parametres de la simulation sont les suivants : |

ir = 20 fs, 0 € [15: 25] fs, \g = 800 nm, donc wy = 2.35x10™ rad.s™'| 74

D27

Photo du montage expérimental servant a creer les deux répliques dé-

calées temporellement et a caractériser le profil temporel résultant. Les

prismes biréfringents sont placeés sur un montant a 45°. Les axes neutres

des prismes sont respectivement selon la grande et la petite dimension

des prismes. La polarisation est lineaire horizontale avant passage dans

les prismes.| . . . . . .. 75

2.28

(a) Evolution du spectre harmonique en fonction du délai entre les deux

repliques [R. Un focus est fait sur les harmoniques H19 a H25. Sur la

niques sont genérées dans un jet de gaz d’argon. La durée des impulsions

|
figure (b), un zoom est effectué sur une des accordabilités. Les harmo- |
|
|

avant séparation est de 7;p = 40 fs. Le signal intégré spectralement et

spatialement est dessiné en jaune a la verticale| . . . . . . .. ... .. 76

2.29

Evolution du signal intégré spectralement et spatialement pour quelques |

harmoniques du spectre XUV en fonction de la position des prismes |

biréfringents. Les harmoniques sont générées dans un jet de gaz d’argon. |

La durée des impulsions avant séparation est de 7757 = 40 fs.| . . . . . . 7

2.30

Evolution de I’énergie centrale des harmoniques pour H19 a H25 en fonc-

correspondent aux énergies centrales de chaque harmonique. Le signal

tion de la position des prismes biréfringents. Les courbes en trait plein |
|
|

integre spectralement et spatialement est dessiné en pointillés noirs sur

la figure pour donner la tendance d’évolution du signal| . . . . . . . .. 78

2.31

Evolution de la largeur spectrale a mi-hauteur pour les harmoniques 19 |

a 2b, extraite des résultats présentés en Figure[2.28l Les traits pleins cor- |

respondent aux largeurs spectrales, et les pointilles noirs correspondent |

au signal intégre spatialement et spectralement.| . . . . . . . .. .. .. 78

B

[llustration d'une création de porte de polarisation avec combinaison

d’une lame biréfringente multiordre et d'une lame % d’ordre zéro. La

configuration représentée ici est la configuration dite "porte étroite’, la

ou le confinement temporel de I'émission XUV est maximum. [.’axe d’in- |

tensite represente ['évolution du profil d'intensité a chaque étape. L’axe |

de polarisation représente ['évolution temporelle de la polarisation.|. . . 82

11



TABLE DES FIGURES

13.2

Evolution des spectres harmoniques en fonction de lellipticité e du |

champ [R. Une ligne correspond a un spectre harmonique.| . . . . . . . 84

[3.3

Signaux intégrés normalisés pour chaque harmonique, et interpolations |

Gaussiennes de ces signaux. Les harmoniques sont geénérées dans une |

cellule d’argon de 6 mm (P = 15 mbar), avec des impulsions d’'une durée

de 77z = 30 fs. Evolution de 'ellipticité critique mesurée en fonction de

l'ordre harmonique.| . . . . . . .. .. ... oo 84

13.4

Evolution de Dellipticité critique €, pour différentes conditions de géné- |

ration (puissances différentes, durées différentes). On utilise ici 3 durées

Trr différentes et deux puissances/intensités différentes pour une méme

duréeld . . ..o 85

B5

Profil d’intensité (vert plein) et ellipticité (bleu plein) en fonction de

I"orientation 0,0 de la premiere lame, respectivement 6,0 = 25°, Oy0 =

45° et Opo = 69°, avec Oyo =070 +45° . . . . o oL 87

B6

(a) Position du centre (noir, symbole rond) et largeur de la porte (noir,

symbole carré et ligne continue) et intensité normalisée (par I'intensité

maximum dans la porte) au centre de la porte (rouge, symbole croix) en

fonction de 'orientation #,,0. La largeur de la porte est constante tandis |

que la position du centre évolue de maniere symétrique par rapport a |

la position de la porte centrée symétrique (6y0 = 45°). (b) Intensité |

normalisée dans la porte en fonction de la position de la porte| . . . . . 88

[3.7

Montage expérimental utilisé a I'ILM. Les lames sont placées juste avant

la chambre de génération, avec un miroir de renvol a incidence quasi

normale avant la focalisation par le miroir sphérique. L’angle entre le

miroir de renvoi et le miroir de focalisation est gardé aussi petit que

possible pour éviter les aberrations.| . . . . . ... ... 90

[3.8

Spectrogramme représentant le spectre harmonique en fonction de ['orien- |

tation 0,;0. La courbe blanche verticale représente le signal intégré total |

en fonction de @0 . . . . oL 91

[3-9

Spectrogramme représentant le spectre harmonique en fonction de 'orien- |

tation 6,,0, normalisée autour de chaque harmonique cette fois.| . . . . 92

[3.10

Image spatiospectrale pour 6,,0= 53° . Les chemins longs et courts sont |

identifiés en jaune et rouge respectivement, bien visibles pour les har- |

moniques H1l et HI13.| . . . . .. .. ... ... ... ... ... .... 93

B.11

Image spatiospectrale pour 6,,0= 37 °. Les chemins longs et courts sont |

1dentifiés en jaune et rouge respectivement, bien visibles pour les har- |

moniques H1l et HI13.| . . . . .. ... ... .. ... ... ... .... 93

B.12

Fréquence centrale des harmoniques en fonction de 6,;-. On remet I’'évo- |

lution des chemins longs et courts lorsque c’est possible de les séparer |

tacilement, donc H11 et H13 dans notre cas.| . . . . . . . ... .. ... 94

B3

Simulations de la contribution du chemin court dans le spectre harmo- |

nique via le dipole modele avec 77p =28 fset 0 =271s. . . . . . . .. 97

B.14

Simulations de la contribution du chemin long dans le spectre harmo- |

nique via le dipole modele avec 77p =28 fset 0 =27 1s|. . . . . . . .. 97

B.15

Simulations du centre de la porte et de sa largeur (pour H13), avec |

Tip = 2818 €6 0 = 27 IS« v v o o e 98

13.16

Evolution de la largeur spectrale a mi-hauteur pour les harmoniques H11 |

a H19 sur un cadran 0y, € [0 : 90[°, pour le chemin court (trait plein |

rouge) et pour le chemin long (trait plein bleu).| . . . . . ... ... .. 99

12



TABLE DES FIGURES

[3.17

Variations de |’énergie centrale des harmoniques H11 a H19 pour les

deux trajectoires longues (symboles) et courtes (trait plein) en fonction

de Opol - - o o o o

B.18

Simulations via le modele SFA de I’évolution du spectre harmonique

en fonction de ;0. Ici, les contributions des trajectoires longues et

courtes sont présentes. Les pointilles marquent les différentes structures

qui apparaissent a l'intérieur de chaque harmoniquef . . . . . . . . . ..

B.19

Spectrogramme en fonction de I'orientation 6,,o avec 45° entre les axes

neutres des deux lames. L’évolution du signal intégré total (intégré sur

tout le spectre et toute la dimension spatiale) est remise en vertical avec

3.20

Spectrogramme normalisé harmonique par harmonique des spectres har-

moniques en fonction de 'orientation 6,0 avec 45° entre les axes neutres

des deux lames) . . . . . . .

13.21

Evolution du signal intégré harmonique par harmonique en fonction de

Orio, avec B0 = 070 + 45°. On regarde les positions du pic en ajus-

tant par une Gaussienne. On retranscrit ['eévolution de la position des

difterents pics dans le tableau|. . . . . . . . ... .o

13.22

Evolution de la largeur spectrale a mi-hauteur pour les harmoniques H11

a H21 en fonction de 6),0. On se focalise uniquement dans un cadran,

avec une gamme ou le signal de 'harmonique reste au dessus de 10% du

signal maximum.| . . . . . . ...

13.23

Energies centrales des pics harmoniques pour H11 & H21 en fonction de

l'orientation Oyl . . . . . . o o

3.24

Evolution de la valeur de a, pour H13, H17 et H19 en fonction de I'in-

tensité. Les deux trajectoires courte et longue sont décrites sur la figure,

formant un 'diapason’.| . . . . . . . ...

107

3.25

Evolution de a.zr(1) = o + I% en fonction de l'intensité pour H13,

017, H21 et H23) . . . . . o o o o

107

B.26

Différence d’évolution entre o, (/) et a.r¢(/) pour '’harmonique 21. L’évo-

lution de o, (/) est représentée en pointillés noirs, et I'évolution de a ¢ (/)

est représentee en rouge, trait plein.f. . . . ... ..o 0000000

108

13.27

Evolution de la porte de polarisation pour trois positions de 0o diffé-

rentes (070 = 0°, 070 =22°, 0,0 =38%) . . . ... . ... ... ...,

13.28

Evolution simulée de la largeur de la porte en fonction de 6, pour H13,

avec €, = 0.13. Pour une largeur de porte supérieure a 775, on fixe la

largeur a 77| . . . ..

13.29

Evolution du spectre harmonique en fonction de 'orientation 6, sur un

cadran. Le signal intégré spectralement est dessiné en blanc en vertical

sur le cote egalement. L’orientation de la lame multiordre 6,0 est fixe

a 45 ° de la polarisation incidente.|. . . . . . . . ... .00

13.30

Evolution du spectre harmonique en fonction de l'orientation 0o sur

un cadran, normalisée harmonique par harmonique. L’orientation de la

lame multiordre ¢/);0 est fixée a 45 ° de la polarisation incidente.|. . . .

13.31

Evolution des largeurs spectrales des harmoniques (& mi-hauteur) pour

H9, H11, H13, H15 et H17 en fonction de 6,0.| . . . . . . . . . . .. ..




TABLE DES FIGURES

332

Comparaison des images spatio-spectrales entre la position porte 'large’

(0z0= 45 °) et la position porte "étroite" (070= 0 °), avec 775 = 20 fs,

et 0 = 19.7 fs. Le spectre correspondant a chaque image (intégré sur la

dimension spatiale) est dessiné en jaune,| . . . . . . ... ...

13.33

Evolution du spectre harmonique en fonction de I'orientation de la lame

d’ordre zéro 075 sur deux cadrans de 90°. La premiere lame est fixe a

o= 45 ° par rapport a la polarisation incidente. La durée des impul-

sions est de 7;p = 10 fs, pour un délai 0 = 12.3tsf. . . . . . . . . . ..

13.34

Evolution du spectre harmonique en fonction de 'orientation de la lame

d’ordre zéro 6,5. La premiere lame est fixe a 6,,0= 45 °par rapport a

la polarisation incidente. On fait un focus autour de la position ou I'on

attend le confinement temporel maximum (070 = 0 °). La durée des

impulsions est de 7,5 = 10 s, pour un delai 0 = 12.3fs). . . . . . . ..

114

13.35

Evolution de la largeur a mi-hauteur pour les harmoniques en fonction

de 670. On se focalise sur les harmoniques hautes de plus fort signal.|

115

B.36

Comparaison d’images spatiospectrales pour 6,0= 45° (porte large) et

0,0=0 ° (porte étroite), respectivement. Le spectre intégré spatialement

est dessiné en courbe jaune. La durée des impulsions est de 7,5 = 10 fs,

pour undelaio =123 1fs.| . . .. ... ... ... L.

13.37

Spectres harmoniques moyens calculés via I’Equation (]3.19[) pour 7 =3

ts, 7 = 1.33 fs et 7= 1 fs en durée d’émission, apres moyennage sur

toutes les CEP possibles.| . . . . . .. ... ... ...

13.38

Evolution de la largeur spectrale a mi-hauteur (trait plein vert, losange)

et du contraste (trait plein bleu, rond) en fonction de la durée d’émission

7. Ces deux grandeurs sont estimees en regardant I'évolution du spectre

harmonique moyenné sur les CEP, entre 25 eV et 28 eV (voir Figure [3.37]) (117

[3.39

Profil d’'intensité et ellipticité en sortie des lames pour trois orientations

différentes 0,0=0°, 0;0=24°, 0,0=46°, avec un déphasage % induit par

la premiere lame, avec 7p =301s, 0 =321fs|. . . . .. ... ... ...

119

B.40

Position du centre (vert, trait plein) et largeur de la porte (bleu, symbole

rond) en fonction de l'orientation 070, avec un déphasage % Pour les

simulations, on & T p—= 24 13, 0 = 27 IS, |- . « « « o v o

119

BAT

Spectrogramme harmonique en fonction de I'orientation 6,0, avec 6,0 =

45° et avec une lame multiordre induisant un déphasage % . Le signal

intégré spectralement est dessiné en blanc en vertical.| . . . . . . . . ..

120

B.42

Spectrogramme harmonique normalisé en fonction de 'orientation 670

avec une lame multiordre de déphasage % avec Oyo = 45°.| .......

BA43

Comparaison entre deux spectres a 8,0 = 90° (porte étroite centrée) et

070 = 136° (génération dans les ailes de 'impulsion uniquement).|

13.44

Evolution de la dérivée a l'intérieur de la porte sur un cadran de 90° en

fonction de ['orientation 6. La lame biréfringente épaisse est a 6y,0=45

°. Les simulations sont effectuées pour une impulsion Gaussienne, avec

TIR = 24 fS, 0=27 s et ¢MO = 7T.| .....................

B.45

Profil d’intensité (vert plein) et ellipticité (bleu plein) en fonction de

I"orientation 6y, de la premiere lame, respectivement 6,,0 = 25°, 00 =

45° et Oy0 = 65°, 71 = 30 fs et 6 = 32 fs, avec un déphasage de % puis

g pour la premiere lame| . . . .. ..o

14

124



TABLE DES FIGURES

B.46

Position du centre (noir, symbole rond) et largeur de la porte (noir

,symbole carré) et intensité normalisée (par I'intensité maximum dans

la porte) au centre de la porte (rouge, symbole croix) en fonction de

I'orientation 6,0, avec un déphasage ¢y0 = % =T

BA7

Position du centre (noir, symbole rond) et largeur de la porte (noir,

symbole carré) et intensité normalisée (par I'intensité maximum dans

la porte) au centre de la porte (rouge, symbole croix) en fonction de

I'orientation 6,0, avec un déphasage ¢y0 = % = 27” ..........

13.48

Evolution du spectre harmonique en fonction de 'orientation 0,0 de

la premiere lame. Le signal intégré spectralement est dessiné en courbe

blanche en vertical. On a toujours 6y,0 = 070 + 45°. Les harmoniques

sont génerées dans I'argon, avec des impulsions de 77 = 9 fs, et 0 = 10.2

s pour la lame. L’évolution normalisée harmonique par harmonique est

aussi presentee. . ...

13.49

Evolution de la largeur spectrale a mi-hauteur des harmoniques en fonc-

tion de l'orientation 6,0, pour le premier cadran avec 0y,0 € |34 : 70]°

(zones avec au moins 10% du signal maximum)| . . . ... .. ... ..

13.50

Evolution de I’énergie centrale des harmoniques en fonction de 'orien-

tation 00 pour Oy o €[34 : 70[° (zones avec au moins 10% du signal

MAXIMUM).| . . o o o

A1

Comparaison des deux émissions XUV avec une CEP fixe a ¢cpp = 0

et ocpp = 5 respectivement, avec Tgqe = 1.33 Is. La courbe du dessus

presente le champ infini de départ pour les deux valeurs de ¢ocgp, en trait

plein bleu pour 0 et rouge pour 7, ainsi que la Gaussienne definissant la

durée d’émission XUV, en pointillés noirs. La courbe du dessous présente

le profil d’intensité temporel pour oopp = 0 en trait plein bleu et oopp

= 5 en trait pleinrouge| . . . ... ..o

132

(a) Evolution simulée du spectre harmonique moyenné sur toutes les

valeurs de CEP entre 0 et 7 en fonction de la durée d’émission 7yq¢.. Le

contraste varie de maniere continue. L’évolution du contraste spectral

(bleu) C=minimum/maximum et de la largeur spectrale a mi-hauteur

(vert) sont également données sur la figure (b), en fonction de T,ar.| . .

133

4.3

Evolution du contraste temporel pour différentes largeurs de porte 7y

en fonction de ¢ocgpp. Le contraste est défini comme le rapport entre

I'intensité du pic principal et I'intensité du premier pic secondaire.| . . .

134

ma

Profils temporels en intensite pour différentes largeurs de porte 7,4 pour

deux CEP, ¢cpp = 0 en trait plein et ¢cpp = 5 en trait pointillés. Les

profils temporels sont normalisés par le maximum du profil pour ¢cgp

= 0 et chaque Tggee - - - - - . o o Lo

134

5

Image spatiospectrale obtenue avec P = 50 mbar en amont de la cel-

lule d’argon, avec la porte de polarisation en configuration porte étroite

(Oro = 0z0 +45°), et Tip = 7.2 s, 0 = 12.3 s, s0it 7yqe = 0.67 fs. Le

spectre intégré spatialement sur toute la dimension spatiale est tracé en

jaune. Les hautes tensions des MCP sont a -1200 V.| . . . . . . . . . ..

16

Image spatiospectrale obtenue avec P = 50 mbar en amont de la cellule

d’argon sans confinement temporel (0,0 = 070 = 0°), et 71 = 7.2 fs.

Le spectre intégre spatialement sur toute la dimension spatiale est trace

en jaune. Les hautes tensions des MCP sont a -1100 V.| . . . . . . . ..




TABLE DES FIGURES

A7

Spectres harmoniques en fonction de la pression dans la cellule. On a

TR = (.21s,0 = 12.3 1s, 60 = 45° et 6,0 = 0°. La largeur de la porte

calculée via I'Equation (3.2) est 74, = 0.67 fs, pour €, = 0.1.| .....

137

3

opectres harmoniques en fonction de la pression d’argon dans la cellule,

avec Ty = (.2 fs, 0 = 12.3 s, Oy0 = 45° et 0,0 = 0°. La largeur

calculée de la porte via I’'Equation (3.2) est 7., = 0.67 fs, pour €, =

0.1. L’intégration spatiale est faite sur une bande réduite de 75 pixels

au centre, sur axe| . . . . . . . ...
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Image spatiospectrale obtenue avec P = 75 mbar dans la cellule, porte

de polarisation en configuration porte étroite, 7;r = 7.2 fs. Le spectre

intégre spatialement est trace en jaune, et le spectre avec une intégration
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070 = —10°. La largeur de la porte étroite estimée via I'Equation (3.2))

est Tgare = 0.67 1s, pour 77 = 7.2 1s, 0 = 12.3 fset e, = 0.1. | . . . . .
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intégre spatialement est trace en jaune, et le spectre avec une intégration

spatiale réduite sur 75 pixels en blanc. On a 6,0 = 35° et 0,0 = —10°.

La largeur de la porte étroite estimée via I'Equation (3.2) est Tyu. =

0.67fs, pour rjp = 7.21s, 0 = 12.3fset ey, = 0.1] . . . . . . .. ...
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Image spatiospectrale pour la configuration sans confinement temporel

Ovo = 070. Les harmoniques sont générées dans 'argon, avec P = 44

mbar. La durée des impulsions utilisées est de 7,5 = 7.3 {s, avec une

lame multiordre qui introduit un délai 0 = 10.2fs.|. . . . . . . . . . ..
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Image spatiospectrale pour la configuration porte étroite 6,0 = 35 °

et 070 -10°. Les harmoniques sont générees dans 'argon, avec P = 44

mbar. La durée des impulsions utilisées est de 775 = 7.3 s, avec une

lame multiordre qui introduit un delai 0 = 10.2 ts. La largeur de porte

calculée via I’'Equation (]3.2[) est de 7y = 0.73 fs, pour €4, = 0.1 . . .
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Spectrogramme en tonction de 6o pour 6,0 = 45 °, et spectrogramme

normalisé spectre a spectre par le maximum. Les harmoniques sont gé-

nerées dans une cellule d’argon, avec P = 44 mbar. Pour €, = 0.1,

la largeur de porte estimée via Equation (|3.2|), en configuration porte

etroite, est de 744, = 0.73 s pour 070 = 0 ‘[’9001. Les positions remar-

quables de porte étroite sont dessinées en ligne pointillés cyan, et les

positions sans confinement en jaune.| . . . . . .. ... ... ...
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Spectrogramme harmonique en tonction de la valeur de la CEP fixée par
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générees avec des impulsions de 6.3 ts dans un jet de gaz d’argon, avec
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Spectrogramme harmonique en fonction de l'épaisseur de BK7 intro-
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Image spatiospectrale harmonique pour une épaisseur introduite de 32
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Image spatiospectrale harmonique pour une épaisseur introduite de 49
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Image spatiospectrale harmonique pour une épaisseur introduite de 66

um, avec le spectre intégré dessiné en noir sur la figure. La durée des

impulsions est de 77g = 6.2 fs, en configuration porte étroite 00 =

070 + 45°, et la position de précompensation pos = 16.9 mm pour les

prismes en quartz. . . . . ... oL oL L e

37

opectrogramme harmonique en fonction de l'épaisseur de SiOs intro-

duite, en configuration porte éetroite 6,0 = 45° et 6,0 = 0 °. La du-

rée des impulsions est de 77p = 6.4 1s, avec génération dans un jet de

gaz d’argon, une lame multiordre d’épaisseur 1.87A et une lame d’ordre

d’épaisseur 0.25\, soit 0 = 4.97 fs. On distingue le minimum de Co-

oper autour de 47 eV dans les spectres harmoniques. La position de la

precompensation est a 16.9 mm pour les prismes birefringents.| . . . . .

162

.38

Spectres harmoniques intégrés pour difterentes épaisseurs relatives ajou-
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Spectrogramme harmonique en fonction de l'épaisseur de SiOs intro-

duite, en configuration porte étroite 0,0 = 45° et 6,0 = 0 °. La durée

des impulsions est de 7, = 6.4 s, avec genération dans un jet de gaz

d’argon, une lame multiordre d’épaisseur 1.87A, soit 0 = 4.97 is, et une
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Spectres harmoniques intégrés pour difterentes épaisseurs relatives ajou-

tees de 5i0,, respectivement 19.9 um, 34.2 pm et 50.4 pym. Les spectres
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Spectres harmoniques pour quelques orientations 67, respectivement
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porte intermédiaire), 070 = -12 ° (trait plein bleu, porte intermédiaire)

et 60 = -12 ° (trait plein noir, porte intermédiaire). On a 6,0 = 45°. |

167

116

Comparaison de deux spectres XUV a deux épaisseurs eg;o,= 30.87 pm

(bleu) et eg;0,= 43.7 pm (rouge), extraits de la Figure 4.37, L’énergie

des pics de deux harmoniques de la coupure est repérée en pointillés de

meme couleur pour chaque spectre.| . . . . . ... ... L.

l4.47

Evolution du spectre IR en fonction de la position des wedges pour deux

situations : (a) avec 0 réflexion a 45° et (b) avec 4 réflexions a 45° sur

des miroirs argent protéges.| . . . . . . . .. ...

.48

Oscillations obtenue par intégration spectrale de la carte présentée en

Figure|4.47] Les oscillations sont dessinees en trait plein rouge, la valeur

absolue en trait plein bleu et ['enveloppe interpolée sur la gamme de

positions des prismes en trait plein noir.| . . . . . ... ... ... ...

14.49

Evolution de la position du maximum de ’enveloppe en fonction du

nombre de réflexions a 45° pour des miroirs en argent protéges Thorlabs.

La situation pour une polarisation s et p est dessinée en trait plein rouge

qu'une polarisation s—p et s+p bleu. Un ajustement linéaire est effectue
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Evolution de la position du maximum de 'enveloppe en fonction du
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Profils temporels et décalages entre polarisation s et polarisation p pour

un miroir en argent protégé par une couche de SiOy (a), un miroir en

argent protégé par une couche de MgF; (b) et un miroir en aluminium
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Montage expérimental de I'ILLM utilisé pour les expériences pompe /sonde

et les mesures RABBITT. Le spectre harmonique est observé juste apres

la cellule de génération, et le VMI/spectrometre d’électrons est placé en
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Principe du VMI. Quatre hautes tensions sont appliquées pour mesu-

rer le spectre de photoélectrons par effet de lentille électrique. La zone

ment des électrons est dessinée en orange. Le repousseur et ['extracteur

|
|
d’interaction, ici de ['argon, est dessinée en bleu. La direction de déplace- |
|
|

servent de lentille électronique. Le détecteur se compose de galettes de

microcanaux, d’'un écran en phosphore et d'une caméra CCD.| . . . . . 185
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Illustration de la situation avec la création de deux paquets d’onde

de méme énergie, avec deux chemins quantiques différents menant a

lorsque I'IR et le XUV se recouvrent temporellement et spatialement.

|
|
I’énergie de la sideband. La sideband, entre deux harmoniques, apparait |
|
|

L’XUV est dessiné en violet, ['IR en rouge. Le potentiel d'ionisation est

dessine en pointilles.| . . . . ... ..o oL 186
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Images VMI de photoélectrons pour deux situations differentes. LL'image

du dessus présente le cas ou 'on a un signal de sideband nul, avec des

cercles concentriques correspondants uniquement aux énergies des har-

moniques. L'image du dessous présente le cas ou le signal de sideband

apparalt, avec de nouveaux cercles qui apparaissent entre les cercles

concentriques des harmoniques. On suit I'évolution du signal correspon-

dant a ces cercles pour les sidebands en fonction du delal 77 xyv entre

XUV et VIRLT o0 0 0o 187

[5.5

opectrogramme RABBI'T' obtenu expérimentalement. Les harmoniques |

sont génerees dans une cellule d’argon avec des impulsions IR de durée |

Trr = 30 fs. Un filtre meétallique en aluminium est mis sur le chemin |

du bras XUV. La zone d’interaction dans le VMI est un jet d’argon.

Evolution du signal intégré pour une harmonique (figure du milieu) et

une sideband (figure du dessous) en fonction du délai XUV/IR. Les

donnees brutes sont dessinées en trait plein bleu. Un ajustement par |

une fonction en Equation (|5.1[) est dessiné en trait plein rouge.l ..... 188
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Profil temporel reconstruit a partir des mesures RABBI'T'I. Le profil

d’intensité obtenu a partir du champ est dessiné en trait plein rouge,

et 'enveloppe haute de ce profil est dessiné en trait pointille noir. La

largeur a mi-hauteur du profil d’intensité pour une impulsion est de 7xy v

= 431 as. Ici, le train d’impulsions attosecondes est considéré infini dans

la reconstruction. . . . . . . .. 189

5.7

Trace FROG CRAB obtenue expérimentalement avec génération d’har-

fs. La cible d’interaction est un jet de gaz d’argon. La gamme de délais

|
moniques dans une cellule de krypton, avec des impulsions de 7,5 = 30 |
|
|

scannee va de -40 a 40 fs pour couvrir au maximum |’enveloppe du train

d’'impulsions attosecondes.| . . . . . . ... o Lo 190
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Profil temporel reconstruit pour les impulsions attosecondes a partir |

des oscillations trouvées en Figure [5.7] en se retreignant a une gamme |

temporelle proche du maximum de I'enveloppe des oscillations.| . . . . . 191
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Image spatiospectrale harmonique obtenue apres optimisation de la dis-

persion et de la valeur de la CEP pour utiliser le spectrometre CIEL. Le

spectre harmonique est dessiné en jaune. Les harmoniques sont générees |
dans un jet de gaz d’argon, avec des impulsions de durées 775 = 5.9 1s. |

La CEP est stabilisée via le stereo-ATL) . . . . . . . . .. . . . ... .. 192




TABLE DES FIGURES

.10

(A) Illustration du fonctionnement du spectrometre CIEL. Les faisceaux

arrivent sur la zone d’interaction et les ions et photoelectrons sont éetu-

dies avec deux détecteurs différents. Le trajectoire des photoélectrons

est dessinée en rouge, et la trajectoire des ions en orange. (B) Systeme

de coordonnees utilisés pour la detection des ions et photoélectrons. La

figure est issue de [L].| . . . . . ..o oo oo
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Profil temporel reconstruit a partir des traces de streaking en Figure[5.12]

Le profil reconstruit montre une impulsion principale avec deux impul-

sions secondaires, avec un contraste de 7% et 11% entre les deux. La

durée de I'impulsion attoseconde principale est de 7x;y = 164 as.| . . .
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5.12

Traces de streaking mesurée, reconstruite et différence entre les deux

traces, respectivement de haut en bas. L’erreur est d’environ 3% entre

la trace reconstruite et la trace mesurée. Les traces mesurées et recons-

truites sont données en échelle logarithmique. L’accord entre la recons-
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Représentation du profil d’intensité de I'impulsion principale (trait plein

bleu), de I'impulsion perturbatrice (trait plein rouge) et de la fonction

d’efficacite G.s¢ en trait plein noir, pour trois epaisseurs de la lame bi-

réefringente d’épaisseur variable. L'intensité de la perturbation est mul-

tipliee par 20 pour apparaitre sur la figure. La duree de I'impulsion IR

est de 25 fs. Les épaisseurs représentees sont respectivement e = -0.29

mm (a) , e = 0 mm (b) et e = 0.29 mm (c). Le matériau biréfringent

considere est le quartz. . . . . .. ..o Lo
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Evolution du signal perturbé Sxyvperturs(d) normalisé en fonction de

I'épaisseur de quartz, reliée au delai entre perturbation et impulsion

principale. Trois courbes sont présentées pour les harmoniques 11, 15 et

19. Le spectre de I'IR est Gaussien de largeur a mi-hauteur 40 nm. Le

profil XUV est Gaussien de durée 7x;y = 10 fs. Les ellipticités critiques

€1 sont respectivement 0.16 pour HI11, 0.13 pour H15 et 0.1 pour H19.|
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Evolution du signal perturbé Sx v perturs(d) pour différents profils XUV.

Sur la figure sont dessinés les signaux perturbés pour : un profil Gaussien

centré en trait plein rouge (a), un profil Gaussien décalé de 10 fs en trait

plein bleu (b), un profil composé de deux Gaussiennes décalées de 10 fs

en trait plein noir (c) et un profil lorentzien en trait plein vert (d). La

durée 7xpy est fixée a 10 fs pour ces deux profils. La durée de I'IR est

fixe, correspondant a I'impulsion Fourier Limit d’un spectre Gaussien de

largeur a mi-hauteur de 40 nm centre a 800 nm, soit 7,5 = 25 fs.|. . . .

201

5.16

Les profils d'intensite XUV initiaux sont dessinés en lignes pleines et les

profils reconstruits par le processus de minimisation en symboles. La fi-

gure illustre la reconstruction pour trois profils XUV : un profil Gaussien

de 10 fs FWHM centré a 0 fs (bleu, étoiles), un profil Gaussien de 10 fs

FWHM centré a -10 fs (vert, diamants) et deux profils Gaussiens de 5 fs

FWHM, respectivement centrés a 0 et 410 fs, avec d’amplitudes 0,5 et

1 respectivement (noir, carrés). Le nombre de parametres d’échantillo-

nage est de 51 points sur une plage de -30 a 30 ts. Les erreurs RMSE

calculées sont respectivement : 0,01, 0,009, 0,01. La ligne rouge en poin-

tillés représente le profil IR normalise, utilise pour calculer la matrice

d’efficacite.) . . . . . .
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l5.17

Evolution du signal XUV intégré spatialement et spectralement en fonc-

tion de la position des prismes biréfringents. Les deux scans sont dessi-

nees en rouge et en bleu. Un raccordement entre les deux scans est en-

suite réalisé (voir texte). Les pas sont d’'un mm en position des prismes,

ce qui correspond environ a 0.1 fs par pas.| . . . . . . . ... ... ...

5.18

Evolution du signal intégré harmonique en fonction du délai XUV /IR

pour 'harmonique H15. La figure du dessus montre le signal brut avec

I’échelle de délai et les deux parties constituant le scan complet. La figure

du dessous montre ces deux memes parties, mais avec un lissage sur 4

points. L’enveloppe supérieure des deux parties est dessinée en trait plein

noir. Le trait vertical de pointillés noir représente le délai moyen de la

gamme dans laquelle les deux parties de scan se recouvrent.| . . . . ..

5.19

Evolution du signal intégré pour les harmoniques H15 et H17, en fonction

du delai, apres le post traitement et le raccord entre les deux parties de

scans. L’'enveloppe basse de ce signal est dessinée en trait plein rouge.| .

5.20

Evolution du signal intégré en fonction du délai pour les harmoniques :

H13 (a), H17 (b) et H21 (c). L’enveloppe basse lissée des oscillations

de chaque signal est dessinée en ligne de pointillés noirs, et ['enveloppe

lissée sur 3 points en trait plein noir.| . . . . . . . ... ... ... ...

521

Enveloppes basses des signaux obtenus en Figure [5.20] Le résultat pour

les harmoniques H13, H17 et H21 est présente. L’enveloppe non lissée

est dessinee en trait pointilles et I'enveloppe lissée est dessinée en trait

plein.. . . . . .

5.22

Evolution normalisée harmonique par harmonique du spectre XUV en

fonction du delai entre la perturbation et ['impulsion principale. Les

impulsions ont une durée de 77r = 22 1s. Le point de raccord se situe

5.23

Profil temporel de 'impulsion fondamentale IR retrouvé par mesure

Dscan. La largeur a mi-hauteur du pic principal est de 7,5 = 5.4 f1s.

La trace Dscan est mise en insert sur la figure.|. . . . . . . . ... ...

5.24

Evolution du spectre XUV en fonction du délai entre la perturbation et

I'impulsion principale de durée 7,5 = 5.4 ts. Le signal intégre spectra-

lement est représenté en trait plein jaune en vertical. L'amplitude de la

perturbation est de 14% de I'impulsion principale.| . . . . . . . . . . ..

211

5.25

Evolution du spectre XUV normalisé en fonction du délai entre la pertur-

bation et 'impulsion principale de duree 7,5 = 5.4 fs. Le signal intégre

spectralement est représenté en trait plein jaune en vertical. L’ampli-

tude de la perturbation est de 14.5% de 'impulsion principale. Chaque

spectre est normalise par le maximum. Les minima de signal intégré sont

repéres par des lignes de pointilles blanes.| . . . . .. ... .. ... ..

5.26

Evolution du signal intégré en fonction du délai entre la perturbation

et 'impulsion principale pour trois harmoniques, respectivement H21,

H25 et H29. Le signal non lisse est dessine en pointillés, et le signal

lissé en trait plein. 'Trois images sont preésentées, avec une correction du

delai 0 supplémentaire a chaque image. Respectivement, de haut en bas,

sans correction de I'effet Goos-Hanchen, avec correction de I'effet Goos-

Hanchen et avec correction mineure du délai 0. Pour chaque image, la

position du maximum est repérée en pointillés noirs.|. . . . . . . . . ..

23



TABLE DES FIGURES

[>.27

Enveloppes basses des signaux intégrées obtenus en Figure [5.26/ pour H19

a H33) . .

5.28

Evolution de D'ellipticité critique mesurée en fonction de ’ordre harmo-

nique pour deux mesures différentes : en trait plein rouge en introduisant

de l'ellipticite avec une lame d’ordre zéro, et en trait plein bleu avec la

methode de perturbation par modulation d’ellipticité. L’accord entre les

[5.29

bixemple d'image spatiospectrale enregistrée pour une position des prismes

biréfringents. La zone d’intégration sur l'axe (chemin court prédomi-

nant) est délimitée en blanc. La zone d’intégration hors axe (chemin

long prédominant) est délimitée en jaune. Chaque zone a une taille de

200 pixels environ.| . . . . ... ..o

[5.30

Enveloppes basses pour le chemin long et le chemin court en fonction

de 'ordre harmonique. Plus la couleur du trait est bleue, plus "ordre

harmonique est grand. Les harmoniques H13 a H27 sont représentées.

Les enveloppes basses des chemins longs ont été retournées et décalées

en ordonnée.l . . .o oL L

.31

(a) Délais pour lequel le signal perturbé, représenté en Figure [5.30] at-

teint 0.5, pour les trajectoires courtes (carrés) et les trajectoires longues

(ronds), pour chaque harmonique, dans le front montant (bleu, cyan) et

le front descendant (rouge, magenta). La moyenne des délais est donnée

pour le chemin court (noir) et le chemin long (vert) en pointillés. (b)

Différence entre les délais pour le chemin long (vert) et le chemin court

(noir). Cette différence est associée a une durée moyenne d’émission pour

les deux trajectoires.| . . . . . . . . ... Lo

.32

Diftérence entre les délais pour un signal perturbé a 0.6 dans le front

montant et le front descendant pour le chemin long et le chemin court.

Cette différence est associée a une durée moyenne d’émission pour les

deux trajectoires. La valeur de Sxyyvpert prise pour trouver les temps

d’émission est de 0.6J . . . . . o

5.33

Evolution du temps moyen d’émission en fonction de I’ordre harmonique.

La courbe noire, symboles carrés, représente le chemin court, et la courbe

verte, symboles ronds, le chemin long. Ces temps d’émission moyens sont

calculés a partir de la Figure|5.32{. . . . . ... ... ... .. ... ..

220

5.34

Evolution du spectre XUV en fonction du délai entre la perturbation

et I'impulsion principale. Le signal intégré spectralement est dessine en

trait plein jaune en vertical. La durée des impulsions est de 7,5 = 5.4

fs. L’amplitude de la perturbation est de 17,6% (f.qcie = 10 °). Les

delimitations spectrales pour 'intégration harmonique par harmoniques

sont dessinees en lignes pointillées jaunes.|. . . . . . . .. ...

221

5.35

Enveloppes basses pour le chemin long et le chemin court en fonction

de l'ordre harmonique. Plus la couleur du trait est bleue, plus I'ordre

harmonique est grand. Les harmoniques H19 a H33 sont représenteées.| .

24
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[5.36

Enveloppes basses pour le chemin long et le chemin court en fonction

de l'ordre harmonique. Plus la couleur du trait est bleue, plus l'ordre

harmonique est grand. Les harmoniques H19 a H33 sont représentees.

Les enveloppes basses des chemins longs ont été retournées et décalées

en ordonnée. La figure (a) correspond aux enveloppes pour l'iris ouvert,

donc I'énergie la plus haute. La figure (b) correspond aux enveloppes

pour l'iris termé, donc I'énergie la plus faible.|. . . . . . . . .. ... ..

222

l5.37

Evolution des temps de perturbation a mi-hauteur en fonction de ’ordre

harmonique, pour les chemins court (a) et long (b), pour deux ouver-

tures d’iris. Lorsque l'iris est ouvert, I'énergie d’entree est plus haute.

Le chemin court est représenté symboles carrées, trait plein pour l'iris

ouvert, et en symboles carrés, pointilles, pour l'iris fermé. Le chemin

long est représenté en symboles ronds, trait plein pour l'iris ouvert et en

symboles ronds, pointilles, pour l'iris termé. Les couleurs bleu et cyan

correspond au front montant, et les couleurs rouge et magenta au front

descendant. . . . . . ..

.38

Durée d’émission moyenne (a) et temps d’émission moyen (b) en fonction

de 'ordre harmonique, pour les deux trajectoires et les deux énergies.

Le chemin court est représenté en vert, symboles carrés, trait plein pour

I'iris ouvert, et en vert, symboles carrés, pointilles pour l'iris fermé. Le

chemin long est représentée en noir, symboles rond, trait plein pour I'iris

ouvert et en noir, symboles ronds, pointillés pour l'iris termeéf. . . . . .

224

.39

(a) signaux perturbés expérimentaux (traits pleins) et retrouvés (traits

pointillés) pour les harmoniques 15, 17 et 19. (b) profils XUV pour

les harmoniques 15, 17 et 19 en trait plein. Le profil IR utilisé pour

construire la matrice d’efficacité est aussi dessiné en pointilles rouges.| .

228

[5.40

Coupes repréesentant 'évolution de l'erreur pour la reconstruction du

profil temporel associé a ['harmonique H17 en fonction de deux para-

metres lorsqu'un parametre est fixe. L’erreur est calculee comme mon-

trée en Equation (]5.21[), avec N = 201. Des contours sont dessinés pour

representer les lignes de niveau d’erreur. Le contour blanc correspond a

5.41

Evolution de I'erreur minimale pour la reconstruction des profils XUV,

a partir des données experimentales, pour les harmoniques H15, H17 et

H19, en fonction de la durée de 'infrarouge 777 . . . . . . . . . . ...

5.42

Evolution temporelle de la perturbation et de 'impulsion principale pour

trois orientations 6,0 de la lame multiordre. La perturbation est ici

dessinée en trait plein bleu, 'impulsion principale en trait plein rouge

et la fonction d’eflicacité G ¢ en trait plein noir. Respectivement, les

orientations 0,0 sont : 3 ° (a), 12 ° (b) et 24 ° (¢). Le déphasage de la

multiordre est de %. Onamrp=301fset d =12 fs.| ............

233
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[>.43

Spectrogramme en fonction de 'orientation ¢y, de la lame multiordre

epaisse. Le signal intégre spatialement est dessiné en jaune. Le premier

spectrogramme est l'intégration spatiale directe des images spatiospec-

trales obtenues avec le spectrometre champ plan. Le deuxieme spectro-

gramme est |'affichage du premier spectrogramme en échelle log pour

faire ressortir les petits signaux. Les harmoniques sont générées dans

une cellule d’argon, avec des impulsions de durées 7, = 17.8 1s. Le délai

introduit, a 800 nm, par la lame multiordre d’épaisseur 0.383 mm est de

123 fs) . . o o

5.44

Evolution des signaux intégrés harmonique par harmonique en fonction

de 0y;0. Le signal intégré a eté lissé avec un lissage Gaussien sur 3 points

pour s’aflranchir des fluctuations rapides. L’acquisition s’est faite avec

un pas de 1° entre chaque point.|. . . . . . . .. ... ... ... L.

0.45

(a) Evolution de I’énergie centrale des harmoniques et ordre 2 des har-

moniques en fonction de 8,70 pour 60° < 0,0 < 120°. L'énergie centrale

est calculée comme I'énergie moyenne du pic harmonique dans le spectre.

(b) Zoom sur les harmoniques les plus basses et les ordres 2 des harmo-

niques de plus hauts ordres. Le chemin long de I'harmonique H13 est

aussi indique sur la courbe zoomeée.| . . . . . ...

5.46

Spectrogramme en fonction de l'orientation ¢y, de la lame multiordre

épaisse. Le signal intégré spatialement est dessiné en jaune. Le premier

spectrogramme est 'intégration spatiale directe des images spatiospec-

trales obtenues avec le spectrometre champ plan. Le deuxieme spectro-

gramme est ['athichage du premier spectrogramme en échelle log pour

faire ressortir les petits signaux. Les harmoniques sont générées dans

une cellule d’argon, avec des impulsions de durées 7,5 = 17.8 1s. Le délai

introduit, a 800 nm, par la lame multiordre d’épaisseur 0.383 mm est de

| IPRECEN = i [ = el l

de la chambre de génération.|. . . . . . . . ... ... L.

I5.47

Evolution des signaux intégrés harmonique par harmonique en fonction

de 0y0. Le signal intégre a été lissé avec un lissage Gaussien sur 3 points

pour s’affranchir des fluctuations rapides. L’intensite a éte réduite en

fermant un iris en amont de I'entrée de la chambre de génération.| . . .

0.48

Evolution de la largeur A©, a mi-hauteur du signal intégré pour chaque

harmonique en fonction de I'ordre. Les harmoniques prises en compte ici

sont les harmoniques H11 a H25. L’évolution pour le premier pic pour

Oro € [-45 @ 45[° est dessinée en rouge, et celle pour le deuxieme pic

pour Oyo € [45:135]°enblewf . . . ..o oo

15.49

(a) Evolution de I’énergie centrale des harmoniques et ordre 2 des har-

moniques en fonction de #y;0. L’énergie centrale est calculée comme

I’énergie moyenne du pic harmonique dans le spectre. (b) Zoom sur les

harmoniques les plus basses et les ordres 2 du réseau, qui correspondent

a des harmoniques de plus haut ordre.| . . . . . . .. . ... ... ...

5.50

Evolution du spectre XUV en fonction de 6,,4in., donc du déphasage

introduit par la lame multiordre épaisse. Le signal intégré spatialement

et spectralement est dessiné en jaune. La durée des impulsions est de 775

= 32 ts. Les harmoniques sont générées dans une cellule d’argon, avec

une pression de cellule de 30 mbar. La lame multiordre a une eépaisseur

de 0.383 mm, pour un delai introduit de 12.3 fs a 800 nm| . . . . . . . .
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5.51

Evolution du signal intégré spatialement et spectralement pour chaque

harmonique en fonction de 8p4tine, donc le déphasage introduit par la

Tame multiordre épaisse. La durée des impulsions est de 77z = 32 Is. Les

harmoniques sont génerées dans une cellule d’argon, avec une pression

de cellule de 30 mbar. La lame multiordre a une épaisseur de 0.383 mm,

pour un delai introduit de 12.3 ts a 800 nm. Deux lignes de pointillés noirs

representent les positions 0,4.in. pour lesquelles le signal est maximum,

donc le déphasage est de % Deux lignes de pointillés verts représentent

les positions pour lesquelles on a un déphasage 4| . . . . . .. ... ..

0.52

Evolution du spectre XUV en fonction de 63,0 = 26 2 20" Le signal inté-

gré spatialement et spectralement est dessinée en jaune en vertical. Le

spectrogramme en échelle log est donné sur la figure du dessous égale-

ment. La durée des impulsions est de 7, = 32 fs. La platine de rotation

et fixe a Opatine = 0 °, pour un déphasage %. Le délai introduit est de

123 fs) . o o o

5.53

Evolution du signal intégré spatialement avec une intégration spectrale

harmonique par harmonique. Les harmoniques représentées ici vont de

HI11 a H25. Le signal est normalisé par le maximum de signal sur la

gamme Oy0 €[140 : 3201° . . . ..o oo oL

5.54

Evolution de la largeur a mi-hauteur des pics de signal intégré montrés

en Figure [5.53] en fonction de 'ordre harmonique. La courbe en rouge

correspond au pic entre 140 © et 230 °, et la courbe en bleu correspond

au pic entre 230° et 320°.] . . . ... ..o o L

|5.55

Spectrogrammes XUV en fonction de 6,0 = 29% zo bour deux depha-

sages différents. Le déphasage correspondant a la figure (a) est de %, et

la figure (b) un déphasage intermédiaire. Le signal intégré spatialement

et spectralement est dessiné en jaune en vertical. La durée des impul-

sions est de 77p = 32 Is. La platine de rotation et fixe a 0,144ine = 23 °,

pour un déphasage 5. Le délai introduit est de 12.8 fs & 800 nm pour le

déphasage intermédiaire, et 13.3 fs pour le déphasage 5|. . . . . . . ..

247

5.56

Evolution du signal intégré spatialement avec une intégration spectrale

harmonique par harmonique. Les harmoniques représentées ici vont de

H11 a H25. Le signal est normalisé par le maximum de signal sur la

gamme 0y0 €[140 :320]°. Le déphasage est ici fix¢ & 5 pour la lame

multiordre épaisse pour la figure du dessus, et a une déphasage intermé-

diaire pour la figure du dessous.| . . . . . . . ...

248

[0.57

opectrogrammes XUV SWING pour les puissances 0.70 W, 0.82 W et

1.12 W. La duree des impulsions utilisées est de 7,5 = 24.2 fs. Le délai

introduit par la lame multiordre est de 12.3 fs a 800 nm, pour une

épaisseur de 0.383 mm. Les harmoniques sont générées dans une cellule

d’argon de 6 mm, avec une pression amont 15 mbar. Le signal intégré

spectralement et spatialement est dessine en pointillés jaunes et avec un

lissage Gaussien en trait plein blanc.| . . . . ... ... ... ... ..
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5.58

Evolution du signal intégré pour les différentes harmoniques. Les signaux

intégres pour les puissances P = 0.70 W, P= 0.82 W, P= 1.12 W sont

donnes. Les signaux intégrés ont ete lissés avec un lissage (Gaussien sur

3 points. Le pas entre chaque point est de 1°. Deux zones sont visibles,

chacune contenant un pic. Dans la premiere zone 0y,0 € [45 : 135]°, la

perturbation est dans le front descendant. Pour 0,0 € [135 : 225]°, la

perturbation est dans le front montant.| . . . . . .. ... ... ... ..

251

5.59

Evolution de la largeur & mi-hauteur des signaux intégrés pour les puis-

sances P= 0.70 W, P = 0.82 W et P= 1.12 W. Pour chaque série, la

courbe rouge correspond au pic de signal intégré dans la gamme 6,0

€ [45 : 135]° (perturbation dans le front descendant), et la courbe en

trait plein bleu correspond au pic dans la gamme 0,0 € [135 : 225]°

(perturbation dans le front montant).| . . . . . . ... ...

253

[5.60

Temps d’émission moyens des harmoniques retrouves a partir des lar-

geurs & mi-hauteur en Figure [5.59 et de Equation (5.27). Les trois

séries sont montrées sur cette figure, respectivement P = 0.72 W (trait

plein bleu), P = 0.82 W (trait plein bleu) et P = 1.12 W (trait plein

vert). Les barres d’erreur découlent directement de celles indiquées en

Figure|5.59] Le profil /(t) pour effectuer ces calculs est un profil Gaussien

de durée 77p =24 1s| . . . ..

(.61

Visualisation des temps d’émission moyens harmoniques en fonction du

rapport F(0y0.1)/F (0mo.2). Les temps calculés dans cette figure corres-

pondent aux rapports trouvés pour la série XUV SWING a P = 1.12

255

.62

Temps d’émission moyens des harmoniques retrouves a partir des lar-

geurs & mi-hauteur en Figure [5.59 et de 'Equation (5.27). Les trois

séries sont montrées sur cette figure, respectivement P = 0.72 W (trait

plein bleu), P = 0.82 W (trait plein bleu) et P = 1.12 W (trait plein

vert). Les barres d’erreur découlent directement de celles indiquées en

Figure [5.59, Le profil I(¢) utilisé est le profil IR reconstruit par autoco

Dscan, qui est de duree 775 = 23.6 ts pour le pic principal. La duree du

profil reconstruit par TF du spectre IR donne est de 7;p = 23.5 1s|. . .

[5.63

[llustration des longueurs d’onde pour lesquelles on observe le signal

intégre a l'intérieur d’une harmonique. Les contributions pour lesquelles

on fait ces subdivisions sont indiquées sur la figure : H13 chemin court

et chemin long, H21 chemin court et H23 chemin court.|. . . . . . . ..

256

5.64

Evolution du signal intégré pour les différentes longueurs d’onde intra-

harmonique specifiees en Figure [5.63] qui suivent le méme code couleur.

Ici, on regarde pour les longueurs d’onde ['harmonique H13, pour la

contribution du chemin court (a), et pour la contribution du chemin

long (b)) . . . . .

257

5.65

Evolution du signal intégré pour les différentes longueurs d’onde intra-

harmonique spécifiees en Figure [5.63] qui suivent le méme code couleur.

Ici, on regarde pour les longueurs d’onde 'harmonique H21 (a) et 'har-

monique H23 (b).| . . . . . . ..o oo
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15.66

Evolution des largeurs a mi-hauteur A©, en fonction des énergies intra-

harmoniques, pour les harmoniques H13 (chemin court et chemin long),

H21, H23, H25 et H27. L’énergie du pic pour chaque harmonique est

dessinée en pointillés noirs. La largeur correspondant au pic pour la per-

turbation dans le front descendant est dessinée en rouge, et en bleu pour

la perturbation dans le front montant.] . . . . . . ... ... ... ...

5.67

Evolution de la longueur d’onde intraharmonique en fonction des diffé-

rents temps d’émission moyens (trait plein rouge) pour les harmoniques

H21 (a), H23 (b) et H25 (c). Les calculs de w via 'Equation (5.30]) sont

dessines en trait plein noir. Les valeurs de o, utilisees sont o, = 12

em* W (a), a, = 17 em* W (b) et oy =30 em* W (c)| . . . . ..

263

Montage expérimental utilise pour caracteériser les différentes lames d’onde.

Deux polariseurs travaillant entre 600 et 900 nm sont installées avec des

orientations croisées, permettant d’obtenir une extinction parfaite. La

lame a caractériser est ensuite insérée entre les polariseurs. La lame est

dans une monture de rotation également. . . . . . . ... ... ... ..

Evolution du signal intégré normalisé en fonction de la graduation de

la platine de rotation en carrés et étoiles rouge. L’ajustement par une

fonction de type asin(2 * (z — ¢))” +d (voir Equation (1)) est dessiné en

trait plein bleu.| . . . . .. ... o oo

276

[3

Cannelures spectrales obtenues pour 6,,,,,. = 45 ° avec la lame de quartz

biréfringente annoncée a 1.032 mm d’épaisseur. Trois ajustements par la

fonction de type Equation (2) pour trois épaisseurs différentes sont aussi

donnes, respectivement e = 1.020 mm en pointilles rouge, e = 1.029 mm

en trait plein noir et e = 1.039 mm en pointillés vert.| . . . . . . . . ..

277

(a) Evolution des cannelures spectrales pour deux orientations de la

seconde lame, qui correspondent a un ajout des délais ou a une com-

pensation des délais. Le nombre de cannelures est bien plus grand dans

la position ou les délais s’ajoutent. (b) Cannelures spectrales pour les

positions ou les délais s’ajoutent, espacees de 180° sur la monture de

Photo d’illustration du spectrometre XUV champ plan depuis I'extérieur.[282

Image spatiospectrale d'un spectre XUV observe avec une basse pression

de cellule (10 mbar) et une basse intensité (iris fermé). Les harmoniques

sont generées dans l'argon. Les harmoniques visibles sont H9, H11, H13,

H15, H17, H19 et H21. Les ordres 2 des harmoniques H17 et H19 sont

également visibles autour de I’harmonique HY. Le spectre issu de I'inté-

gration spatiale est dessiné en jaune.| . . . . . . . ... ... L.

283

Position des harmoniques en pixels repérées depuis le spectre en Fi-

gure [0f en ronds rouge. L’interpolation de ['évolution sur l'entiereté de

la dimension spectrale dessinée en trait plein bleu. Cette courbe donne

directement la calibration en énergie pour le spectrometre XUV champ

plan. L’énergie associée aux harmoniques est donnée pour une longueur

centrale de 800 nm. . . . . . . L
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[

Image de calibration de I’échelle spatiale pour le spectrometre XUV

champ plan. Les galettes de microcanaux sont bien visibles sur I'image,
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Chapitre 1

Introduction et concepts
fondamentaux

Le développement des lasers depuis les années 1960 [3] a permis d’obtenir des amé-
liorations permanentes sur les propriétés des sources lumineuses : flux de photons crois-
sant, durées d’impulsions lumineuses de plus en plus courtes etc. Dans les années 1980,
la durée des impulsions produites atteint la gamme femtoseconde (1 fs = 10715 s) [4].
En faisant la correspondance entre le domaine spectral et le domaine temporel, obtenir
une impulsion plus courte revient a élargir, enrichir le contenu spectral de I'impulsion.
Pour une impulsion Gaussienne, le principe d’incertitude/ relation de Fourier [5] donne
la relation :
41n(2)

ow
avec 7 la durée de I'impulsion, 7,;, la durée de I'impulsion Fourier limitée, et dw la
largeur spectrale.

Produire des impulsions ultracourtes a haute énergie par impulsion amene plusieurs
problemes, notamment au niveau de l'amplification de ces impulsions. Les intensités
pics étant inversement proportionnelles a la durée des impulsions, ces intensités de-
viennent rapidement conséquentes, touchant les seuils de dommage des différents mi-
lieux et optiques classiques d’amplification. Durant cette méme décennie des années
1980, une méthode d’amplification d’impulsion ultracourte a vu le jour, contournant
les possibles probléemes d’endommagement. Cette méthode appelée Chirped Pulse Am-
plification (méthode CPA [6], Nobel 2018), consiste en plusieurs étapes distinctes :

— L’impulsion femtoseconde est étirée temporellement via un étireur, qui va induire
une forte dispersion entre les différentes longueurs d’onde du spectre, en jouant
sur la phase spectrale. Le profil temporel de I'impulsion est alors étiré tempo-
rellement, ce qui permet de séparer temporellement 'amplification de chacune
des composantes spectrales.

— Apres passage dans ’étireur, I'impulsion est envoyée dans le milieu amplifica-
teur, ou les différentes longueurs d’onde sont amplifiées en énergie par pompage
optique.

— Apres amplification, I'impulsion est envoyée vers un compresseur, qui ajoute une
forte dispersion de signe inverse a celle introduite par 1’étireur. L'impulsion est
alors compressée temporellement, retrouvant la durée initiale, ou presque, avant
passage dans I’étireur.

— Dans le cas d’'un laser titane-saphir amplifié, le compresseur et I'étireur sont
formés par une combinaison de réseau dont 1’écartement est réglé pour ajuster
la dispersion. Le milieu amplificateur est un cristal de titane :saphir.

(1.1)

T > Tmin —

33



Chapitre 1. Introduction et concepts fondamentaux

Ces impulsions courtes de durées femtosecondes de fortes intensités pics ont été
utilisées pour 1’étude de plusieurs phénomenes et processus électroniques, notamment
en femtochimie [7], en physique des plasmas [§] ou encore en filamentation [9].

Malgré tout, 1’échelle typique du mouvement électronique au coeur des atomes est
I'unité atomique de temps, qui a comme valeur 24 as, soit deux ordres de grandeur
par rapport aux durées des impulsions femtosecondes les plus courtes. Afin d’étudier
ces processus électroniques au coeur des atomes, il est nécessaire d’avoir des impulsions
de durées attosecondes également, de l'ordre de grandeur de cette unité atomique de
temps. En reprenant le principe d’incertitude énoncé dans I'Equation , une durée
d’impulsion de 'ordre de 200 as nécessite une largeur spectrale minimale de 9 eV
environ. En énergie de photons, le domaine visible, qui s’étend entre 400 et 800 nm,
offre une largeur spectrale équivalente de 1.55 eV, soit 1.2 fs dans le domaine temporel.
Pour descendre aux échelles attosecondes, il est donc nécessaire d’aller au-dela du
domaine visible.

Longueur
d'onde

(nm) 1087 12
<Rz
IR loi
-3 ] )
10 1.55 3.1 10 100 Energie
(eV)

FIGURE 1.1 — Spectre électromagnétique et longueurs d’onde usuelles. Le domaine
visible se limite a des longueurs d’onde de 400 a 800 nm.

La génération d’harmoniques d’ordre élevé [10} [11] s’est imposée comme un moyen
de production pour générer un rayonnement cohérent et large bande dans le domaine
UV-XUYV. La notion d’ordres élevés fait référence a des ordres d’harmonique supérieurs
a la génération de seconde [12] ou troisieme harmonique [13]. La génération d’harmo-
niques d’ordres élevés est un processus multiphotonique [14] non linéaire qui permet
la conversion de g photons infrarouge a la fréquence wy en un photon XUV de fréquence
qwg. Ce processus non linéaire apparait pour des éclairements assez élevés, de I'ordre de
10'* W.cm™2. I est possible d’obtenir de telles intensités en focalisant une impulsion
amplifiée de durée femtoseconde a l'intérieur d’'un milieu gazeux, comme une cellule
ou un jet de gaz. Lorsque I'impulsion est bien focalisée dans le milieu, avec une po-
larisation linéaire, des harmoniques d’ordres élevés sont émises. Dans ce manuscrit,
on se focalise uniquement sur la génération d’harmoniques d’ordre élevé dans les mi-
lieux gazeux, mais le développement de cette méthode s’étend aussi aux milieux solides
[16, 17, (18, 19] comme les verres ou encore les liquides [20] 211, 22, 23].

Le spectre XUV de génération d’harmoniques présente certaines propriétés spéci-
fiques, avec la présence d’harmoniques centrées a quwg, avec ¢ 'ordre de I’harmonique
considérée. Les ordres harmoniques sont impairs lorsqu’une centro-symétrie du milieu
existe, ce qui est le cas pour les gaz monoatomiques. L’amplitude des harmoniques
décroit fortement sur les premiers ordres, mais reste quasi constante sur une gamme
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d’énergie étendue, appelée plateau. Pour des énergies encore plus grandes, I'intensité
des harmoniques décroit a nouveau, et les harmoniques disparaissent au-dela d’une
fréquence appelée coupure [24]. La largeur spectrale des harmoniques est inversement
proportionnelle a la durée de I'impulsion fondamentale. La génération d’harmoniques
d’ordres élevés permet donc la production de longueur d’onde sur une large gamme
spectrale[25], 26], allant de quelques dizaines [27] ou centaines d’eV [28, 29, [30] au keV
[31].

A partir de ce spectre large, il est possible d’estimer un profil temporel en prenant
sa transformée de Fourier. En supposant que les fréquences harmoniques sont en phase,
le profil d’intensité obtenu par transformée de Fourier du spectre harmonique présente
une structure attoseconde, avec des pics d’intensité de durées sub-fs [32]. Les pics sont
périodiques, de période % avec Ty la période optique de I'impulsion fondamentale.
Une impulsion attoseconde est donc émise a chaque demi-cycle optique. L’illustration
d’un spectre d’harmonique typique est donnée en Figure [I.2] avec le train d’impulsions
attosecondes associé, obtenu par transformée de Fourier, pour une phase spectrale
constante.

—_
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FIGURE 1.2 — Illustration d’un spectre d’harmoniques typique (a)) avec le train d’im-
pulsions attosecondes correspondant (b) pour toutes les harmoniques en phase. Les
zones typiques de coupure (entre H23 et H27) et de plateau (entre H13 et H21) sont
visibles dans le spectre harmonique. Le train d’impulsion attosecondes contient une im-
pulsion attoseconde par demi-cycle optique. Ces simulations sont effectuées pour une
longueur d’onde centrale de 800 nm, donc un cycle optique de 2.66 fs.

Si la production de telles impulsions a été prédite en théorie, il a fallu établir des
méthodes de mesures pour les caractériser. Les premieres caractérisations arrivent au
début des années 2000 [33, 34], notamment avec une méthode de caractérisation fai-
sant interagir le rayonnement XUV avec une sonde IR dans un milieu gazeux, via la
méthode RABBITT [34]. Cette méthode de caractérisation, avec la génération d’har-
moniques d’ordre élevé, a fait 'objet d’un prix Nobel en 2023, récompensant Anne
I’Huillier, Pierre Agostini et Ferenc Krausz. Les oscillations dans le signal de photo-
électrons émis lors de l'interaction permettent de trouver les caractéristiques des im-
pulsions attosecondes. Par la suite, d’autres méthodes ont été développées, se basant
sur des hypotheses et des procédures de reconstruction différentes. On peut citer par
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Chapitre 1. Introduction et concepts fondamentaux

exemple FROG-CRAB [35], les méthodes de streaking [33, 36], 37, 38, [39], des méthodes
basées sur l'ionisation [40] ou encore des autocorrélations XUV [41] 42]. Les impulsions
produites ont vu leur durée décroitre au fil des années, passant de quelques centaines
d’attosecondes [34] & quelques dizaines d’attosecondes [38, [39].

En parallele, des modeles ont vu le jour pour expliquer la génération d’harmo-
niques d’ordres élevés. Un des premiers modeles développés est appelé modele en 3
étapes (three step model en anglais) [43], [44) [45]. Ce modele semi-classique décrit la
génération d’harmoniques en 3 étapes successives. Ce modele est illustré en Figure (1.3}
pour une polarisation linéaire du champ fondamental. Les trois étapes du modele sont
les suivantes :

— Modification du potentiel par le champ laser et ionisation : Le champ laser
intense modifie la barriere de potentiel vue par 1’électron, et permet d’avoir une
ionisation tunnel, avec libération de I’électron dans le continuum.

— Accélération et retour : Une fois libéré, 1’électron est accéléré par le champ
laser, puis freiné quand le champ change de signe et réaccéléré vers la barriere
de potentiel. Durant son trajet, I’électron accumule de 1’énergie.

— Recombinaison avec 'ion : au niveau du retour, 1’électron a une probabilité non
nulle de se recombiner avec l'ion. Lors de la recombinaison, 1’énergie accumulée
par 1’électron lors de son trajet est libérée sous forme d’un photon XUV.

La cohérence du processus provient de la phase de la radiation XUV qui est émise.
Elle est reliée a la phase du laser IR, car ’électron est en réalité un paquet d’onde
quantique. L’état final apres recombinaison est identique a 1’état initial.

—— Potentiel @ Electron
Potentiel imposé par le laser —— Photon XUV

Fonction d'onde électronique

B > e >

2 : Electron dans le continuum.
Phases successives
d'accélération, freinage

. P _ 3 : Recombinaison
1 : Modification et retour vers le potentiel

du potentiel avec des fonctions d'onde
le champ laser. Emission d'un photon

Ionisation tunnel XUV
FiGURE 1.3 — Illustration du modele en 3 étapes. Le potentiel de I’atome est dessiné

en trait plein noir, et le potentiel imposé par le champ laser intense est dessiné en
pointillés gris. La fonction d’onde électronique est représentée en trait plein rouge.

L’énergie du photon XUV dépend du temps passé a accumuler de ’énergie durant
la seconde phase, mais aussi du potentiel d’ionisation de 'atome. L’énergie maximum
du photon XUV, donc I'énergie de coupure, est donnée par la somme du potentiel
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d’ionisation, et de I’énergie maximale que 1’électron peut obtenir & =0 (retour a sa
position initiale), soit :

Eeoupure = Ip + 3.17U, (1.2)
avec I, le potentiel d’ionisation de 'atome, et U, = ff,f; I’énergie pondéromotrice. Les
0

valeurs des potentiels d’ionisation des gaz rares sont données dans le Tableau [I.1] Les
valeurs d’intensité de saturation de la génération d’harmoniques Ig, intensités a partir
desquelles 'ionisation du milieu est tres forte, sont aussi données dans ce tableau.

L’énergie des photons XUV varie linéairement avec A3 et Iy, respectivement la lon-
gueur d’onde centrale et I’éclairement. Plus la longueur d’onde centrale du fondamental
est grande, et plus la coupure est haute en énergie, et plus il y a d’harmoniques dans
le spectre. La conclusion est la méme pour l'intensité (pour des intensités inférieures
a l'intensité de saturation). Avec ce modeéle semi-classique, on obtient une description
compatible avec les observations expérimentales, ainsi que les modeles quantiques plus
complexes développés [46].

Gaz Xenon | Krypton Argon Néon Helium
I, (eV) 12.13 13.99 15.75 21.56 24.58
Is (W.em™2) | 2.7x101 | 4.3x101 | 7.4 x10* | 2.2x10% | 3.1x10%°

TABLE 1.1 — Potentiel d’ionisation I, et intensités de saturation Ig calculées dans
I'annexe 3.

Pour revenir aux impulsions attosecondes, via la génération d’harmoniques avec des
impulsions de durées de dizaines de cycles optiques, elles sont générées sous forme de
train [34]. Ce train d’impulsions attosecondes compte une impulsion par demi-cycle
optique et a une enveloppe dont la durée est proportionnelle a la durée de I'impul-
sion fondamentale. Pour pouvoir aller sonder et étudier des phénomenes ultrapides a
I’échelle attoseconde avec une tres bonne résolution temporelle, il est préférable d’avoir
une sonde composée d’une impulsion unique, isolée. A partir du train d’impulsions at-
tosecondes généré, il est possible d’isoler une des impulsions de ce train. Il y a plusieurs
possibilités :

— Réduire I’enveloppe du train d’impulsion attosecondes, jusqu’a obtenir un train

d’une seule impulsion.

— Limiter temporellement 1’émission XUV a des durées sub demi-cycle optique,
afin d’avoir émission d’une impulsion attoseconde uniquement.

Sur ces deux aspects, plusieurs procédures ont été élaborées pour obtenir des im-

pulsions attosecondes isolées [47), 48] :

— Un confinement temporel de 1’émission XUV par modulation de la polarisa-
tion du fondamental [49, 50, 51} 52, H3]. La génération d’harmoniques est tres
dépendante de la polarisation de I'impulsion fondamentale, notamment 1’ellip-
ticité. Pour une ellipticité de 10 %, le signal harmonique est typiquement divisé
par 2 [54, 55]. En imposant une modulation temporelle de Dellipticité de I'im-
pulsion fondamentale, les instants d’émission XUV peuvent donc étre limités
aux instants ou la polarisation est tres peu elliptique. Expérimentalement, des
impulsions attosecondes isolées de quelques centaines d’attosecondes ont été ob-
tenues [56].

— Réduire la durée de I'impulsion fondamentale [33, 57, [58]. La génération d’har-
moniques étant un phénomene non linéaire, plus la durée de 'impulsion fonda-
mentale sera courte, plus la durée de I’émission XUV le sera aussi. En tendant

37



Chapitre 1. Introduction et concepts fondamentaux

vers des durées d’impulsions de quelques cycles optiques et en sélectionnant
une partie du spectre XUV, des impulsions attosecondes isolées de quelques
centaines d’attosecondes ont été obtenues.

— Un confinement temporel par ionisation [59]. A trés forte intensité, le milieu
générateur pourra rapidement étre entierement ionisé. Pour un milieu totale-
ment ionisé, la génération d’harmoniques n’est plus possible, car il n’y a plus
d’atomes générateurs disponibles. L’idée est donc d’avoir une intensité assez
forte, rapidement, dans le front montant de 'impulsion fondamentale, afin de
limiter 1’émission XUV dans ce front de I'impulsion.

— Une génération d’impulsions attosecondes isolées a partir de la séparation spa-
tiotemporel de I’émission XUV pour chaque demi-cycle optique, appelée "phare
attoseconde" [60, [61], 62, [63]. Une variation spatiale du front d’onde de I'impul-
sion fondamentale est implémentée, produisant des points de génération diffé-
rents pour les impulsions attosecondes le long de la propagation du faisceau.
Ces impulsions attosecondes sont émises dans des directions différentes de 1’es-
pace, et donc séparées apres propagation. En isolant spatialement une zone sur
la détection, on obtient l'isolation d’une impulsion attoseconde dans le train
d’impulsions attosecondes généré.

Pour un temps d’émission XUV réduit, les signatures spectrales correspondantes
sont un élargissement spectral des harmoniques, jusqu’a former un continuum spectral
compatible avec la génération d’'une impulsion attoseconde isolée. Chaque méthode
présente ses avantages et inconvénients, comme la compacité et simplicité de mise en
place, ou encore la gamme spectrale effective pour la génération du continuum spectral.

De maniere plus globale, la génération d’harmoniques d’ordres élevés et les impul-
sions attosecondes ont ouvert la voie a l'attophysique ou physique attoseconde. Ce
domaine reste en constante évolution et a 1’état de l'art, en témoigne le prix Nobel
2023 décerné a Anne ’'Huillier, Pierre Agostini et Ferenc Krausz.

Dans ce manuscrit, le choix s’est porté sur une combinaison de deux procédures
pour générer des spectres XUV continus, a savoir la modulation temporelle de la pola-
risation du fondamental par porte de polarisation, ainsi que la diminution de la durée
de 'impulsion fondamentale par postcompression [64] 65].

Le premier chapitre met en avant les caractéristiques du montage expérimental uti-
lisé pour les expériences effectuées a I'ILM, ainsi que les mises en forme de I'impulsion
fondamentale (spectrale et temporelle) que I'on a pu effectuer. La méthode de postcom-
pression utilisée y est expliquée, ainsi que les méthodes de caractérisation d’impulsions
femtosecondes choisies. Des applications des mises en forme spectrales et temporelles
de I'impulsion sont évoquées dans un second temps. La mise en forme temporelle de
I'impulsion fondamentale fait ’objet d’une collaboration multiple avec le King’s College
de Londres ainsi que le CELIA de Bordeaux.

Le second chapitre se focalise sur le principe de la porte de polarisation, ainsi que
sa mise en place expérimentale a I'Institut Lumiere Matiere de Lyon. L’idée de ce
chapitre est d’explorer la génération d’harmoniques confinée par porte de polarisation,
et de trouver les différentes configurations possibles de la porte de polarisation pour
obtenir un confinement temporel avec des propriétés spectrales spécifiques pour les
harmoniques.

Le troisieme chapitre se focalise sur 'obtention d'un continuum spectral pour le
spectre XUV. La combinaison d’impulsions courtes de quelques cycles optiques et de la
porte de polarisation permet d’obtenir la génération de spectres quasi-continus pour le
spectre harmonique, avec des effets de CEP compatibles avec I'obtention d'une impul-
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sion attoseconde isolée. Deux résultats d’expériences sont exposés, un obtenu a 1’Insti-
tut Lumiere Matiere de Lyon et un obtenu lors d’une collaboration avec la division de
physique atomique du Lund Laser Center de Lund.

Le quatriéeme chapitre se concentre sur la caractérisation des impulsions XUV at-
tosecondes. Dans un premier temps, nous mettons en avant des résultats obtenus par
des méthodes de caractérisation standard de type RABBITT [34] et streaking [36].
Dans un second temps, nous mettons l’accent sur l’élaboration de méthodes de ca-
ractérisation d’enveloppe harmonique XUV basées sur le contrdle de la polarisation.
Deux méthodes sont développées : une méthode dite de perturbation par ellipticité,
ou 'on vient perturber la génération d’harmoniques d’ordres élevés avec une impulsion
secondaire retardée de polarisation croisée avec celle de I'impulsion fondamentale, et
une autre méthode adaptée d’'une méthode de caractérisation pour impulsions femtose-
condes, SWING [66], 67]. Cela a mené a une collaboration avec le groupe de recherche
sur les applications laser et photoniques de I'université de Salamanque.
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Chapitre 2

Caractérisation des impulsions

femtosecondes et controdle spectral
des spectres IR et XUV

2.1 Caractérisation des impulsions IR femtosecondes

2.1.1 Contexte et introduction

La caractérisation des impulsions femtosecondes est un aspect important de 1’op-
tique non linéaire. Connaitre le profil temporel des impulsions utilisées pour tout type
d’expérience est nécessaire a la compréhension des phénomenes sous-jacents a 1'expé-
rience et la comparaison avec les simulations théoriques. Dans le cas de la génération
d’harmoniques, qui sera le principal phénomeéne étudié dans ce manuscrit, connaitre le
profil temporel de 'impulsion génératrice est nécessaire, notamment pour permettre
de travailler ses propriétés spectrales, mais aussi sa polarisation. De nombreuses tech-
niques de caractérisation ont été développées et d’autres techniques sont encore déve-
loppées et mises en place afin d’améliorer la précision, la facilité d’utilisation ainsi que
la robustesse des reconstructions.

Ces différentes méthodes se différencient par le phénomene non linéaire utilisé pour
la caractérisation, le parametre variable ainsi que 'observable utilisée. Des méthodes
basées sur l'observation du spectre de seconde harmonique ont été développées. On
peut citer notamment "approche FROG (Frequency Resolved Optical Gating) [68], [69].
Dans cette approche, I'impulsion principale est séparée en deux répliques identiques,
décalées temporellement puis recombinées au niveau d’un cristal doubleur. L’observable
est le spectre de seconde harmonique produit par le mélange entre les deux répliques,
en fonction du délai entre ces deux répliques. Cette méthode permet de retrouver a la
fois la phase et I'amplitude de I'impulsion, au travers d’algorithmes itératifs basés sur
des projections [68, [69], ou via la ptychographie [70].

La méthode SPIDER (Spectral Phase Interferometry for Direct Electric-field Re-
construction) [71, [72] permet elle aussi de retrouver la phase et 'amplitude de I'im-
pulsion femtoseconde. Elle se base sur 1’observation d’interférences spectrales dans le
spectre de seconde harmonique entre deux répliques de I'impulsion fondamentale, dé-
calées temporellement et spectralement.

La méthode Dscan (Dispersion Scan) [73, [74] [75], [76] est elle basée sur sur I'obser-
vation du spectre de seconde harmonique généré en fonction d’'une dispersion ajoutée a
I'impulsion IR fondamentale de maniere contrélée. L'impulsion fondamentale n’est pas
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séparée en deux répliques comme dans les méthodes précédentes. La robustesse de la
méthode Dscan a été comparée a d’autres méthodes, comme SPIDER [77]. Cette com-
paraison montre un bon accord entre les deux méthodes de mesures, avec un systeme
plus simple et compact pour la méthode Dscan, tout en conservant la robustesse de la
reconstruction.

Des méthodes d’autocorrélation [78] [79] de type monocoup existent également.
L’impulsion fondamentale est séparée en deux répliques, décalées temporellement et
spatialement, puis recombinées au niveau d’un cristal doubleur. Le profil temporel de
I’autocorrelation est alors inscrit sur la dimension spatiale du cristal doubleur. En ob-
servant le signal doublé dii au recouvrement entre les deux impulsions, I’autocorrélation
est retrouvée, et la durée de I'impulsion fondamentale estimée.

Plus récemment, des méthodes basées sur une perturbation elliptique a délai constant
du champ IR fondamental ont été développées [66, [67], avec la méthode A-SWING.
Des méthodes basées sur I'ionisation et utilisant un effet trés non linéaire ont aussi été
développées, comme les méthodes TipToe [80, [1].

Les méthodes de caractérisation IR sont donc nombreuses, avec plusieurs avantages
et inconvénients propres a chacune : compacité du montage, neutralité en dispersion,
optiques supplémentaires. Pour les expériences réalisées a I'ILM, le choix des méthodes
de caractérisation s’est porté sur deux méthodes complémentaires : une caractérisation
avec un autocorrélateur monocoup et une caractérisation via Dscan. Le choix de ces
méthodes est expliqué dans la Section 2.2.3]

2.2 Elargissement spectral et durée minimale com-
patible : Postcompression dans une fibre creuse

2.2.1 Automodulation de phase et postcompression : prin-
cipes primaires

Dans cette partie, le focus est fait sur la méthode utilisée pour passer d’impulsions
femtosecondes en sortie de laser amplifié d’une durée de 7;r= 30 fs a des impulsions
de durées de quelques cycles optiques IR. Le laser femtoseconde installé a I'ILM est
un laser CPA amplifié Ti :Sapphire (10 W, 5 KHz). Les durées d’impulsions minimales
en sortie sont limitées a environ 30 fs [82]. Passer a des impulsions plus courtes, de
quelques cycles optiques, permet de raccourcir la durée de I'émission XUV effectuée
via la génération d’harmoniques d’ordres élevés. Pour une longueur d’onde centrale de
800 nm, un cycle optique correspond a Ty = 2.66 fs. Avoir une impulsion de 2 ou 3
cycles optiques correspond donc a une durée d’impulsion 775 entre 5 et 8 fs. 1l faut
donc trouver un systeme pour passer de 30 fs aux durées typiques de quelques cycles
optiques.

Par correspondance dans le domaine de Fourier, une durée ;5 plus petite corres-
pond a une largeur spectrale plus grande. Si toutes les fréquences sont en phases, un
élargissement spectral permet de diminuer la durée de I'impulsion. Typiquement, un
spectre Gaussien de largeur a mi-hauteur 40 nm a 800 nm correspond a une durée 75
= 25 fs, contre une durée 7, = 10 fs pour une largeur a mi-hauteur spectrale de 100
nm.

L’automodulation de phase [64], 83, 84] est un moyen efficace de produire un élargis-
sement spectral pour I'impulsion fondamentale. Le faisceau est focalisé dans un milieu
gazeux [85), [86), 87, B8] ou solide [89], et la forte intensité induit un changement d’indice

42



2.2. Elargissement spectral et durée minimale compatible :
Postcompression dans une fibre creuse

de réfraction non linéaire. Ce changement d’indice prend la forme suivante :

avec I l'intensité, représentée par le profil temporel de I'impulsion IR.

La phase change avec 'indice de réfraction, et la propagation dans le milieu. L’évo-
lution de la phase est donnée par ’'Equation 1} Par dérivée temporelle, la fréquence
instantanée évolue comme montré en Equation 1’ :

L
B(t) = wot — " avec w(t) = S (2.2)
En développant 'expression pour w(t), on obtient :
Lon L oI
£) = Wo — W ot = W — W Tz 9.
w(t) = wo Wo— 5 = Wo — Wo M2y (2.3)

avec no dépendant du milieu utilisé, et I le profil d’intensité de 'impulsion fondamen-
tale.

Le changement de fréquence est alors proportionnel a deux quantités : ny et la déri-
vée temporelle du profil d’intensité %. Dans le cas d’un profil Gaussien symétrique et
d’un ns positif, le changement de fréquence sera donc négatif dans le front montant de
I'impulsion (% > 0), et positif dans le front descendant de I'impulsion (% < 0). La pro-
pagation non linéaire de I'impulsion dans le milieu permet alors la création de nouvelles
fréquences autour de la fréquence centrale wy, et d’obtenir un élargissement spectral
par automodulation de phase (Self Phase Modulation). Néanmoins, ce processus de
création de fréquences induit des effets de phase supplémentaires, notamment une dé-
rive de fréquence. La dérive de fréquence, aussi appelée chirp, est la variation linéaire
de la fréquence instantanée w(t) avec le temps. Son signe donne directement le sens de
variation de w(t). Pour une dérive de fréquence positive, la fréquence instantanée varie
du rouge (longueur d’onde plus grande) vers le bleu (longueur d’onde plus faible). Pour
une dérive de fréquence négative, l'effet est inversé. Par automodulation de phase, on
obtient une dérive de fréquence positive. L’élargissement spectral est obtenu mais ’im-
pulsion n’est plus Fourier limitée a cause de ces effets de phase. Pour les compenser,
il convient d’utiliser d’autres phénomenes optiques (dispersion dans un milieu intro-
duisant une dérive de fréquence négative) ou des éléments optiques supplémentaires,
comme des miroirs chirpés.

Une illustration du phénomene de modulation de fréquence par automodulation de
phase est donnée en Figure[2.1] Pour les simulations, I'impulsion fondamentale est fixée
avec une durée de 77 = 30 fs, avec un profil Gaussien symétrique. Le gaz considéré
pour la postcompression est le néon. Pour le néon, le ny est approximé a 1, et ny est
tabulé/mesuré pour une pression de 1 bar [90, O1]. Les valeurs de ny pour le néon
changent selon la référence que 1'on prend [91], 92, 93]. Les simulations sont effectuées
pour deux valeurs de no, respectivement 0.15x1071 cm?2. W' et 0.85x107!? cm?. W1,
La longueur du capillaire est de L = 1.2 m. La longueur d’onde centrale considérée est
800 nm, soit wy = 2.35x 10 ' rad.s~!.

L’intensité pic pour I'impulsion est calculée a partir de grandeurs mesurées expé-
rimentalement. La puissance d’entrée du capillaire est mesurée a P= 6.5 W. Le taux
de répétition 7,4 du laser est de 5 kHz. Le rayon du faisceau wy au niveau de la gé-
nération de fréquences doit correspondre en ordre de grandeur au diametre interne du

0.6 0.625x250

capillaire multiplié par un facteur % [94], soit % = =220 & 80 pm, 250 pm étant

43



Chapitre 2. Caractérisation des impulsions femtosecondes et controdle
spectral des spectres IR et XUV

le diametre interne du capillaire. L'intensité pic est calculée dans 'Equation |) :

Lyic = 27]32 =43 x 10®¥W.m™? = 4.3 x 10" W.em™2 (2.4)
Trate TWHTIR

Avec les calculs effectués dans 'annexe 3, cette intensité correspond a avoir environ
1.5% d’ionisation dans le milieu, pour le néon. Ce pourcentage reste faible, ce que 1'on
veut pour le processus de postcompression et éviter au maximum l’ionisation dans le
milieu gazeux du capillaire.

Avec l'intensité pic calculée, le changement de fréquence peut étre calculé numéri-
quement. Ce changement de fréquence est dessiné pour les deux valeurs de ny du néon
a 1 bar en Figure 2.1} Le profil IR de départ est dessiné en trait plein rouge, et le
décalage en fréquence par rapport a wy est dessiné en trait plein bleu. Ce changement
de fréquence est normalisé par wy. Le changement en longueur d’onde est dessiné en
Figure pour ny = 0.15x1071% cm2. W1,

Dans les Figure 2.1] et Figure [2.2] le processus d’automodulation de phase montre
un élargissement conséquent au niveau du spectre de I'impulsion IR. Les effets de phase
inhérents a ce processus restent néanmoins a compenser en aval, ce qui fait I'objet de
la Section [2.2.2] Dans nos expériences, la postcompression d’impulsions femtosecondes
est combinée avec la porte de polarisation (voir Chapitre |3)), avec pour but d’observer
un spectre XUV continu, compatible avec la génération d’une impulsion attoseconde
isolée.

1 ! ! ! !

—n, =0.85x 107" ecm2.w
--n, = 0.15x 1079 cmZ.w
—Profil IR

AT : : " f
B LT : - -
: e T JEPR S :

((n—wo)/(o0
(=)
Intensité IR normalisée

_—1')0 -40 -30 -20 -10 0 10 20 30 40 58
Temps (fs)
FIGURE 2.1 — Evolution du changement de fréquence ”;—(‘)"0 pour les deux valeurs de ns

du néon en fonction du temps : 0.15x107" cm?. W~! (pointillés bleus) et 0.85x 10~
cm? W™ (trait plein bleu) . Le profil d’intensité IR est dessiné en trait plein rouge.
Les parametres pour la simulation sont : 7, = 30 fs, une longueur de capillaire de L
=1.2m, P = 6.5 W en entrée de capillaire, un wg = 80 um, Iy = 4.3x10* W.cm~2.

2.2.2 Mise en place expérimentale : obtention d’impulsions de
quelques cycles optiques, 7;p = 7 fs

Dans notre cas, le choix du montage de postcompression s’est porté sur le guidage
de I'impulsion dans une fibre creuse remplie de néon. La taille du capillaire est d’environ
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FIGURE 2.2 — Evolution de la longueur d’onde instantanée calculée & partir de I'évo-
lution en Figure pour ny = 0.15x1071 cm? W1, L’élargissement est symétrique
avec un profil symétrique Gaussien IR. L’évolution est dessinée en trait plein bleu et
le profil IR utilisé pour les simulations en trait plein rouge.

1.20 m, pour un diametre interne de Peapillaire = 250 pm (wo = 80 pm). Le faisceau
est focalisé au niveau de I’entrée du capillaire via une lentille de focale f = 1.20 m, de
maniere a avoir couplage monomode dans ce dernier. La pression de néon a l'intérieur
du capillaire peut étre ajustée entre 0 bar et 2 bar, permettant de controler ny, pour
couvrir une large gamme d’élargissement spectral, donc de durée d’impulsions.

En sortie du capillaire, le faisceau est collimaté par un miroir de renvoi sphérique,
de focale f = 1.2 m. Une douzaine de miroirs chirpés est également installée pour
compenser les effets de phase induits par le phénoméne d’automodulation de phase.
Cette compensation n’étant pas finement ajustable, un systeme avec deux prismes
de silice fondue est ajouté (équivalent & une lame d’épaisseur variable). Un des deux
prismes en silice est installé sur une platine de translation. En bougeant ce prisme,
I’épaisseur de silice traversée est ajustée finement, permettant un réglage fin de la
dérive de fréquence résiduelle. Ces mémes prismes sont utilisés lorsque ’on caractérise
la durée des impulsions femtosecondes via les méthodes suivantes : Autocorrelation
avec dispersion, Dispersion Scan.

L’énergie des impulsions est ajustée avant d’entrer dans le capillaire en tournant
I'orientation des axes d’'une lame % d’ordre zéro par rapport aux axes d’un polariseur.
La postcompression étant un phénomene non linéaire, avec une création de fréquence
proportionnelle a la dérivée temporelle de I'intensité, on utilise souvent une majeure
partie de I'énergie de sortie du laser. L’ordre de grandeur de la puissance d’entrée de
6.5 W, pour une durée d’impulsion de 775 =~ 30 fs. Le taux de répétition du laser
est de 5 kHz. En sortie du capillaire, la puissance typique est de 2.8 W lorsque le
capillaire est pompé a vide (transmission de 43 %), et 2.3 W lorsque le capillaire est
rempli de gaz (transmission de 35 %). Le couplage est assez bas, ce qui peut étre
dit & un endommagement de la face d’entrée du capillaire ou encore a une différence
de couplage des différentes longueurs d’onde spectrales. Le systeme a été testé avec
plusieurs capillaires différents sans pouvoir améliorer drastiquement le couplage.

Il est nécessaire d’avoir une stabilisation du pointé du faisceau au niveau de ’entrée
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du capillaire. Avec cette stabilisation, il y a plusieurs avantages :

— Le couplage a l'intérieur du capillaire reste similaire sur la journée, avec un
¢élargissement spectral qui reste lui aussi similaire.

— Les instabilités dues aux fluctuations thermiques des optiques, des montants ou
encore a la sortie du laser sont compensées.

— Avec la stabilisation du pointé de faisceau, la face d’entrée du capillaire est
mieux protégée. Avoir une instabilité dans le pointé de faisceau au niveau de
I’entrée du capillaire peut entrainer un endommagement de cette derniere. Cet
endommagement modifierait la qualité du couplage dans le capillaire, affectant
I’élargissement spectral ainsi que la puissance en sortie du capillaire.

La référence d’alignement pour la stabilisation du pointé de faisceau est mesurée chaque
jour.

Deux images du faisceau en sortie du capillaire sont données dans la Figure [2.3]
prises a une semaine d’intervalle. Le faisceau en sortie du capillaire est assez symétrique
et le profil spatial est de bonne qualité et régulier. Le passage dans le capillaire fait
aussi office de filtrage spatial pour le faisceau d’entrée du capillaire. Le stabilité du
profil spatial obtenue est assez bonne, comme le montre la comparaison entre les deux
images en Figure [2.3]

(a) 01-02-2024 (b) 09-02-2024

150

100 200 300 400
Pixels

FI1GURE 2.3 — Profil spatial du faisceau en sortie de capillaire. Les intégrations spatiales
sont dessinées respectivement en jaune et en blanc. Le profil est assez symétrique et
régulier, d’ou l'effet de filtrage spatial que 'on évoque dans cette partie. Il est donné
pour deux jours différents a une semaine d’intervalle.

Pour stabiliser le faisceau en entrée du capillaire, une fuite est prélevée au niveau du
miroir de renvoi vers le capillaire. La puissance de cette fuite est de 0.1% par rapport
a la puissance en entrée de capillaire. Une caméra est ensuite placée de maniere a
reproduire ’entrée du capillaire. La distance entre la caméra et la lentille est la méme
que la distance entre la lentille et I’entrée du capillaire. Le faisceau est donc imagé dans
le plan d’entrée du capillaire. Sur cette image, le barycentre du faisceau est calculé, avec
une moyenne sur 5 images consécutives. La position du couplage optimal est repérée par
une position z, y en pixels. La stabilisation consiste a faire correspondre ce barycentre
avec la position du couplage optimal. Le barycentre du faisceau est ajusté finement
a l'aide de picomoteurs installés sur un des miroirs. Lorsque le barycentre mesuré
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s’éloigne de la position du couplage optimal, le programme actionne les picomoteurs
pour ramener le barycentre du faisceau vers cette position. Avec ce systeme, la stabilité
typique du pointé de faisceau est de 3-4 pixels au cours de la journée, pour une taille
de faisceau d'une cinquantaine de pixels.

Via le systeme décrit dans les paragraphes précédents, le spectre de l'impulsion
fondamentale est élargi de maniere significative. Une évolution typique des spectres
élargis obtenus expérimentalement est donnée en Figure[2.4] La largeur spectrale passe
de 40 nm a environ 100 nm en adaptant la pression dans le capillaire entre 0 et 1400
mbar. Le spectre élargi présente un élargissement de chaque c6té , mais avec un décalage
vers les fréquences les plus hautes, du coté des fréquences "bleues". Une asymétrie est
visible entre la création de fréquences pour A < 800 nm et A > 800 nm.

4-” T T T T T T i
$ | P =1533 mbar ' ' ,
£ ,
() : : : 1 : :
2 | P=1059 mbar
g 2 R A SOt SN et S rrte e s
g ; , :
s | P =556 mbar
L
< :

P = 0 mbar : : , :
(900 650 700 750 800 850 900 950

FIGURE 2.4 — Evolution du spectre IR normalisé par le maximum en sortie de capillaire
en fonction de la pression de néon dans le capillaire. L’énergie de I'impulsion reste
inchangée en entrée. La stabilisation du pointé de faisceau est active.

En comparant avec les simulations en Figure [2.2] 'asymétrie vers les fréquences les
plus hautes n’est pas retrouvée dans les spectres simulés. Ce décalage vers le bleu a
néanmoins été observé a plusieurs reprises. Dans les simulations en Figure le profil
de 'R est considéré inchangé avec la propagation dans le capillaire. Dans le cas d’un
fort élargissement spectral, pour affiner les simulations, il faut prendre en compte la
dépendance de I'indice non linéaire ny avec I'intensité. Ici on a considéré ny constant. En
prenant en compte la propagation, le profil de I'impulsion change au fur et a mesure
qu’elle se propage dans le capillaire. Ce processus est appelé auto-raidissement. Par
construction, le pic de I'impulsion se propagera moins vite, car plus intense, que les
ailes. Cela revient a avoir un front montant de I'impulsion moins pentu, et a contrario un
front descendant plus pentu. En prenant en compte 'autoraidissement, I’asymétrie dans
la création de fréquences bleues/rouges par rapport a wy peut s’expliquer. L’efficacité
de détection est aussi a prendre en compte. Si le spectrometre est moins sensible au
niveau de la détection des fréquences autour de 900/1000 nm, il est normal de voir une
amplitude plus faible pour ces fréquences dans le spectre. La réponse du spectrometre a
été mesurée et prise en compte dans les mesures expérimentales montrées en Figure [2.4]
donc ce probleme ne doit pas avoir un impact significatif.
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En conclusion sur cette partie, le systeme mis en place montre bien que le spectre
de I'impulsion fondamentale peut étre ajusté et transformé via le processus d’automo-
dulation de phase. Particulierement, I'élargissement obtenu pour des pressions autour
de 1400 mbar de néon a l'intérieur du capillaire sont compatibles avec des durées d’im-
pulsions Fourier limitées d’environ 7 fs. Les durées des impulsions produites restent a
mesurer, ce qui est montré dans Section [2.2.3]

2.2.3 Caractérisation temporelle des impulsions femtosecondes

La Section [2.2.2] a montré que le spectre était élargi en augmentant la pression
dans le capillaire, et les largeurs spectrales obtenues sont compatibles avec la géné-
ration d’impulsions de quelques cycles optiques. Afin de vérifier que I'on obtient bien
une durée compatible avec 1’élargissement spectral, il faut caractériser la durée de ces
impulsions. La caractérisation doit étre effective pour des impulsions de 7,5 = 30 fs
jusqu’a des durées d’impulsion 775 = 7 fs. Nous avons fait le choix de deux méthodes
de caractérisation complémentaires, une mesure de Dispersion Scan (valide pour des
impulsions de durée inférieure a 10 fs) et une mesure d’autocorrélation améliorée avec
scan en dispersion.

La mesure de Dispersion Scan est une mesure qui se fait dans le domaine spectral,
alors que la mesure d’autocorrélation se fait dans le domaine temporel. Le montage
utilisé pour le dispersion scan est montré en Figure [2.5] L’impulsion fondamentale est
envoyée dans un cristal doubleur (cristal de BBO), et le spectre doublé est observé
via un spectrometre. La mesure consiste a observer le comportement du spectre en
fonction de la dispersion introduite pour I'impulsion fondamentale. Cette dispersion
est contrdlée de maniére fine avec la paire de prismes en silice fondue (équivalent a une
lame a faces paralleles d’épaisseur variable). En faisant varier I’épaisseur traversée, la
dispersion est modifiée. L’analyse est ensuite faite a partir de la trace obtenue via un
algorithme développé par un membre de I’équipe [75], qui est un algorithme itératif.

L’autocorrélateur utilisé est un autocorrélateur monocoup non dispersif. Le montage
correspondant est montré en Figure [2.5] L'impulsion fondamentale est séparée en deux
répliques par des bi-miroirs en argent. Le petit angle entre les bi-miroirs fait croiser
les deux faisceaux au niveau du cristal doubleur (cristal de BBO, 20um d’épaisseur),
avec un délai qui change avec la position sur la dimension transverse du cristal. Le
doublage se fait alors de trois manieres : un doublage pour chaque impulsion seule,
qui suit le chemin de la réplique, et un doublage dii a la superposition spatiale et
temporelle des deux impulsions. Le doublage qui est intéressant est uniquement celui
di a la superposition des deux impulsions.

L’intérét de I'autocorrélateur monocoup est que le profil d’autocorrélation est di-
rectement inscrit dans ’évolution spatiale du signal doublé sur le BBO. Pour chaque
point x dans la dimension spatiale est associé une valeur de signal doublé S(z), dont
Iintensité dépend du délai entre les deux répliques. Lorsque ’on se situe au centre du
recouvrement, les deux répliques arrivent en méme temps sur le BBO, et le délai entre
les deux répliques est nul. En s’éloignant du centre du recouvrement, le délai entre les
deux répliques devient non nul. Par construction géométrique, lorsque 1'on s’éloigne du
centre de recouvrement, le retard entre les deux répliques augmente. On a donc une
évolution spatiale graduelle du délai entre les deux répliques en regardant 1’évolution
spatiale du signal doublé sur le BBO. Un schéma d’évolution du signal d’autocorréla-
tion est présenté en Figure Cette évolution spatiale est observée via une caméra
CCD. LVinfrarouge rémanent est coupé par un filtre bleu en amont de la caméra.
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La mesure avec ’autocorrélateur est faite de maniere a obtenir la méme durée d’im-
pulsion que dans la chambre de génération d’harmoniques. Cela permet de connaitre
rapidement quand la durée est minimum pour la génération d’harmoniques d’ordres
élevés.

Prismes
silice fondue

(a) Dscan
Miroir métallique
Filtre
Spectrométre bleu

Cristal Miroir métallique
de BBO
Spectre doublé
I Spectre infrarouge
Fente Bi-miroirs
(b) Autocorrélateur plans
monocoup Filtre
bleu Cristal
Camera de BBO
CCD
Lentjlle
Prismes

silice fondue
Spectre doublé
I Spectre infrarouge

FIGURE 2.5 — (a) Schéma illustratif du montage de Dispersion Scan. (b) Schéma illus-
tratif de 'autocorrélateur monocoup. Le doublage s’effectue via le cristal de BBO. Le
filtre bleu permet de retirer l'infrarouge et d’observer uniquement le spectre doublé.
La dispersion est introduite via les prismes en silice. Les fleches en rouge indiquent que
les prismes en silice sont mobiles, permettant d’introduire une épaisseur controlée de
silice fondue.

Une fois le profil d’autocorrélation de I'impulsion obtenu, la durée de 'impulsion est
estimée, en divisant par un facteur constant. L’hypothése sous-jacente a 1'utilisation de
la méthode d’autocorrélation est de supposer que 'on a un type de profil en particulier.
La valeur de ce facteur change avec le type de profil que I’on suppose. Pour un profil
Gaussien, le facteur sera de v/2. Pour trouver la position ot la durée de 'impulsion est
minimale, le parametre variable est toujours la dispersion introduite par les prismes en
silice, donc 'épaisseur de silice traversée. La durée minimale de 'impulsion se trouve
la ou l'autocorrélation est de durée minimum aussi.

Une image typique d’autocorrélation est donnée en Figure 2.7 Le profil d’autocor-
rélation est obtenu en intégrant spatialement 1'image vue par la caméra. La dimension
spatiale correspond a la dimension des ordonnées, et ’abscisse correspond a 1’échelle de
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FIGURE 2.6 — Evolution du signal d’autocorrélation au niveau du cristal doubleur. Le
délai entre les deux répliques créées par les bi-miroirs plans est inscrit sur la dimension
transverse du cristal de BBO. Plus on s’écarte du centre du recouvrement, plus le délai
est grand.

temps. La calibration de cette échelle de temps est faite en observant les interférences
IR/IR sur la caméra, en faisant correspond un nombre de franges & un nombre de
pixels.
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FI1GURE 2.7 — Exemple d'image d’autocorrelation sur le cristal de BBO. L’image est a
deux dimensions, et le profil d’autocorrélation est obtenu par intégration sur la dimen-
sion spatiale. Le profil d’autocorrélation est dessiné en jaune. La dimension temporelle
est calibrée a 0.68 fs par pixels. Sur le bas de I'image, ’absence de signal correspond
au bord du cristal doubleur.

Ici, la calibration correspond a 0.68 fs par pixel pour la dimension temporelle sur
I'image en Figure 2.7 L’angle entre les bi-miroirs est le parameétre de réglage pour
la résolution temporelle de 'autocorrélateur. Dans notre cas, il y a un compromis a
trouver. La plage de durées 7;r se situe entre 7 et 30 fs en ordre de grandeur. Il faut
donc un angle assez grand pour avoir une bonne résolution temporelle pour caractériser
les impulsions les plus courtes (17 = 7 fs), mais aussi un angle assez petit pour avoir
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I'entiereté de 'autocorrélation sur le BBO lorsque les impulsions sont plus longues (77
= 30 fs).

La largeur & mi-hauteur du profil d’autocorrélation (dessiné en jaune sur la Fi-
gure donne une estimation de la durée de I'impulsion fondamentale, ici 7,5 ~ 20.7
fs.

Dans la Section[2.2.2] le r6le des miroirs chirpés a été évoqué. Pour pouvoir combiner
la porte de polarisation et la postcompression, il est nécessaire d’avoir deux séries de
miroirs chirpés. Une série pour compenser les effets de phase de la postcompression, et
une série de miroirs pour précompenser ’ajout d’éléments optiques servant a la porte
de polarisation. Le nombre de miroirs chirpés a ajouter pour la précompensation reste
a déterminer. Plus ce nombre est élevé, plus la précompensation est grande, mais plus
le profil temporel de I'impulsion est affecté en retour, en dépit de la qualité des miroirs.
Vérifier que 1'on peut toujours avoir des impulsions de quelques cycles optiques avec
un nombre de miroirs chirpés croissant est donc important.

Dans cette série de mesures, 'idée est de vérifier que les méthodes Dscan et auto-
corrélation donnent des durées 7;r similaires, et que ces durées restent proches de 3
cycles optiques. Les miroirs chirpés installés fonctionnent par paire. Les mesures com-
parées sont donc effectuées avec respectivement 1 paire, 2 paires puis 3 paires de miroirs
chirpés de précompensation. Cette précompensation est utilisée dans le cadre de futurs
ajouts d’optiques, notamment pour les Chapitre [3| et Chapitre ] Pour chaque situa-
tion, le spectre IR en sortie de capillaire est aussi mesuré, permettant de comparer a la
durée Fourier limitée. Les impulsions en entrée de capillaire ont une durée de 7,5 = 30
fs. La pression de néon dans le capillaire est de Py, = 1400 mbar. Les miroirs chirpés
sont ajoutés deux a deux, avec un angle d’incidence de 13 ° pour chaque miroir. Les
traces Dscan obtenues pour les trois situations sont données en Figure 2.8, ainsi que
les profils reconstruits a partir de ces traces. En comparaison, 1’évolution de la largeur
a mi-hauteur de l'autocorrélation est donnée en Figure [2.9]

Les durées a comparer sont la durée minimum obtenue pour 'autocorrélation, di-
visée par un facteur v/2, et la largeur & mi-hauteur du profil temporel reconstruit pour
le Dscan. L’incertitude calculée pour 'autocorrélation prend en compte une erreur de
2 pixels sur I'estimation de la largeur a mi-hauteur de ’autocorrélation, erreur trans-
formée en fs par la calibration, ainsi qu’une erreur de 5 % sur la calibration temporelle.
Sur la Figure 2.8 la trace Dscan évolue nettement avec le nombre de miroirs chir-
pés. La tache centrale est de plus en plus penchée en fonction de la dispersion, avec
une compression optimale légerement différente pour les longueurs d’onde du spectre
doublé. La trace doit étre verticale lorsque la compression optimale est la méme pour
toutes les longueurs d’onde. La forme de la trace laisse penser que I'ajout d’'une paire
de miroirs chirpés ajoute de la dispersion d’ordre 3[75], qu’il est difficile de bien com-
penser en méme temps que la dispersion d’ordre 2. Avec I’épaisseur de silice variable,
la compensation de la dispersion se fait majoritairement sur I'ordre 2.

L’évolution de la largeur a mi-hauteur de I'autocorrélation est aussi différente avec
le nombre de paires de miroirs chirpés. D’une part, la durée minimum augmente avec
le nombre de paires de miroirs chirpés, ce qui est cohérent avec 1'ordre 3 cumulé non
compensé. De plus, il y a aussi une asymétrie sur une des branches des courbes en
Figure 2.9 L’évolution est la méme pour les épaisseurs < a 9.7 mm, et différente pour
les épaisseurs > 9.7 mm. Cette asymétrie est probablement diie a 'accumulation de
I'ordre 3 avec I'ajout de silice et a la modification du profil temporel avec le nombre de
paires de miroirs chirpés ajoutées.

Les durées 7;r retrouvées par les différentes méthodes sont résumées dans le Ta-
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FIGURE 2.8 — Traces Dscan obtenues respectivement pour 1 paire (vert), 2 paires
(rouge) et 3 paires (bleu) de miroirs chirpés supplémentaires. Les profils reconstruits a
partir de ces traces sont aussi indiqués. Les durées respectives sont de 7= 6.6 + 0.8
fS, TIR — 6.4 + 0.8 fs TIR — 6.3 £ 0.8 fs.

bleau Les durées retrouvées correspondent bien a des durées de quelques cycles
optiques (= 7 fs). Les durées estimées par I'autocorrélation restent compatibles avec
la durée Fourier limitée du spectre, aux incertitudes pres. Les durées des Dscans sont
cohérentes avec celles trouvées par la transformée de Fourier du spectre ainsi qu’avec
I’autocorrélation, mais restent quand méme en dessous de la durée Fourier limitée.
L’estimation de la durée par le Dscan, hors incertitudes, sous-estime donc légerement
la durée des impulsions mesurées. L’ajout de miroirs chirpés supplémentaires ne mo-
difie pas drastiquement les durées 7,5 minimales retrouvées, mais le profil temporel
est affecté par 'ordre 3 accumulé par I’ajout des paires. La précompensation d’ajouts
d’optiques (lames d’onde pour la polarisation) sera donc possible, et on pourra toujours
retrouver des impulsions courtes de quelques cycles optiques.

La durée des impulsions est vérifiée chaque jour. La méthode Dscan permet de
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FIGURE 2.9 — Evolution de la largeur & mi-hauteur de I'autocorrélation respectivement

pour une situation avec 1 paire (vert), 2 paires (bleu) et 3 paires (rouge) de miroirs

chirpés supplémentaires. Les courbes ont été décalées pour avoir le minimum de durée

pour la méme épaisseur.

2 MC 4 MC 6 MC
Durée Fourier Limitée (fs) 7.2 7.2 7.5
Durée estimée Autocorrélation (fs) | 6.6 £ 1 | 7.6 £0.96 | 83 £ 1
Durée retrouvée Dscan (fs) 6.7+ 08| 64+08 |64+0.8

TABLE 2.1 — Comparaison des différentes durées mesurées par autocorrélation et Dscan
avec la durée Fourier limitée du spectre en sortie de capillaire. MC indique le nombre
de miroirs chirpés ajoutés.

retrouver la phase et 'amplitude, donc le profil temporel de I'impulsion fondamentale,
mais elle nécessite un réajustement d’installation qui n’est pas fait tous les jours. Pour
I’autocorrélateur simple, la mesure ne permet que d’estimer la durée de cette impulsion,
en divisant par un facteur arbitraire. Afin de pouvoir retrouver le profil temporel via
autocorrélation, le comportement de I’autocorrélation en fonction de la dispersion peut
étre observé. L’aspect dispersion devient alors un parametre supplémentaire pour avoir
des informations redondantes sur le profil temporel de 'impulsion fondamentale, et non
plus seulement un outil pour vérifier que la durée obtenue est la plus courte possible.
Cela permet d’obtenir I(t).

Dans cette reconstruction, on repart de ’évolution de I'autocorrélation en fonction
de la dispersion. Les autocorrélations sont concaténées sous forme de carte. Ces cartes
sont la base de reconstruction, a la maniére d’une carte Dscan, mais ici, au lieu du
spectre doublé, on a ’autocorrélation.

Le point de départ de la reconstruction se situe sur la dérivée seconde de la phase
spectrale de I'impulsion. L’algorithme cherche la dérivée seconde de la phase spectrale,
puis par double intégration, la phase spectrale, qui donnera la carte d’autocorrélation la
plus proche de la carte mesurée. La reconstruction suppose que le spectre de 'impulsion
fondamentale est connu et mesuré, et qu’il suffit de connaitre la phase spectrale et
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I’amplitude spectrale pour I'impulsion pour avoir une reconstruction complete.
Soit le spectre de I'impulsion fondamental S(w) et sa phase & retrouver ¢q,get(w).
Pour chaque épaisseur de silice ajoutée, la phase devient :

w
¢disp(65'i02aw) = ¢target - EnSiOgeﬁiOg (2’5)

avec ng;o, l'indice de la silice et eg;0, I'épaisseur de silice ajoutée.
A partir de cette nouvelle phase, et du spectre S(w), le champ total, et donc le
profil d’intensité est calculé, avec :

Eiot(t) = 1/S(w) exp(i(wt + Gaisp(w)))dw (2.6)

avec I(t) = Ei B}, le profil temporel de I'impulsion apres ajout de dispersion.

A partir du profil d’impulsion, on peut calculer 'autocorrélation, et ce pour chaque
épaisseur de silice ajoutée. Pour symboliser des dispersions positives et négatives, on
simule des épaisseurs positives et négatives. Les autocorrélations calculées sont conca-
ténées sous forme de cartes, qui correspondent a la mesure que 'on effectue, c’est a
dire I'autocorrélation de I'impulsion en fonction d'une épaisseur de silice ajoutée.

La reconstruction se base ensuite sur un algorithme d’optimisation, de type Levenberg-
Marquardt [95], ou les parametres sont des points d’échantillonage de la dérivée seconde
de %. Les étapes de minimisation sont les suivantes, qui s’effectuent sous forme
de boucle afin de minimiser 'erreur :

— 1) Mise en place des parametres, points d’échantillonage de la dérivée seconde

de phase 782‘%5‘5"'“’L

— 2) Double intégration de la dérivée seconde de phase pour obtenir la phase

¢search-

— 3) Ajout de la phase correspondant a la dispersion a ¢geqren, pour obtenir la

phase totale.

— 4) Calcul du profil temporel de I'impulsion a partir de la phase et du spectre

mesuré.

— 5) Calcul de I'autocorrélation & partir du profil temporel

— 6) Les étapes 2, 3, 4 et 5 sont répétées pour toutes les épaisseurs pour calculer

la carte d’autocorrélation, dont un exemple est montré en Figure 2.10] ou I'on
voit une comparaison de la carte d’autocorrélation obtenue avec ces parametres,
ainsi qu'un calcul de l'erreur.

— 7) Retour a 1) en modifiant les parameétres de départ, donc la forme de y‘%ﬁmh

— Etape finale : Sortie de la boucle lorsque Perreur trouvée convient aux critéres

de convergence. Calcul du profil temporel optimal a partir des parametres opti-
maux. Le calcul se fait de la méme maniere qu’aux étapes 2), 3) et 4).

Un exemple de reconstruction sur un profil simulé a deux impulsions avec des am-
plitudes différentes est donné en Figure [2.10] La carte du dessus correspond a la carte
d’autocorrélation simulée a retrouver. La carte du milieu correspond a la carte retrou-
vée par l'algorithme et celle du dessous a l'erreur point a point entre la carte simulée
et la carte retrouvée. L’accord entre les deux cartes est trés bon, visuellement et quan-
titativement. L’erreur maximale point a point est de 6 x 1073.
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FIGURE 2.10 — Cartes d’autocorrélation pour un profil & deux impulsions comme
présenté en Figure 2.11] Les cartes correspondent respectivement a la carte simulée
de départ, la carte reconstruite et la différence entre les deux cartes d’autocorrélation.
L’erreur entre les deux est de moins d’1 % au maximum. L’accord pour la reconstruction
est tres bon. 55
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Cette méthode de reconstruction est testée pour différents types de profils tempo-
rels : Gaussien, double impulsion avec des amplitudes différentes, ainsi que pour un
profil de type "flat top". Les résultats des reconstructions sont présentés sous forme
de comparaison entre profils temporels sur la Figure 2.11] L’accord est encore une fois
tres bon entre le profil retrouvé et le profil simulé. Les profils simulés sont dessinés en
trait plein, et les profils retrouvés sont dessinés avec des symboles losanges. Les erreurs
RMSE pour chaque reconstruction sont consignées dans le Tableau [2.2] L’erreur est
comprise entre 1.5% et 3%, ce qui est treés bon.
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FIGURE 2.11 — Profils simulés initiaux (traits pleins) et profils reconstruits a partir
de l'autocorrélation multidispersive (losanges). Les profils considérés sont : Gaussien
(noir) , flat top (rouge), double impulsion avec amplitudes différentes (bleu). L’accord
est bon, avec une erreur de 1 a 3 % pour chaque reconstruction.

Profil Gaussien | Flat top | Double impulsion asymétrique
Erreur (RMSE) | 2.2 % 2.6% 1.7 %

TABLE 2.2 — Erreurs RMSE calculées pour les reconstructions des profils temporels
simulés montrés en Figure 2.11]

En utilisant les informations de I’évolution de I'autocorrélation avec la dispersion
finement controlée, le profil temporel de I'impulsion fondamentale est retrouvé, avec un
accord tres bon sur les profils simulés montrés en Figure[2.11] La reconstruction permet
d’obtenir 'amplitude et la phase de I'impulsion. Afin d’avoir une comparaison avec
d’autres méthodes établies, 'algorithme est appliqué sur les données expérimentales
avec le nombre de miroirs chirpés croissant, exposées dans cette Section [2.2.3]

Les reconstructions des profils temporels d’impulsions sont données en Figure [2.12]
Le profil obtenu par transformée de Fourier a partir du spectre est également dessiné
en comparaison. Les durées obtenues a mi-hauteur pour les profils reconstruits sont
consignées dans le Tableau

En comparant les profils retrouvés via Dscan et les profils retrouvés via I’autocor-
rélation multidispersive, on retrouve un accord assez bon, que ce soit dans la forme
ou dans la durée pour le pic principal. Les différences se trouvent surtout dans les
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post et pré-impulsions dans le profil d’intensité, qui different d’'une reconstruction a
I’autre. L’évolution avec une durée minimale qui augmente légerement avec ’accumula-
tion de l'ordre 3 non compensé avec I'ajout de miroirs chirpés est aussi retrouvée. Cette
technique de reconstruction permet donc de retrouver un profil d’intensité temporel a
partir de I’évolution de 'autocorrélation sous forme de carte. Elle reste néanmoins a
perfectionner, notamment pour retrouver les structures plus fines hors du pic principal
comme les post et pré impulsions. L’erreur moyenne de reconstruction sur les données
expérimentales entre les deux cartes d’autocorrélation est de 5 a 10 %.
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F1GURE 2.12 — Reconstructions des profils temporels a partir des cartes d’autocorréla-
tions expérimentales. La figure présente le profil reconstruit comparé au profil Fourier
Limité obtenu a partir du spectre fondamental pour les configurations : avec 2 miroirs
chirpés, 4 miroirs chirpés et 6 miroirs chirpés. Les durées associées sont données dans
le Tableau . Les durées retrouvées sont en bon accord avec les mesures précédentes.

2 MC 4 MC 6 MC
Durée Fourier Limitée (fs) 7.13 7.19 7.50
Durée estimée Autocorrélation (FWHM)(fs) | 6.61 + 0.96 | 7.64 £+ 0.96 | 8.25 4+ 0.96
Durée retrouvée Dscan (fs) 6.65 £08 | 6408 | 6.35+0.8
Durée retrouvée Autoco Dscan (fs) 76+ 1.1 78+ 1.1 8.6 1.1

TABLE 2.3 — Durées estimées via la reconstruction Dscan, la reconstruction par auto-
corrélation multidispersive et a partir du spectre de I'impulsion fondamentale.

En conclusion plus globale sur cette Section les méthodes de caractérisation
implémentées expérimentalement et les différentes reconstructions de profils temporels
convergent vers des solutions et des durées similaires. Le fait d’obtenir une impulsion
courte apres postcompression et avec précompensation d’ajout d’optiques en transmis-
sion avec les miroirs chirpés est démontré dans cette partie. Les durées obtenues par
postcompression s’étendent de la trentaine de femtosecondes (sans gaz dans le capil-
laire, pas d’effet non linéaire) a des impulsions de quelques cycles optiques (7-8 fs avec
injection de néon dans le capillaire).
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Chapitre 2.

2.3 Appplications de la mise en forme spectrale et
temporelle des impulsions IR et XUV

2.3.1 Dispersion scan pour harmonique d’ordres élevés : ac-
cordabilité des fréquences XUV

2.3.1.1 Premier exemple de Dscan harmonique

Dans la Section [2.2.3] la méthode de dispersion scan est montrée comme outil
de caractérisation des impulsions femtosecondes. L’observable de la méthode est la
génération de seconde harmonique via un cristal doubleur. Ici, des harmoniques d’ordres
élevés sont générées avec ces impulsions et le focus est fait sur I’évolution du spectre
XUV en fonction de la dispersion de I'impulsion fondamentale.

Le fait que la génération d’harmoniques d’ordres élevés est un processus non linéaire
laisse penser que 'optimum de signal, de flux XUV, sera atteint pour la durée la plus
courte de I'impulsion fondamentale. Néanmoins, les propriétés spectrales peuvent étre
tres différentes en faisant évoluer la dispersion. En effet, avoir une phase linéaire ou
une phase quadratique pour 'impulsion fondamentale modifie la fréquence instanta-
née pendant le profil d’intensité de I'impulsion. En modifiant la fréquence instantanée,
la fréquence des harmoniques doit aussi étre modifiée. Ce phénomene d’évolution du
spectre harmonique avec la dispersion a été observé expérimentalement [96], 97, O8],
avec des évolutions tres différentes pour la largeur spectrale des harmoniques ainsi que
I’énergie centrale du peigne harmonique. Dans ces références, la dispersion de I'impul-
sion fondamentale est modulée via ’espacement entre les réseaux de I'amplificateur
CPA du laser, avec des impulsions de durées de quelques dizaines de femtosecondes.
Dans cette partie, on se focalise sur la reproduction de cette expérience, mais avec des
impulsions de quelques cycles optiques, en modulant la dispersion a 1’aide des prismes
en silice présentés en Section [2.2.3

Pour 'expérience, le montage expérimental utilisé est présenté en Figure [3.7 11
n’y a pas de lame d’onde placées avant la chambre de génération. La pression dans le
capillaire est de 1200 mbar de néon pour avoir un élargissement spectral suffisant pour
obtenir des impulsions de quelques cycles optiques. Le spectre XUV est observé via le
spectrometre champ plan. La puissance mesurée en entrée de chambre harmonique est
de 1 W. La durée des impulsions, mesurées a une position équivalente a la cellule de gaz,
est de 77 = 8.2 fs au minimum (pour eg;o, = 6.9 mm). Les harmoniques sont générées
dans I’argon, avec une pression de cellule de 28 mbar. La focale du miroir est de f = 60
cm. L’évolution du spectre harmonique en fonction de 1’épaisseur de Si0O, ajoutée est
donnée en Figure L’évolution du spectre est aussi illustrée en Figure [2.14] avec la
superposition de différents spectres harmoniques pour cing épaisseurs différentes. Sur
ces deux figures, on retrouve une forte évolution de I’énergie centrale des différentes
harmoniques. Le peigne harmonique s’accorde de maniere significative en changeant la
dispersion de 'impulsion fondamentale. Pour les harmoniques les plus hautes, comme
H23, H25 et H27, I'accordabilité se fait d’'une harmonique a l'autre, soit environ 3 eV,
comme le montre I’évolution en Figure [2.14]

La Figure montre que les propriétés spectrales des harmoniques, hors fréquence
centrale, sont aussi affectées par la dispersion de I'impulsion fondamentale. La largeur
spectrale des harmoniques est plus grande pour le spectre a eg;o,= 6.12 mm qu’a eg;o,
= 7.8 mm. Pour le spectre a eg;o,= 6.12 mm, les structures harmoniques du peigne
disparaissent quasiment pour les harmoniques les plus élevées.
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2.3. Appplications de la mise en forme spectrale et temporelle des
impulsions IR et XUV
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FIGURE 2.13 — Evolution du spectre harmonique en fonction de I'épaisseur ajoutée de
silice (en mm). L’épaisseur de silice correspond au controle la dispersion de I'impulsion
fondamentale. Le spectre montré se limite aux harmoniques H15 a H27. Deux spectres
harmoniques obtenus pour eg;p, = 6.6 mm et eg;0, = 7.8 mm sont tracés respectivement
en jaune et en blanc. Le signal intégré spectralement est dessiné en cyan a la verticale.
La durée minimale est obtenue pour eg;0, = 6.9 mm.
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FIGURE 2.14 — Superposition de spectres harmoniques pour 5 épaisseurs de SiOs

différentes : 5.6 mm (rouge), 6.1 mm (vert), 6.6 mm (bleu), 7.1 mm (magenta) et 7.8
mm (noir).

Egalement, 'espacement entre deux harmoniques consécutives change aussi avec la
dispersion. En comparant les spectres a respectivement eg;0, = 5.64 mm, eg;0,= 6.6 mm
et esio, = 7.8 mm, l'espacement entre chaque harmonique varie avec ’augmentation
de I'épaisseur de SiO,. Ces deux évolutions semblent étre asymétriques par rapport au
signe de la dispersion par rapport a la dispersion optimale, pour laquelle on obtient la
durée la plus courte au niveau de la caractérisation. L’épaisseur pour laquelle la durée
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la plus courte est obtenue est de es;0, = 6.9 mm, avec Trg min = 8.2 fs. L’écart entre

deux harmoniques consécutives pour les spectres de la Figure [2.14] est consigné dans le
Tableau 2.4

esio, (mm) 56 | 6.1 | 6.6 | 7.1 | 7.8

Ecart moyen (V) 3.53 | 3.51 [ 342 | 3.28 | 3.22
Longueur d’onde centrale (nm) 703 | 707 | 726 | 756 | 770
Décalage par rapport a 800 nm (nm) | -97 | -93 | -74 | -44 | -30

TABLE 2.4 — Evolution de I’écart en énergie entre deux harmoniques consécutives pour
les spectres de la Figure L’écart moyen pour chaque spectre est transformé en
longueur d’onde centrale du spectre, puis en décalage par rapport a 800 nm.

Le Tableau montre une évolution nette de ’écart d’énergie entre deux harmo-
niques consécutives en fonction de 1’épaisseur de SiO,. Ce décalage diminue lorsque
I’épaisseur augmente. Le décalage en longueur d’onde correspondant a cette évolution
montre que l'on a toujours une longueur d’onde centrale apparente décalée vers le
bleu par rapport a 800 nm, ce qui est un effet connu lors d’élargissement spectral par
postcompression [85] 86]. Pour le spectre élargi en sortie de capillaire, présenté en Fi-
gure 2.15] la longueur d’onde moyenne trouvée est de Ao, = 752 nm. Cette longueur
d’onde moyenne est calculée avec pondération par l'intensité spectrale. Cela correspond
a une longueur d’onde proche du spectre a eg;o, = 7.1 mm. L’épaisseur optimale pour
avoir la durée minimum était eg;p, = 6.9 mm. L’accord entre les deux épaisseurs est
donc correct.

x 10

[$,]

A =752nm
moy

Intensité spectrale (unit. arb.)

i i i i i i i i i
_gOO 550 600 650 700 750 800 850 900 950 1000
A (nm)

FIGURE 2.15 — Spectre infrarouge de I'impulsion fondamentale en sortie de capillaire.
La longueur d’onde moyenne est indiquée sur la figure, avec A,;,0y= 752 nm. Le spectre
a été lissé avec un lissage Gaussien sur 4 points.

Pour I’évolution de la largeur a mi-hauteur des harmoniques ainsi que la fréquence
centrale, les valeurs sont retranscrites dans la Figure 2.16] Une accordabilité d’environ
3 eV est montrée pour les harmoniques H21, H23 et H25, avec un sens d’évolution vers
des plus basses fréquences, donc des plus basses énergies pour une dispersion croissante.

60
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impulsions IR et XUV

La largeur spectrale des harmoniques baisse en globalité d’un facteur 1.2 a 1.5 selon
I’harmonique considérée, passant de 1100 meV a 750 meV pour ’harmonique 25 par
exemple.
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FIGURE 2.16 — Evolution de la largeur a mi-hauteur spectrale et de 'énergie centrale
des harmoniques H21,H23 et H25 en fonction de I’épaisseur de SiOy ajoutée.

Pour faire une synthese du comportement observé, le spectre harmonique évolue de

la maniere suivante :

— Pour une épaisseur de SiO, ajoutée plus petite que ’épaisseur egptimale POUT
laquelle on obtient la durée minimum 77g i, les harmoniques sont décalées
vers les fréquences les plus hautes, avec des harmoniques plus larges. Le signal
intégré semble aussi étre plus élevé. Avec egio, < €optimale, 1€ chirp de I'impulsion
fondamental est négatif. L’énergie de coupure est aussi plus faible que pour le
cas inverse suivant.

— Pour une épaisseur de SiOy ajoutée plus grande que ’épaisseur eqptimale, 1€S
structures harmoniques sont plus marquées, avec des harmoniques plus étroites
spectralement, un signal intégré plus faible, et un écart d’énergie entre harmo-
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nique plus faible. Dans ce cas, le chirp de I'impulsion fondamental est positif.
Le pic de signal intégré est obtenu pour eg;0, = 6.5 mm. En comparant 1’évolution
du signal intégré de part et d’autre de cette épaisseur, et I’évolution de la largeur
spectrale a mi-hauteur aussi, on retombe sur les conclusions suivantes :

— Pour un chirp négatif (fréquences bleues puis rouges dans I'impulsion fondamen-
tale), le signal chute drastiquement en augmentant le chirp, et les harmoniques
deviennent larges spectralement, mais avec un signal plus faible plus rapidement.

— Pour un chirp positif, le signal chute également, mais reste plus élevé avec 'aug-
mentation du chirp. Les harmoniques deviennent elles plus étroites spectrale-
ment.

Ces conclusions sont similaires & celles observées dans les références [96], 07, 98],
99, [100], mais avec des impulsions de quelques cycles optiques et une modulation plus
faible de la dispersion de 'impulsion fondamentale. Dans ces conclusions, le chirp positif
compense le chirp négatif des harmoniques [25 [10T], 102], ce qui donne des harmoniques
plus étroites spectralement, avec un signal intégré plus élevé. Au contraire, avec un chirp
négatif, le chirp de 'impulsion fondamentale et le chirp des harmoniques s’additionne,
donnant un fort décalage spectral pour ’énergie centrale des harmoniques, ainsi qu’une
augmentation de la largeur spectrale des harmoniques.

2.3.1.2 Dépendance en puissance de 1’harmonique Dscan : comparaison
entre deux puissances

Le comportement spectral observé dans la section précédente reste néanmoins a
décorréler d’effet d’automodulation de phase dans le milieu générateur, qui induirait
un changement de fréquence centrale avec la propagation du faisceau fondamental dans
le milieu générateur. Pour pouvoir observer si 'automodulation de phase est importante
ou non, on peut observer le comportement du spectre IR en sortie de cellule en fonction
de I'épaisseur de SiO, ajoutée. De plus, il y a automodulation de phase du fondamental,
le comportement doit étre différent en fonction de I’énergie de I'impulsion fondamentale.
Pour cette série, nous avons observé le spectre fondamental IR en parallele du spectre
harmonique.

Pour faire cela, une expérience avec mesure du spectre IR est effectuée, pour deux
puissances d’entrée différentes. La puissance de I'impulsion fondamentale est modulée
via une fine pellicule de 10 pum d’épaisseur. En la tournant, on augmente la réflexion
et baisse la transmission, ce qui baisse la puissance de I'impulsion fondamentale. Les
deux puissances sont respectivement P = 1.08 W et P = 0.72 W, soit environ 30 %
d’écart en intensité entre les deux expériences. La méthode reste la méme, on observe
le spectre harmonique en fonction de la dispersion introduite, ici en fonction d’une
épaisseur de silice ajoutée.

La pression dans le capillaire est montée a 700 mbar de néon. Les impulsions ont
une durée de 77 = 10 fs au minimum de l'autocorrélateur. Les harmoniques sont
générées dans une cellule d’argon avec une pression de 20 mbar, avec une focale de 60
cm. Le spectre IR est mesuré au niveau de la fente d’entrée du spectrometre XUV,
en remplacant la caméra d’alignement du spectrometre XUV par une fibre reliée a un
spectrometre (voir Annexe 2).

L’évolution du spectre harmonique pour ces deux puissances est donnée en Fi-
gure Une superposition de quelques spectres harmoniques pour plusieurs épais-
seurs de silice est donnée pour les deux puissances en Figure [2.18] afin d’étre plus
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quantitatif sur les observables intéressantes dans la mesure : largeur spectrale des har-
moniques, évolution de I'énergie centrale des pics.
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FIGURE 2.17 — Evolution du spectre harmonique en fonction de 1'épaisseur de SiO,
ajoutée pour les deux puissances mesurées : P = 1.08 W (a) et P = 0.72 W (b)
(au foyer, les intensités estimées sont respectivement Ip= 5.4x 10 W.cm™2 et Iy=
3,6x 10 W.cm™2). Deux spectres harmoniques sont dessinés a 'horizontale en jaune
esio, = 3.96 mm et en blanc pour eg;o, = 5.28 mm. Le signal intégré spatialement et
spectralement est dessiné en cyan a la verticale. Les harmoniques sont générées dans
I'argon avec des impulsions de durées 77z = 10 fs au minimum (pour eg;o, = 4.8 mm).
La pression dans la cellule est de 20 mbar.

Sur la Figure [2.17] 1’évolution du spectre harmonique montre une évolution de la
fréquence centrale des pics harmoniques, pour les deux puissances. En diminuant la
puissance, on retrouve bien une énergie de coupure plus faible pour le spectre harmo-
nique a puissance plus faible. Les harmoniques les plus intenses pour P = 0.72 W sont
les harmoniques 19 et 21. Pour P = 1.08 W, les harmoniques 25, 27 et 29 sont plus
visibles que pour P = 0.72 W. La coupure a donc bien été déplacée. L’épaisseur pour
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laquelle on a le maximum de signal intégré est eg;o, = 4.08 mm pour P = 0.72 W et
esio, = 4.2 mm pour P = 1.08 W.

De maniere quantitative, ’accordabilité obtenue dans les deux cas est tirée des
spectres en Figure

Intensité normalisée (unit. arb.)
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FIGURE 2.18 — Evolution du spectre harmonique pour plusieurs épaisseurs de SiOs
ajoutées. L’accordabilité est présente au niveau des harmoniques du plateau et de la
coupure. La comparaison avec le spectre IR de I'impulsion fondamentale est faite avec
la Figure La durée minimimum et obtenue pour eg;0, = 4.7 mm.

Dans les deux cas, les pics harmoniques voient leur fréquence centrale changer avec
la dispersion de I'impulsion fondamentale. En comparant I’harmonique 21 ou 23 du
spectre harmonique pour les deux puissances, ['accordabilité des harmoniques semble
plus faible a basse puissance qu’a haute puissance, comme le montre la Figure A
nouveau, l'accordabilité évolue aussi avec 1'ordre harmonique, avec une accordabilité
plus grande pour les harmoniques les plus élevés, et ce indépendamment de la puissance
de I'impulsion fondamentale.

En ce qui concerne la largeur a mi-hauteur, on retrouve la transition observée pré-
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cédemment. Les harmoniques sont plus larges spectralement lorsque 1’épaisseur ajoutée
est inférieure a I’épaisseur optimale (durée minimum trouvée pour eg;n, = 4.7 mm),
mais le signal chute plus vite avec 'augmentation du chirp. Au contraire, lorsque 1’épais-
seur optimale est dépassée, et que le chirp de I'impulsion fondamentale devient positif,
les harmoniques deviennent plus étroites spectralement, avec un signal qui décroit
moins rapidement. Ce comportement est donc similaire a ce que l'on a observé dans la
premiere mesure en Figure [2.13]

Pour aller plus loin, I’énergie des pics harmoniques pour H21, H23 et H25 est repérée
pour les spectres montrés en Figure[2.18] ainsi que la largeur spectrale a mi-hauteur. Les
situations avec les deux puissances sont comparées, pour voir si I’accordabilité obtenue
pour ces harmoniques ou la largeur spectrale a mi-hauteur est modifiée. La synthese
de ces valeurs est faite sous la forme de deux courbes, en Figure [2.19 et Figure [2.20

La Figure montre que les décalages en fréquence centrale sont sensiblement
équivalents pour les harmoniques 21 et 23. Pour 'harmonique 25, le facteur entre les
deux pentes d’accordabilité est d’environ 1.4, avec une plus grande accordabilité lorsque
la puissance est plus haute. L’accordabilité obtenue pour H21 et H23 est de 800 meV
pour les deux puissances. Pour H25, 'accordabilité obtenue a basse puissance est de
830 meV, contre 1120 meV a puissance plus haute. L’évolution differe donc pour les
harmoniques du plateau et de la coupure en modulant la puissance.
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FIGURE 2.19 — Evolution de I'énergie centrale pour les harmoniques 21 (rouge), 23
(vert) et 25 (bleu) en fonction de I’épaisseur de SiOj ajoutée. La série correspondant a
la puissance d’entrée P = 1.08 W est dessinée en trait plein, et la série correspondant
a P =0.72 W est dessinée en trait pointillé.

La Figure montre que la largeur spectrale a mi-hauteur des harmoniques évolue
différemment en comparant la situation avec les deux puissances. Pour la puissance la
plus basse (P = 0.72 W), les largeurs a mi-hauteur spectrales sont plus faibles qu’a
puissance plus haute pour eg;p2 < 4.2 mm, mais la conclusion est inverse pour eg;o, >
4.2 mm. Pour H25 | on a au maximum une largeur spectrale a mi-hauteur de 1700 meV
environ a puissance plus haute, contre 1400 meV a puissance plus basse. De plus, on
observe la présence d'un maximum dans I'évolution de largeur spectrale pour H21, H23
et H25 a puissance plus basse, alors qu’il est uniquement présent pour H25 a plus haute
puissance. L’épaisseur pour laquelle H25 atteint son maximum de largeur spectrale est
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aussi différente entre puissance basse et puissance haute, avec 0.7 mm d’écart en SiOs.
Ne pas voir le maximum de largeur spectrale a mi-hauteur pour les harmoniques H21 et
H23 dans la série a haute puissance peut signifier qu’ils apparaissent pour des épaisseurs
ajoutées plus fines, donc un chirp négatif plus grand.
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FIGURE 2.20 — Evolution de la largeur spectrale & mi-hauteur pour les harmoniques
21 (rouge), 23 (vert) et 25 (bleu) en fonction de I’épaisseur de SiOy ajoutée. La série
correspondant a la puissance d’entrée P = 1.08 W est dessinée a gauche, et la série
correspondant a P = 0.72 W est dessinée a droite.

Dans les paragraphes précédents, la possibilité d’avoir automodulation de phase
avec la propagation de I'impulsion fondamentale dans le milieu générateur a été évo-
quée. Un phénomeéne d’automodulation de phase provoque un changement dans le
spectre de I'impulsion fondamentale aprés propagation dans le milieu. Pour croiser
avec cette hypothese, le spectre IR a été mesuré en fonction de la dispersion apres le
milieu générateur. L’évolution du spectre IR est donnée en Figure [2.21]

La Figure montre une évolution quasi nulle du spectre infrarouge. Le spectre
reste le méme quelle que soit 1’épaisseur de SiO, ajoutée. Par cette mesure, le phé-
nomene d’automodulation de phase dans le milieu générateur pour I'impulsion fonda-
mentale peut étre négligé, car 'effet n’est pas flagrant sur le spectre IR observé, alors
que le changement est significatif sur le spectre XUV.

En conclusion sur ces parties, plusieurs choses ont été montrées :

— Le procédé de modification du chirp de I'impulsion fondamentale pour obtenir
une accordabilité du spectre harmonique [96, 97, 98] est applicable aux impul-
sions de quelques cycles optiques, en modifiant finement le chirp de I'impulsion
fondamentale.

— Une accordabilité de ~ 3 eV (accordabilité d’une harmonique & une autre) a été
observée dans un premier temps. Le spectre IR n’étant pas mesuré en méme
temps lors de l'expérience, il est difficile de déterminer si la propagation de
I'impulsion fondamentale dans le milieu a eu un impact. Cette accordabilité, en
dépit de la variation de largeur spectrale des harmoniques ainsi que du signal
intégré, reste tres intéressante. L’évolution de la largeur a mi-hauteur ainsi que
de I'énergie centrale des pics harmoniques est similaire avec des résultats déja
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observés [96], 97, 08| 100} [T03].

— En reproduisant 1’expérience avec des impulsions légérement plus longues (77x
= 10 fs) avec deux puissances différentes, le comportement observé dans le pre-
mier exemple est retrouvé, avec une accordabilité plus faible. Cette accordabilité
se situe entre 800 meV pour les harmoniques les plus faibles, a 1200 meV pour
les harmoniques les plus hautes. Cette accordabilité reste intéressante, et 1’ob-
servation du spectre IR permet de justifier que 'on peut négliger les effets de
propagation de I'impulsion dans le milieu générateur.

Intensité normalisée (unit. arb.)
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FIGURE 2.21 — Evolution du spectre infrarouge diffusé sur la fente d’entrée du spec-
trometre XUV champ plan en fonction de I’épaisseur de SiO, ajoutée. Les épaisseurs
choisies correspondent a celles choisies pour la superposition des spectres sur la Fi-
gure [2.18] Ici, on regarde 1’évolution du spectre pour P = 1.08 W, 1a ou les effets non
linéaires doivent étre maximum, avec une pression de cellule de 20 mbar.

2.3.1.3 Simulations du Dscan harmonique via dipole modele

Afin de comprendre mieux les résultats obtenus dans les Section [2.3.1.2] et Sec-
tion [2.3.1.1] des simulations ont été effectuées via un modele simplifié, un dipole mo-
dele, pour simuler le comportement du spectre harmonique en fonction du chirp de
I’impulsion initiale. Les simulations s’articulent autour de deux étapes :

— La propagation linéaire de I'impulsion fondamentale dans une épaisseur variable
de silice. Pour simuler ceci, on part d’'un spectre donné pour 'impulsion fonda-
mentale, et on calcule la phase apres passage d'une épaisseur de silice e d’indice
n. Une fois la phase calculée pour chaque composante du spectre, le profil d’in-
tensité temporel de 'impulsion est calculé. En fonction de I’épaisseur de silice,
le profil d’intensité temporel va changer. Par hypothese, le profil est Fourier
Limité a ’épaisseur nulle.

— La génération du spectre harmonique a partir du dipole modele et du profil
temporel calculé a I'étape précédente. La phase des harmoniques émises est de
la forme générale [25] 10T], 102] :

bq = qdo + agl(t) (2.7)
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avec «, coeflicient de phase, I(t) le profil d’intensité de I'impulsion, ¢, la phase
de I'impulsion fondamentale et ¢ 'ordre harmonique. C’est ce terme a1 (t) qui
est responsable d’un chirp négatif de la génération d’harmoniques d’ordre élevé,
avec a; > 0. Ce changement de fréquence centrale apparait directement en

prenant la dérivée temporelle de ¢,, avec wy(t) = %, d’ou I'équation :
ol
welt) = quo(t) +aq (2.8)

avec wy la fréquence du fondamental, g I'ordre harmonique, I 'intensité et a,, un
coefficient de phase [25, 10T], [102]. On aura donc un terme qui correspond a la
fréquence harmonique du fondamental (qwpt), mais aussi un terme, qui dépend
directement de 'intensité a 'instant d’émission de I’harmonique o, I. Ce second
terme induit ce changement de fréquence centrale pour les harmoniques, suivant
I'instant de génération, donc un chirp.
Soit un spectre de départ S(w) pour I'impulsion fondamentale et une phase initiale
Ginit(w). L'épaisseur de silice eg;o, est le parametre variable de l'expérience. Apres
propagation dans cette épaisseur de silice, la phase spectrale s’écrit :

¢propag(w) = ¢im’t ((.U) - %(nSiOg (Cd) - nair)65i02 (29)

Afin de supprimer le décalage temporel dii & la propagation par rapport au 0 (pre-
mier ordre du développement de Taylor de la phase ¢propag(w)), un terme % (w—wp)
de délai de groupe est soustrait & @propag(w). Une fois ¢@propag calculée, le champ com-
plexe de I'impulsion fondamentale Ei.(t) et le profil d’intensité I(t) se calculent par :

Eio(t) = Z /S (w)dw exp(i(wgt + Gpropag(w))) = 1(t) = Eior(t) Eyor (1)* (2.10)

Le spectre harmonique se calcule directement a partir de ce profil d’intensité. Le
champ harmonique total s’écrit :

Bram(t) = Y. > Egexp(i(qpo + agl(t)))I(t)%/ (2.11)
CC,CL q

avec ¢ I'ordre harmonique, I(t) le profil d’intensité apres propagation, oy le coefficient
de phase dont la valeur dépend des trajectoires classiques considérées [104, 105, 10T,
102, 106] , gesr = 2.5 [107], et Ey = /2 x 377 x I, avec Iy I'intensité pic dans le milieu
générateur.

De la méme maniere, le spectre harmonique Sxy est calculé en prenant la trans-
formée de Fourier de la quantité :

Sxuv(w) = |TF(Eharm(t))|2 (2.12)

Dans un premier temps, on ne considére que les trajectoires courtes pour les si-
mulations. Le résultat obtenu est présenté sous forme d’un spectrogramme comme
les résultats expérimentaux dans les Section [2.3.1.0] et Section [2.3.1.2] L’évolution est
donnée en Figure

Les harmoniques considérées vont de H9 a H27. Les valeurs de oy sont fixées, avec o
= 13x107 W~t.cm? pour les harmoniques de la coupure, et a, = 3x1071* W~!.cm?
et a, = 26x107 WL.em? pour la trajectoire courte et la trajectoire longue des
harmoniques du plateau profond. La durée des impulsions étant de 7, = 10 fs expé-
rimentalement, on considere une largeur spectrale de 100 nm et un spectre Gaussien
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Epaisseur de SiO2 ajoutée (mm)

15 20 25 0 35 40

] 3
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FIGURE 2.22 — Evolution du spectre harmonique simulé avec uniquement le chemin
court considéré pour les harmoniques. Les impulsions IR ont un spectre Gaussien de
100 nm, correspondant a une durée d’environ 7,5 = 10 fs a dispersion nulle. L’intensité
pic est fixée & Iy = 5.4x10"W.cm™2, qui correspond & une puissance d’entrée de P =
1.1 W.

comme point de départ des simulations. L’épaisseur varie entre -4 et 4 mm par pas de
0.2 mm.

La Figure montre des harmoniques tres larges autour de la dispersion nulle,
avec des interférences spectrales entre deux harmoniques consécutives visibles. L’accor-
dabilité telle que 'on voit en Section [2.3.1.2] n’est pas reproduite. L’évolution simulée
est assez symétrique par rapport a la dispersion nulle. Plusieurs choses sont possibles :

— Le modele que I'on utilise pour les simulations est trop simple. La simplicité du
modele fait que des effets supplémentaires ne sont pas pris en compte et que
la maniere de décrire la phase des harmoniques a 1’émission n’est peut étre pas
exacte.

— Les hypotheses de départ ne sont pas valides ou incompletes. Des effets comme
Iionisation, le confinement de I’émission dans un front, des effets macrosco-
piques, des effets d’accord de phase [108, 109, 110, ITI] ou encore les contri-
butions non négligeables de plusieurs trajectoires, et non pas uniquement la
trajectoire courte.

Une hypothese supplémentaire que 'on peut introduire dans le modele est le fait
que 'on peut avoir uniquement 1’émission XUV dans un des fronts de I'impulsion, no-
tamment avoir confinement de ’émission XUV dans le front montant lorsque I'intensité
est élevée. Pour simuler cet effet, le dipole XUV est, avant calcul du spectre, mis a zéro
pour ty > 0 si on garde uniquement le front montant jusqu’au maximum d’intensité
par exemple. Le confinement temporel dans un front ou dans l'autre est réglé par la
position ty a partir de laquelle on impose une intensité nulle.

Dans un premier temps, on conserve les mémes parametres expérimentaux en termes
d’intensité, de durée d’impulsion/largeur spectrale du spectre fondamental, ainsi que
la forme simple du dipole modele. Le profil d’intensité est cette fois limité au front
montant, donc I(t >= 0) = 0. Le résultat des simulations dans ces conditions est
donné en Figure On rappelle qu'une épaisseur positive correspond a un chirp
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positif du fondamental, et une épaisseur négative correspond a un chirp négatif.

Epaisseur de SiO2 ajoutée (mm)

15 20 25 | 30 35 40
Energie (eV)

Epaisseur de SiO2 ajoutée (mm)

15 20 25 | 30 35 40
Energie (eV)

FIGURE 2.23 — Evolution du spectre harmonique simulé avec uniquement le chemin
court considéré pour les harmoniques. Les impulsions IR ont un spectre Gaussien de
100 nm, correspondant a une durée d’environ 7,5 = 10 fs a dispersion nulle. L’émis-
sion XUV est limitée au front montant uniquement. L’intensité pic est fixée a Iy =
5.4x10"W.cm~2 A dispersion nulle, qui correspond & une puissance d’entrée de P =
1.1 W.

Cette sélection du front montant uniquement revient a artificiellement prendre en
compte de possibles effets collectifs. Des effets d’ionisation ou des effets d’accord de
phase[108, 109, 110, 111} non pris en compte dans ces simulations simples peuvent
confiner 1’émission dans le front montant. L’ionisation avec dépletion dans le milieu
générateur peut confiner I’émission XUV dans le front montant de I'impulsion, avec
une ionisation forte du milieu générateur et donc une génération impossible car il n’y
a plus d’atomes générateurs disponibles. L’accord de phase peut favoriser 1’émission
dans le front montant de I'impulsion.

Avec la restriction de I’émission dans le front montant, le comportement observé en
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Section commence a étre retrouvé. L’accordabilité augmente bien avec 'ordre
harmonique. De par la largeur spectrale des harmoniques les plus hautes, notamment
les harmoniques de la coupure, on observe a nouveau des interférences spectrales entre
deux harmoniques consécutives. Le confinement de I’émission dans le front montant est
aussi retrouvé dans I’évolution de la fréquence centrale des harmoniques en Figure [2.23]
Dans cette configuration, le décalage en fréquence correspond au terme aq% dans la
phase des harmoniques. Pour le front montant, % > 0, et a; > 0, donc la fréquence
centrale des harmoniques augmente. Ce changement est d’autant plus grand qu’on se
rapproche de la dispersion nulle, car I'impulsion a la durée la plus courte pour une
méme intensité pic, donc % augmente quand on se rapproche de cette dispersion nulle.

La largeur spectrale se retrouve aussi tres affectée par la dispersion. Pour des épais-
seurs négatives, la largeur spectrale augmente lorsque eg;0, tend vers 0, avec des harmo-
niques assez larges autour de 1’épaisseur nulle. Pour des épaisseurs positive, la largeur
spectrale montre une évolution différente, avec une largeur spectrale plus faible pour
les harmoniques pour eg;o, > 0.

En termes de largeurs spectrales, 'asymétrie entre chirp positif et chirp négatif est
retrouvée, avec des harmoniques plus larges spectralement lorsque le chirp est négatif, et
des harmoniques plus étroites spectralement lorsqu’il est positif. Pour une épaisseur de
esio, = -1.2 mm, la largeur spectrale des harmoniques H21 et H23 sont respectivement
900 et 950 meV, contre 460 meV et 570 meV pour eg;0, = 1.2 mm. Expérimentalement,
les largeurs spectrales trouvées a + 1 mm de silice par rapport a la position optimale
eopti = 4.2 mm étaient de 1100 meV et 1300 meV (egi0, = 3.3 mm) et 520 meV et 610
meV ( & egio, = 5.28 mm) pour H21 et H23 respectivement (voir Figure 2.19(a)). Les
largeurs spectrales sont donc légerement plus élevées expérimentalement. Le rapport
des largeurs spectrales a mi-hauteur entre les deux épaisseurs est aussi similaire entre
les simulations et les résultats expérimentaux.

En ordre de grandeur, le décalage en fréquence complet (différence de fréquence
entre eg;0, = = 4 mm et une épaisseur nulle) est de 2 eV pour H23 et 1.4 eV pour H21,
ce qui est plus grand que 'accordabilité trouvée en Section [2.3.1.2] Expérimentalement,
le décalage en fréquence était de respectivement 1.2 eV et 1 eV pour H23 et H21. Il y
a donc un désaccord au niveau de la valeur du décalage en fréquence.

Pour illustrer ces conclusions quantitatives, une superposition de spectres simulés

a plusieurs épaisseurs est donnée en Figure [2.24]

En conclusion sur cette Section [2.3.1] le résumé suivant peut étre fait :

— Effectuer un scan en dispersion sur le spectre harmonique a permis de voir que
I’on pouvait obtenir des situations tres différentes.

— Les signatures spectrales qui changent expérimentalement se retrouvent étre la
largeur spectrale des harmoniques ainsi que ’énergie centrale de chaque harmo-
nique. Au travers des expériences, une accordabilité allant d’un a deux ordres
harmoniques a pu étre observée. Cette accordabilité se fait en contrepartie d’un
signal plus faible qu’a la dispersion nulle, ainsi qu'une largeur spectrale qui
dépend directement du signe du chirp de 'impulsion fondamentale.

— Les simulations via le dipole modele avec des hypotheses simplificatrices ont
permis de retrouver le comportement global observé expérimentalement pour
le Dscan XUV pour harmoniques d’ordres élevés. Les largeurs spectrales des
harmoniques ainsi que les évolutions spectrales ont été retrouvées au méme ordre
de grandeur a 15 % pres. Néanmoins, I'accord quantitatif pour 1’accordabilité du
peigne harmonique entre simulations et expériences reste a améliorer. Supprimer
I’émission XUV dans le front descendant est une hypothese qui reste a affiner.
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Des simulations plus complexes, via des modeéles comme SFA (Strong Field
Approximation) ou TDSE (Time Dependent Schrodinger Equation) donnent
également de bons résultats en prenant en compte ces effets collectifs.

)]

[¢)]

~

(&)
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N

Intensité spectrale normalisée

Energle eV

FIGURE 2.24 — Superposition de spectres harmoniques simulés, extraits de la Fi-
gure [2.23] Les impulsions ont au départ un spectre Gaussien de 100 nm, correspondant
a une durée d’environ 77 = 10 fs a dispersion nulle. L’émission est limitée au front
montant uniquement. Le spectrogramme du dessous est le spectrogramme du dessus
normalisé spectre par spectre. L’intensité pic est fixée a Iy = 5.4x10MW.cm=2 & dis-
persion nulle, qui correspond a une puissance d’entrée de P = 1.1 W.

2.3.2 Interférences spectrales a deux impulsions : accordabi-
lité du spectre XUV

2.3.2.1 Principe théorique : Séparation en deux répliques décalées tempo-
rellement, profil flat top temporel

Dans les Section et Section [2.2.2] des méthodes de mise en forme spectrale de
I'impulsion infrarouge ainsi que du spectre XUV ont été expliquées. Le but de mettre
en forme spectralement le spectre XUV était I'accordabilité de peigne d’harmoniques
qui en résultait. Cette accordabilité en énergie est tres utile pour des applications de
spectroscopie XUV [112} 113} [114], mais trouve aussi des applications industrielles, no-
tamment en lithographie XUV [115] 116]. Dans la Section I'accordabilité obtenue
n’était pas basée sur une modification du contenu spectral de I'impulsion fondamentale,
mais de la phase spectrale.

Dans cette Section [2.3.2] I’accordabilité sera obtenue par modification du contenu
spectral de I'impulsion fondamentale, en faisant des interférences a deux impulsions
jumelles. Cette technique a été démontrée dans plusieurs références [117, [118], [119]. Par
interférences entre deux répliques décalées temporellement, le spectre de 'impulsion en
sortie est affecté, avec des cannelures qui apparaissent. Ces cannelures modifient la
fréquence moyenne/fréquence centrale du spectre fondamental et la fréquence centrale
des harmoniques est elle aussi changée. Elle sera d’autant plus changée que l'ordre de
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I’harmonique est grand. Pour une longueur d’onde fondamentale \q, la longueur de

'harmonique est \, = 2.
q

A titre d’exemple, I’énergie centrale de I’harmonique 13 est de 20.15 eV pour une
longueur d’onde fondamentale de 800 nm. Pour une longueur d’onde de 770 nm, ’éner-
gie centrale est de 19.4 eV. L’écart d’énergie centrale pour I’harmonique est donc de
700 meV, soit la moitié d'un ordre harmonique a 800 nm, pour une variation relative
de 4% en longueur d’onde du fondamental. L’accordabilité est donc efficace par rap-
port au changement relatif en fréquence fondamental nécessaire. En allant a des ordres
harmoniques plus hauts, l'accordabilité peut donc étre bien plus grande.

Soit une impulsion fondamentale avec un profil d’'intensité I(t), un champ E(t) =
Eoexp(—2In(2)(t — 6§)?/(rr)?) et une durée 775. Le spectre fondamental de référence
Sres avant séparation est la transformée de Fourier de E(¢), pour une impulsion Fourier
limitée. Apres séparation, le champ électrique des deux répliques s’écrit :

B (t) = cos(wo(t — 0)) exp(—2In(2)(t — 6)*/(71)?) (2.13)
Ex(t) = cos(wo(t + 6)) exp(—2In(2)(t + 6)?/(71r)?) (2.14)

avec 0 le retard entre les deux impulsions, wy la fréquence centrale du spectre avant
séparation en deux répliques et 77z la durée de I'impulsion.

Apres séparation, le profil d’intensité I;,; est modifié, ainsi que le spectre S;;. Ces
deux quantités se calculent de la maniere suivante :

Liot(t) = (Ex(t) + Ea(8)) (Ev(t) + Ex(t)) (2.15)
Stot(w) = TE(E;(t) + Ea(t)) TF(E(t) + Es(t)) (2.16)

la ligne horizontale représentant le conjugué de la quantité.

A partir de calcul simple, le profil d’intensité et le spectre peuvent étre calculés en
fonction du délai § entre les deux répliques. On effectue une illustration en simulant
cette situation avec les parametres : 77 = 20 fs, § € [15 : 25] fs, Ay = 800 nm, donc wy
= 2.35x10% rad.s~!. Le pas de variation du délai est de 0.05 fs. L’évolution du spectre
infrarouge en fonction de § apres séparation est donnée en Figure [2.25]

La Figure montre une forte évolution du spectre IR en fonction du délai ¢
entre les deux répliques. La longueur d’onde centrale est aussi changée, comme montré
avec la courbe de pointillées blancs sur la figure. Le changement de longueur d’onde
centrale est d’environ £+ 20 nm pour l'ensemble de la gamme § € [15 : 25] fs, mais
I’amplitude du changement diminue avec I'augmentation du délai. Un décalage de 20
nm par rapport a 800 nm représente une variation relative de 2.5% en longueur d’onde.

L’évolution du profil d’intensité IR en fonction de ¢ est dessinée en Figure [2.26]
La séparation en deux impulsions est visible avec 'augmentation de . Pour certains
délais, le profil d’intensité est maximum sur une certaine gamme, avec un quasi plateau.
Ces profils sont appelés des profils "flat top", ou super Gaussien. Autour de t = 0, ces
profils présentent un plateau d’intensité, avec % = 0.

Une autre observable intéressante est le signal intégré a partir du profil d’intensité,
dessiné en blanc a la verticale sur la figure. On observe des oscillations en fonction de
d directement dues aux interférences constructives (pour un maximum) et destructives
(pour un minimum) entre les deux répliques.

Le signal présente aussi une décroissance globale, avec les maxima successifs qui
décroissent progressivement avec §. Plus ¢ est grand, plus les impulsions sont séparées,
et plus les interférences entre les deux répliques seront faibles, car trop éloignées. Cela
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donne directement une indication sur le fait que 'efficacité de la génération d’harmo-
niques d’ordres élevés sera aussi affectée par o et qu'un compromis entre accordabilité
et flux de photons XUV doit étre trouvé.

700 720 740 760 780 800 820 840 860 880 900
A (nm)

FIGURE 2.25 — Evolution du spectre IR modulé par les interférences temporelles entre
les deux répliques de I'impulsion fondamentale, en fonction du délai §. L’évolution de
la longueur d’onde moyenne est dessinée en pointillés blancs. Les parameétres de la
simulation sont les suivants : 775 = 20 fs, § € [15 : 25] fs,; Ay = 800 nm, donc wy =
2.35%10% rad.s™L.

10 20 30 40

-40 -30 -20 -10 0
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FIGURE 2.26 — Evolution du profil d’intensité temporel apres séparation en deux ré-
pliques en fonction de ¢§. Le signal intégré temporellement est dessiné en blanc a la
verticale. Les parametres de la simulation sont les suivants : 7,5 = 20 fs, 6 € [15 : 25]
fs, Ao = 800 nm, donc wy = 2.35x10'° rad.s~!.
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2.3.2.2 Mise en place expérimentale : accordabilité du spectre harmonique
par interférences a deux impulsions

Pour cette expérience, nous avons collaboré avec le King’s College de Londres et
Iéquipe d’Amelle Zair, ainsi qu'avec le CELIA & Bordeaux, et I'équipe d’Eric Mével.
Les expériences se déroulent sur un systeme laser du CELIA Bordeaux, qui délivre des
impulsions de durée 77z = 40 fs, & un taux de répétition de 10 Hz. Le spectre est centré
a 800 nm.

Le systéme de séparation en deux impulsions répliques avec un délai variable est
basé sur la biréfringence de deux prismes de quartz téte béche. Une photo illustre le

montage en Figure 2.27]
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FIGURE 2.27 — Photo du montage expérimental servant a créer les deux répliques
décalées temporellement et a caractériser le profil temporel résultant. Les prismes biré-
fringents sont placés sur un montant a 45°. Les axes neutres des prismes sont respecti-
vement selon la grande et la petite dimension des prismes. La polarisation est linéaire
horizontale avant passage dans les prismes.

L’orientation des axes neutres de ces prismes est de 45 ° par rapport a la polarisation
linéaire incidente, ce qui donne la méme amplitude pour les deux répliques. En bou-
geant un prisme par rapport a l'autre, I’épaisseur de quartz traversée par l'impulsion
est changée. Le délai § étant proportionnel a I’épaisseur de quartz traversée, le délai est
aussi changé. Pour pouvoir interférer, les deux impulsions doivent avoir la méme pola-
risation. Un polariseur est donc placé a 45° de la polarisation des deux répliques, afin
de les reprojeter sur un méme axe, qui correspond a celui de la polarisation incidente.
Avec ceci, on obtient bien deux répliques, polarisées linéairement sur le méme axe et
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décalées temporellement, avec un délai 6 variable, et controlable de maniere précise.
Pour des raisons pratiques, le montage de séparation est monté sur un breadboard.

La génération d’harmoniques se fait dans un jet de gaz d’argon. La détection des
harmoniques se fait par un systeme de galettes de microcanaux avec écran phosphore
sous vide, similaire au systeme de détection présenté en Annexe 2. Le spectre harmo-
nique est observé en fonction du délai entre les deux répliques. L’évolution du spectre
harmonique est donnée en Figure [2.28|

W W
o O N
<o

A O
[&)]

2
2
2
2

N
o N
~

-
o

—_
IS
S

=
7]

®
=
©
<)

£

=

2

el
0
[0]
£

K]
—
S
0
(]

©
c

kel
=
)
o
o

=y
-y

-
N

26 28 30 32 34

38 40 42 44 46

. 36
Energie (eV)

-
(]

m
N
o
o

-
(6]

14.5

N
S

135

-
w

Position des prismes biréfringents (m
N
[6)]

-
N

26 28 30 32 34, 36 38 40 42 44 46
Energie (eV)

FIGURE 2.28 — (a) Evolution du spectre harmonique en fonction du délai entre les
deux répliques IR. Un focus est fait sur les harmoniques H19 a H25. Sur la figure (b),
un zoom est effectué sur une des accordabilités. Les harmoniques sont générées dans
un jet de gaz d’argon. La durée des impulsions avant séparation est de 7,5 = 40 fs. Le
signal intégré spectralement et spatialement est dessiné en jaune a la verticale.

La Figure montre bien une évolution significative de 1’énergie centrale des
harmoniques avec le délai 6. Comme montré avec les simulations en Section [2.3.2.1]
I’accordabilité se repete bien de maniere cyclique. 5 cycles d’accordabilité sont observés,
pour un délai qui varie entre 56 fs (position 12 des prismes biréfringents) et 69 fs
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(position 34 des prismes biréfringents). Dans les simulations, un cycle correspond a
un cycle optique a la longueur d’onde centrale. L’accord est donc bon entre les deux
comportements, avec un changement de fréquence centrale qui se répete tous les cycles
optiques.

En termes d’évolution du signal intégré, harmonique par harmonique, on retrouve
aussi les cycles qui se répetent. L’évolution du signal intégré harmonique par harmo-
nique est donnée en Figure [2.29 Le comportement du signal intégré est similaire pour
toutes les harmoniques du spectre, entre H19 et H25. Entre les deux premiers cycles,
la perte de signal est d'un facteur 1.5, puis un autre facteur 1.3 entre le deuxieme et
le troisieme cycle. L’évolution de ce rapport entre les pics successifs de signal intégré
montre une division par un facteur d’environ 1.5 a chaque cycle supplémentaire.

35810 ' r :
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FIGURE 2.29 — Evolution du signal intégré spectralement et spatialement pour quelques
harmoniques du spectre XUV en fonction de la position des prismes biréfringents. Les
harmoniques sont générées dans un jet de gaz d’argon. La durée des impulsions avant
séparation est de 77 = 40 fs.

L’accordabilité obtenue expérimentalement en Figure est de 810 meV pour
I’harmonique 19 a 720 meV pour 'harmonique 25 (écart d’énergie lorsque le signal
intégré total est supérieur a 50 % du maximum). L’évolution de I’énergie centrale pour
les harmoniques 19 & 25 est donnée en Figure 2.30] En comparant avec les simulations
effectuées, le comportement avec une évolution en forme de S pour la longueur d’onde
centrale des harmoniques est bien retrouvé. L’accordabilité est grande par rapport a la
largeur spectrale a mi-hauteur des harmoniques. En ordre de grandeur, cette derniere
est de 350-400 meV. L’accord de I’énergie centrale des harmoniques s’effectue donc sur
deux fois la largeur spectrale a mi-hauteur des harmoniques, et ce pour H19 a H25.

La largeur spectrale est aussi quasi-constante malgré le changement de fréquence
centrale, contrairement a ’accordabilité montrée en Section [2.3.1.2] par exemple. L’évo-
lution de la largeur spectrale des harmoniques est donnée en Figure [2.31] avec un focus
sur le premier cycle d’accordabilité, la ou le signal est le plus élevé. La figure montre
bien une faible variation de la largeur spectrale (voir pointillés noirs).
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FIGURE 2.30 — Evolution de I’énergie centrale des harmoniques pour H19 a H25 en
fonction de la position des prismes biréfringents. Les courbes en trait plein corres-
pondent aux énergies centrales de chaque harmonique. Le signal intégré spectralement
et spatialement est dessiné en pointillés noirs sur la figure pour donner la tendance
d’évolution du signal.
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FIGURE 2.31 — Evolution de la largeur spectrale a mi-hauteur pour les harmoniques 19
a 25, extraite des résultats présentés en Figure[2.28] Les traits pleins correspondent aux
largeurs spectrales, et les pointillés noirs correspondent au signal intégré spatialement
et spectralement.
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En conclusion sur cette Section [2.3.2] plusieurs choses ont été montrées :

— Une mise en forme précise du profil temporel de I'impulsion femtoseconde est
possible en utilisant un systéme de prismes biréfringents. L’installation permet
la séparation en deux impulsions répliques de méme amplitude et de moduler le
délai entre ces dernieres sur une gamme de délais large.

— La mise en forme du profil temporel s’est traduite dans le domaine spectral par
une mise en forme du peigne harmonique, avec une accordabilité de la fréquence
centrale des harmoniques.

— L’accordabilité obtenue est de 'ordre de 800 meV, pour une largeur spectrale a
mi-hauteur de 400 meV. L’accord du peigne harmonique se fait donc sur deux
fois la largeur spectrale a mi-hauteur pour chaque harmonique.

Plus globalement, dans ce Chapitre [2| nous avons vu plusieurs aspects :

— La nécessité d’aller chercher des impulsions avec des largeurs spectrales consé-
quentes pour obtenir des impulsions de quelques cycles optiques. Le systeme de
postcompression expliqué en théorie et mis en place pour les expériences montre
que 'on peut passer d’impulsions IR de durée 7,z = 30 fs avec un spectre cen-
tré a 800 nm d’environ 30 nm de largeur a des impulsions de quelques cycles
optiques de durée 7,5 = 7-8 fs.

— La connaissance du profil temporel de ces impulsions est nécessaire. On a vu
plusieurs méthodes de caractérisation : autocorrélation multidispersive et dis-
persion scan. Ces méthodes permettent de connaitre la durée de I'impulsion IR
et de reconstruire le profil temporel. Les résultats donnés par les deux méthodes
sont cohérents entre eux et avec la transformée de Fourier du spectre observé
en sortie de capillaire de postcompression.

— Le travail sur les mises en forme temporelle et spectrale de I'impulsion fon-
damentale a amené plusieurs applications pour 'accordabilité du spectre har-
monique : Dscan XUV et accordabilité par interférences de deux impulsions
décalées temporellement. Ces deux méthodes permettent d’obtenir des accorda-
bilités de quelques centaines de meV, voir d'un ordre harmonique selon la région
du spectre XUV que l'on considere. Des simulations simples viennent appuyer
les phénomenes sous jacents a cette accordabilité du spectre XUV. Les simula-
tions pour le Dscan XUV restent a parfaire. La mise en forme temporelle des
impulsions IR a amené une collaboration avec le CELIA Bordeaux et le King’s
College de Londres, collaboration toujours en cours.

— En ayant obtenu ces impulsions de quelques cycles optiques, on passe maintenant
a un deuxieme aspect relié au confinement de ’émission XUV, qui va cette
fois ci se baser sur la mise en forme de 1’état de polarisation de I'impulsion
fondamentale (voir Chapitre [3| et Chapitre [4)).
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Chapitre 3

Confinement temporel de I’émission
XUYV : Porte de polarisation pour
la génération d’harmoniques
d’ordres élevés

3.1 Principe général de la porte de polarisation

La génération d’harmoniques d’ordres élevés dans les gaz est tres sensible a l'el-
lipticité du champ fondamental et l'efficacité de la génération d’harmoniques chute
rapidement des que le champ fondamental devient elliptique. Lorsque 1'on introduit de
I'ellipticité, on introduit une courbure dans les trajectoires suivies par 1’électron dans
le continuum, affectant la recombinaison de 1’électron avec le noyau [54]. En ordre de
grandeur, une ellipticité de 13 % pour le champ fondamental & 800 nm divise le signal
de génération d’harmoniques par 2.

Soit un champ E(t) fondamental, on définit Uellipticité € comme :

E(t) = cos(wt) + esin(wt) (3.1)

avec —1 < e < 1. En utilisant cette dépendance en polarisation, il est possible
de controler les différents instants ou l'on génére des harmoniques, en induisant une
variation temporelle de la polarisation du champ fondamental, une porte de polarisa-
tion. Ainsi, limiter les instants ou la polarisation du champ fondamental est linéaire
revient directement a confiner temporellement 1’émission des harmoniques d’ordres éle-
vés. Cette selection temporelle permet d’obtenir des trains d’impulsions attosecondes
de plus en plus courts, voire des impulsions attosecondes isolées [52], [56, T20]. Les signa-
tures de ce confinement temporel peuvent se retrouver dans le spectre d’harmoniques
d’ordres élevés. D’abord mis en principe [49, [50} 121], les observations expérimentales
de ce confinement temporel se sont succédées [53, 122, [123| [124] [125] [126] 127, 12§]
portant vers la production d’impulsions attosecondes isolées [52] 56, [129] 130, [131].

3.1.1 Mise en place expérimentale de la porte de polarisation

Ici, nous nous focalisons sur le principe de construction de porte de polarisation basé
sur une combinaison de deux lames d’onde. En partant d’'une impulsion fondamentale
femtoseconde que 'on fait passer dans une lame biréfringente, elle est séparée en deux
répliques décalées temporellement. Le ratio entre les amplitudes des deux répliques
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Chapitre 3. Confinement temporel de I’émission XUV : Porte de
polarisation pour la génération d’harmoniques d’ordres élevés

dépend directement de l'orientation de la polarisation de I'impulsion fondamentale
par rapport aux axes neutres du milieu biréfringent. Dans le cas d’une polarisation
incidente linéaire d’amplitude Ej, les amplitudes respectives des deux répliques seront
Eqcos (o) et Egsin (a), avec o I'angle entre la polarisation incidente et les axes neutres
de la lame. Le délai introduit entre les deux répliques est dépendant du matériau
biréfringent (An = n, — n.), et de son épaisseur e. Apres le passage dans la lame
biréfringente, on obtient une polarisation qui évolue temporellement : d’abord linéaire
polarisée selon 'axe rapide (de plus petit indice de réfraction), elliptique ou circulaire
lorsque 'amplitude des deux répliques est la méme la ou elles se recouvrent, pour
finir linéairement polarisée suivant 1’axe lent de la lame. La polarisation au niveau
du recouvrement sera circulaire dans le cas ou le déphasage introduit par la lame
biréfringente sera de ¢ = 7.

Pour confiner I’émission des harmoniques temporellement, il faut avoir uniquement
une polarisation linéaire, ou tres peu elliptique, autour de certains instants. Il faut
donc une évolution inverse par rapport a 1’évolution apres la lame biréfringente. Pour
inverser cette évolution, on utilise une deuxieme lame, une lame quart d’onde d’ordre
zéro. Elle n’introduit aucun délai supplémentaire (ou faible, dzo < %O), mais peut
transformer la polarisation linéaire en circulaire, et la circulaire en linéaire (de méme
pour les polarisations elliptiques). Ainsi, on obtient un état de polarisation qui sera
circulaire, puis linéaire, puis circulaire. Les instants ol la polarisation restera linéaire
ou tres peu elliptique se situent donc dans la zone de recouvrement entre les deux

répliques décalées temporellement.

Lame A4 \""Linéaire _ Circulaire
8/ ordre zéro

Axe ¥ Circulaire

rapide
Lame A4 Linéaire
x& multiordre (axe rapide)
‘_e(\s\ s . .
A\ Linéaire  Circulaire
(axe lent) sj pyo = n/2
Linéaire
g0
\s°
Qo

Fi1GURE 3.1 — Illustration d’une création de porte de polarisation avec combinaison
d’une lame biréfringente multiordre et d’une lame % d’ordre zéro. La configuration
représentée ici est la configuration dite "porte étroite', la ou le confinement temporel
de I'émission XUV est maximum. L’axe d’intensité représente 1’évolution du profil
d’intensité a chaque étape. L’axe de polarisation représente 1’évolution temporelle de
la polarisation.
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3.1. Principe général de la porte de polarisation

La porte de polarisation est caractérisée par sa largeur et sa position. Dans notre
cas, ses caractéristiques dépendent directement des propriétés et orientations des lames
utilisées. On donne la liste des parametres importants pour la porte de polarisation,
retranscrits sur la Figure [3.1] :

— La durée de 'impulsion IR 7,z avant le passage dans la lame multiordre. Plus
I'impulsion sera courte par rapport au délai ¢ introduit par la lame multiordre,
plus la porte sera courte.

— Le déphasage introduit par la lame multiordre, ¢,0.

— L’orientation des axes neutres de la lame biréfringente multiordre par rapport
a la polarisation incidente 6,0.

— L’épaisseur e de la lame multiordre, et donc le délai ¢ introduit entre les deux
répliques. Plus le délai sera grand par rapport a 77, plus la porte sera courte.

— L’orientation des axes neutres de la lame d’ordre zéro par rapport aux axes
neutres de la lame multiordre, 6,0.

On définit la largeur de la porte par 'ensemble des instants pour lesquels Uefficacité
de génération XUV est réduite de moins de 50% par rapport a son maximum. En
termes d’ellipticité, elle est définie comme les instants ou lellipticité € est inférieure
a une ellipticité seuil €,., avec €4, Dellipticité pour laquelle D'efficacité de génération
XUV est réduite de 50% par rapport a son maximum, obtenue pour € = 0. Dans le
cas d'une porte de polarisation centrée (6y0 = 45°), la largeur de la porte se calcule
directement par [2] :

o €t TR
8 §lcos(2040) In(2)

(3.2)

avec Trg, 0, 070 et €, les grandeurs définies précédemment. Par application numérique
d’exemple, avec 77 = 30 fs, 070 = 0 ° et un délai 6 = 30 fs, la largeur de la porte est
de Tyqe = 5.65 fs. En le rapportant a un cycle optique a 800 nm (75 = 2.66 fs), on aura
donc une émission harmonique sur uniquement quelques cycles optiques, ici deux.

3.1.2 Mesure de la dépendance en ellipticité et de ¢,

Expérimentalement, on a pu vérifier et mesurer la dépendance en ellipticité de
la génération d’harmoniques d’ordres élevés. On a introduit une lame quart d’onde
d’ordre zéro sur le chemin de I'impulsion fondamentale. En tournant I’orientation 60,
on introduit plus ou moins d’ellipticité. L’ellipticité introduite est directement reli¢e a
070, avec € = tan(fzp), et le spectre HHG évolue en fonction de 0zp. Cette évolution
est donnée en Figure [3.2]

Les harmoniques sont générées dans une cellule de gaz, remplie d’argon (P=15
mbar), avec des impulsions infrarouge d’'une durée de 77 = 30fs. En intégrant le signal
pour chaque harmonique, on obtient le comportement de la génération d’harmoniques
en fonction de lellipticité pour chaque ordre harmonique, montré en Figure Sur
la Figure [3.3] le signal harmonique est bien maximum pour € = 0 et est bien approché
par une fonction Gaussienne.

La largeur a mi-hauteur de ces Gaussiennes donne la sensibilité a l'ellipticité pour
chacune des harmoniques, que 'on quantifie par €,., ellipticité pour laquelle le signal
harmonique est divisé par 2. L’évolution de lellipticité critique €, en fonction de
I'ordre harmonique est représentée en Figure [3.2l On retrouve 'ordre de grandeur
donné dans [54], et on a une dépendance plus forte en ellipticité pour les harmoniques
d’ordres plus élevés.
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Chapitre 3. Confinement temporel de I’émission XUV : Porte de
polarisation pour la génération d’harmoniques d’ordres élevés
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FIGURE 3.2 — Evolution des spectres harmoniques en fonction de ellipticité ¢ du
champ IR. Une ligne correspond a un spectre harmonique.
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FIGURE 3.3 — Signaux intégrés normalisés pour chaque harmonique, et interpolations
Gaussiennes de ces signaux. Les harmoniques sont générées dans une cellule d’argon
de 6 mm (P = 15 mbar), avec des impulsions d’une durée de 77z = 30 fs. Evolution de

I'ellipticité critique mesurée en fonction de I'ordre harmonique.

Pour tester la robustesse de ces observations, on a mesuré cette dépendance en
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3.1. Principe général de la porte de polarisation

ellipticité avec des conditions expérimentales différentes, avec des durées 7 différentes,
des énergies différentes, ainsi que des montages expérimentaux différents.

Dans une deuxieme série, on génere toujours les harmoniques dans une cellule d’ar-
gon, avec des impulsions post-comprimées, d’une durée de 77 = 9 fs. La focalisation
de I'impulsion s’effectue avec un miroir focalisant, de focale f = 60 cm. La puissance
en entrée de chambre est de P = 1.17 W (Ip= 5.9 x 10" W.cm™? estimée au foyer)
pour la deuxiéme série, contre P = 0.9 W ([p= 4.6 x 10" W.cm~? estimée au foyer)
pour la troisieme série. Pour réduire ’énergie sans changer la dispersion, on introduit
une pellicule fine (10 gm) avec un angle d’incidence sur le chemin. En réglant I'angle
d’incidence, on modifie la réflexion, et donc la puissance transmise. La fine épaisseur
permet de travailler avec des impulsions sensibles a la dispersion, notamment dans le
régime de quelques cycles optiques.

On donne également une série effectuée dans les mémes conditions expérimentales,
mais avec des impulsions plus longues, 77z = 27 fs. Les conditions de génération sont
toujours avec une cellule d’argon, et le méme montage expérimental.

Enfin, nous avons effectué une cinquieme mesure de dépendance en ellipticité en
utilisant un montage expérimental différent. Dans cette mesure, les impulsions sont
courtes, 77 = 5.3 fs, et la génération d’harmoniques se fait avec une tres courte focale,
5 c¢m, dans un jet de gaz d’argon. Ces cinq séries de mesures donnent cinq évolutions
de T'ellipticité critique. Ces évolutions sont données dans la Figure [3.4 Pour toutes ces
mesures, on utilise la méme lame % d’ordre zéro large bande.

0.24 T T T T T T T T T T T
: : : : : : : : : : : +TIR=30 fs
0.22f ’CIR=9 fs (P=0.9 W)
: +T|R=9 fs (P=1.17 W)
0.2k e +TIR=27 fs

TR =5.3fs

o

-y

00
T

Ellipticité critique €y
o
>

0.14f i

0.12f RAEN NN SR S
Jet

0.1} B et NRSIN SR

0.08 : : : : : i i i : i : : : :

YT 9 1113 15 17 19 21 23 25 27 29 31 33 35 37

Ordre harmonique

F1GURE 3.4 — Evolution de 'ellipticité critique €, pour différentes conditions de géné-
ration (puissances différentes, durées différentes). On utilise ici 3 durées 775 différentes
et deux puissances/intensités différentes pour une méme durée.

On voit sur la figure Figure |3.4] que Dellipticité critique varie peu avec les condi-
tions expérimentales, mais qu’elle doit étre remesurée pour chaque campagne d’expé-
rience/utilisation d'un montage différent. Les valeurs d’ellipticité critique sont résumées
dans le Tableau [3.2] et le Tableau B.1l
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Chapitre 3.

H17 | H19 | H21 | H23 | H25 | H27 | H29 | H31 | H33 | H35
TR = 5.3 fs | 0.10 | 0.10 | 0.10 | 0.09 | 0.08 | 0.09 | 0.09 | 0.09 | 0.09 | 0.09

TABLE 3.1 — Ellipticités critiques €, en fonction de 'ordre harmonique pour la série
de mesure avec génération d’harmoniques dans un jet de gaz d’argon.

H9 | H11 | H13 | H15 | H17 | H19 | H21 | H23 | H25
Trr =30 fs | 0.16 | 0.16 | 0.130 | 0.12 | 0.110 | 0.100 | 0.10 | 0.10 | 0.10
Tir=2711]018]0.16 | 0.14 | 0.12 | 0.11 | 0.12 | 0.12 | 0.12 | 0.12

T]Rzg fs
P=117W | 0.23|0.21 | 0.17 | 0.15 | 0.14 | 0.137 | 0.13 | 0.13 | 0.14
T[Rzg fs

P=09W |023|0.18| 0.14 | 0.15| 0.13 | 0.13 | 0.13 | 0.13 | 0.13

TABLE 3.2 — Ellipticités critiques €, en fonction de ’ordre harmonique pour différentes
séries de mesures avec génération d’harmoniques dans une cellule d’argon.

3.2 Porte de polarisation "asymétrique"

Dans le but d’optimiser la génération d’harmoniques d’ordres élevés confinée tem-
porellement, nous avons cherché a voir si il était possible de déplacer la porte de
polarisation dans le front montant/descendant de I'impulsion. Pour cela, on repart de
I'explication en Figure [3.1] Lorsque que l'on part de la porte symétrique centrée, on
a 0p;0=45 °. En tournant l'orientation €,;0 de la lame multiordre, on change le ratio
d’amplitude entre les deux répliques apres la lame multiordre, et donc I'instant ou les
deux impulsions ont la méme amplitude. Chacune de ces impulsions seront polarisées
circulairement apres la seconde lame si 0,0 = 070 + 45°. Dans ce cas, le champ total
apres la seconde lame sera donc polarisé linéairement la ou les deux impulsions ont
la méme amplitude. En gardant toujours un angle de 45° entre les axes neutres de
la premiere et la seconde lame, et en changeant I'orientation 6,0, on peut déplacer
I'instant ou la polarisation est linéaire dans le front montant ou dans le front descen-
dant de I'impulsion. Le profil d’intensité en sortie en sera affecté, de par le changement
d’amplitude entre les deux répliques. Ajuster I'angle 0,0 dans la porte a été évoqué
pour la production d’impulsions attosecondes [125], 126], 132].

3.2.1 Simulations de la porte de polarisation par le formalisme
de Jones

Pour simuler I'évolution temporelle de la polarisation, on utilise les matrices de
Jones [I133, 134, 135]. A chaque lame d’onde est associée une matrice carrée 2x2,
qui permet de calculer ’état de polarisation FE,,; apres la lame a partir d’'un état de
polarisation F;,. Ce vecteur F;, est un vecteur qui a pour composantes 'amplitude du
champ sur I'axe horizontal et ’axe vertical, respectivement F, et L. A partir de cela,
on peut calculer le profil d’intensité ainsi que le profil d’ellipticité apres chaque lame,
et donc modéliser le comportement de notre porte.

Les matrices de Jones M0 et Mzo associées respectivement a la lame multiordre
et a la lame d’ordre zéro, pour une impulsion fondamentale Gaussienne, sont :
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3.2. Porte de polarisation "asymétrique"

(1 0 e_idmgoexp( 21n 2" ; ) 0
MZO - 6( Z) <O > 7 MMO = N JV1e) ( )
¢ 0 et eXp( 2In2-—2 )
TIR
(3.3)

Pour inclure I'impact de l'orientation des lames dans ce formalisme, on utilise en-
suite des matrices de projections 2D, définies par :

cos(0z0) sin(0z0)) [ cos(8mo)  sin(@umo)
My.z0 = (— sin(@?o) COS(HZZ)) » Mo = <— Siﬂ(@ﬁo) COS(QMZ)> (3-4)

L’état de polarisation en sortie des deux lames sera donc donné par :

Eout = Mp,ZOMZOM,ZéoMp,MoMMoM vioFin (3.5)

A partir de ca, on obtient 'amplitude du champ complexe en sortie sur 'axe horizon-
tal et vertical, donc les composantes E,yz 1(t) et Epue2(t) du vecteur E,,;. On recalcule
ensuite directement le champ total représentant 1’ellipse a tout instant t comme :

Ein(t) = \/(|E0ut71| cos [wt + arg(Eou1)]).2 + (| E [wt 4+ arg(Eyu2)]).?  (3.6)

avec Foy1 et Eoy o les deux composantes du vecteur Eyy,.

On peut ensuite prendre les deux demi-axes de l'ellipse, et obtenir 'ellipticité pour
chaque instant, ainsi que l'intensité en sortie. Soit A; et Ay les deux demi-axes de
I’ellipse, on a :

(t) ’ZE () = A0 T Ag(0)? (37)

Avec ces formules, on calcule le profil d’intensité en sortie des lames ainsi que
Iellipticité, pour tout instant ¢ ainsi que pour toutes les orientations 6, et 0y,0.

Orientation de la lame 810=25 ° Orientation de la lame 0y0=45 ° Orientation de la lame 6,,0=65 °
1.2 1.2 1.2 1.2 1.2 1.2
1 1 1 1 1 1
0.8 108 0.8 108  0.8F ' 10.8
2 2
o 17}
*é‘_OG 0.6 CIC) 0.6 0.6 0.6 0.6
m £
0.4 0.4 0.4 0.4 0.4r 0.4
0.2r i H 10.2 0.2r i H 10.2 0.2 10.2
—?0980—60—40—20 0 20 40 60 8010% —90980—60—40—20 0 20 40 60 8010% —90980—60—40—20 0 20 40 60 8010%
Temps (fs) Temps (fs) Temps (fs)

FIGURE 3.5 — Profil d'intensité (vert plein) et ellipticité (bleu plein) en fonction de
Iorientation 6,0 de la premiere lame, respectivement 6y,0 = 25°, 0y;0 = 45° et Op0 =
65°, avec Oy0 = 070 + 45°.
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FIGURE 3.6 — (a) Position du centre (noir, symbole rond) et largeur de la porte (noir,
symbole carré et ligne continue) et intensité normalisée (par I'intensité maximum dans
la porte) au centre de la porte (rouge, symbole croix) en fonction de 'orientation €y;0.
La largeur de la porte est constante tandis que la position du centre évolue de maniere
symétrique par rapport a la position de la porte centrée symétrique (6,0 = 45°). (b)
Intensité normalisée dans la porte en fonction de la position de la porte.

En Figure |3.5, on présente 'ellipticité et le profil d’intensité en sortie des deux
lames pour 3 orientations 6,0 différentes. Les parametres de la simulation sont donc les
différentes matrices de Jones évoquées précédemment, avec une impulsion fondamentale
Gaussienne de durée 77 = 30 fs, un retard introduit de 6 = 32 fs, et un déphasage
% pour les deux lames. Sur ces simulations, on voit que la porte est bien déplacée
dans le front montant ou descendant selon 'orientation 6,,0, et on retrouve la porte
symétrique centrée lorsque que 'on a bien une orientation de 0,0 = 45° avec la
premiere lame. On note que le profil d'intensité en sortie devient asymétrique, ce qui
est dli au changement d’amplitude entre les deux répliques de départ. Néanmoins, on
peut aussi observer que la porte ne semble pas se déformer pour les 3 orientations.On
peut le vérifier en regardant si la porte garde sa largeur en fonction de 0,0 et si le
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3.2. Porte de polarisation "asymétrique"

centre de la porte évolue avec ;0. Ces évolutions sont données en Figure [3.6]

Dans le cas ou l'on introduit la dépendance en ordre harmonique d’e;,., on aurait
alors une largeur de porte légerement plus basse pour les harmoniques d’ordres les plus
élevés. En utilisant par exemple la dépendance en ellipticité mesurée en Figure 3.2 on
aurait une porte de 744t = 6.5 fs pour les harmoniques les plus basses, et Tgqe = 4.1
fs pour les harmoniques les plus hautes. Quelle que soit 'orientation 0,0, la durée de
la porte ne change pas par calcul. Dans cette situation, on arrive donc a déplacer la
porte de polarisation sans la déformer, en la localisant dans le front montant ou le front
descendant. Ainsi, il est possible de voir s’il existe d’autres configurations optimales
pour la génération d’harmoniques d’ordres élevés confinée par porte de polarisation. Un
exemple direct serait le cas ol le milieu serait fortement ionisé dans le front montant de
I'impulsion. Déplacer la porte dans le front montant permettrait d’optimiser le signal
de génération, tout en conservant les propriétés de confinement temporel (largeur et

forme de la porte, figures Figure B.5] et Figure [3.6).

3.2.2 Mesures expérimentales avec des impulsions "longues"”
TIR — 28 fs

Pour vérifier ceci expérimentalement, on regarde 1’évolution du spectre harmonique
en fonction de l'orientation 6,0, tout en gardant 45 degrés entre les axes neutres de la
premiere lame multiordre et de la deuxiéme lame d’ordre zéro. On part d’une source
commerciale laser Ti :Saphir délivrant des impulsions de 30 fs a 5 KHz, a 800 nm. Le
faisceau est ensuite guidé dans un capillaire de postcompression, que I’on peut remplir
de gaz pour élargir spectralement les impulsions par effet Kerr. Dans un premier temps,
le capillaire est pompé jusqu’au vide (10~! mbar) pour éviter de modifier spectralement
I'impulsion et rester a une durée proche de celle avant passage dans le capillaire. On
profite aussi d'un filtrage spatial du faisceau par le passage de ce capillaire. La durée de
I'impulsion est finement ajustée en sortie par combinaison de miroirs chirpés et d’une
paire de prismes motorisés en silice fondue. Le montage expérimental est détaillé en
Figure 3.7

Les lames utilisées sont une lame % multiordre d’épaisseur e = 0.850 pm qui in-
troduit un délai de 27.3 fs, et une lame 2 d’ordre zéro achromatique. On a aussi une
lame de calcite épaisse, qui permet de nettoyer la polarisation avant la porte de pola-
risation. Cette lame de calcite fonctionne comme un polariseur temporel, assurant une
polarisation linéaire apres transmission. Elle introduit un délai de plus de 500 fs entre
ses deux axes. Ainsi, avec une orientation verticale et horizontale pour ses axes, on
peut imposer d’avoir une polarisation linéaire en sortie. La génération d’harmoniques
d’ordre élevé s’effectue dans une cellule de gaz d’argon, de longueur 6 mm. Le foyer est
situé a l'avant de la cellule (& 1.5 mm par rapport au centre de la cellule).
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Lentille

Source Laser Ti:Saphir f=1.25m

5 kHz, 800 nm, 30 fs

®mmyoo Camera CCD
Stabilisation

Spectrometre XUV

Chambre champ plan

de génération

Miroir de collimatation
f=1.2m

Miroirs chirpés O . S )

€ Wedges motorisés
en silice

FIGURE 3.7 — Montage expérimental utilisé a I'ILM. Les lames sont placées juste avant la chambre de génération, avec un miroir de renvoi
a incidence quasi normale avant la focalisation par le miroir sphérique. L’angle entre le miroir de renvoi et le miroir de focalisation est gardé

aussi petit que possible pour éviter les aberrations.
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3.2. Porte de polarisation "asymétrique"

L’évolution du spectre harmonique en fonction de 'orientation 6,,0 est représentée
sous la forme d’un spectrogramme en Figure avec une ligne qui correspond a un
spectre harmonique. A partir de la Figure n peut déja voir que 'on obtient la
périodicité de 180° pour le signal intégré total et ’évolution du spectre harmonique.
On a indiqué les positions ou l'on attend la porte centrée symétrique (00 = 45 fgoo])
en blanc, et les positions ou la porte est a l'infini en cyan (00 = OFQOO]). Entre ces
deux positions, on retrouve la porte soit dans le front montant, soit dans le front
descendant de I'impulsion. Au-dela de I’évolution significative du signal, on voit déja
que le maximum de signal n’est pas a la position ot la porte est centrée, mais légerement
décalé. Le pic de signal en Figure est décalé de 4° par rapport a la position centrée.
Cette position optimale de la porte se trouve décalée dans le front descendant de
I'impulsion. Ce décalage vient a 'opposé des conclusions du chapitre précédent, ou
I’émission était décalée dans le front montant.

Porte dans front montant

Porte dans front descendant

Porte dans front descend.

15 20 25 30
Energie (eV)

FIGURE 3.8 — Spectrogramme représentant le spectre harmonique en fonction de
I'orientation 0,;0. La courbe blanche verticale représente le signal intégré total en
fonction de 0.

Pour mieux visualiser ’évolution des signaux plus faibles, on normalise le spectro-
gramme de la Figure[3.8 pour chaque harmonique, en divisant par le maximum de signal
autour de cet harmonique, et obtenir une normalisation harmonique par harmonique.
De cette maniere, les plus petits signaux ressortent et on montre le comportement
global du spectre harmonique. C’est ce que 'on fait pour obtenir la figure Figure [3.9

A partir des Figure et Figure , on voit que 'on a des structures harmoniques
visibles. Pour certaines (harmoniques les plus basses), on obtient une double struc-
ture/un double pic. On remarque aussi que plus l'ordre harmonique est élevé, plus
I’énergie centrale de 'harmonique semble étre affectée par la position de la porte. Pour
le double pic, on obtient une structure qui semble étre composée d’'un pic tres peu
affecté par la position de la porte, et le second qui lui est tres affecté par la position
de la porte. On peut relier cette double structure aux deux trajectoires de la généra-
tion d’harmoniques d’ordres élevés : trajectoires longues et trajectoires courtes [136].
Ces trajectoires peuvent étre séparées spatialement, notamment pour les harmoniques
de plus bas ordre [107]. Pour les harmoniques de la coupure, la notion de trajectoires
courtes et longues disparait et ’on obtient alors une harmonique spatialement homo-
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gene sans séparation possible [107].

15 20 25 30 35 40 45
Energie (eV)

FIGURE 3.9 — Spectrogramme représentant le spectre harmonique en fonction de
I'orientation 6,,0, normalisée autour de chaque harmonique cette fois.

Pour expliquer ce changement de fréquence centrale qui évolue en fonction de 1'ordre
harmonique, on se réfere directement a une explication par la phase des harmoniques

que l'on produit, qui s’écrit [25] 101, [102] :
bq(t) = quot + a1 (3.8)

avec wy la fréquence du fondamental, ¢ I'ordre harmonique, I l'intensité et o, un

coefficient de phase [I01]. Par la relation w,(t) = %, on obtient :

wy(t) = quo(t) + %gi (3.9)

pour ¢, indépendant de t. Le terme qu% apparait directement comme un changement
de fréquence des harmoniques avec la dérivée temporelle de I(t).

Ce second terme induit ce changement de fréquence centrale pour les harmoniques,
suivant 'instant de génération. Avec le confinement temporel par porte de polarisation,
la génération s’effectue a I'intérieur de celle-ci, donc uniquement pour certains instants
d’émission, et donc certaines valeurs de %. Ensuite, en déplagant de maniere continue
la porte, soit dans le front montant, soit dans le front descendant de I'impulsion, on
aura des valeurs différentes de %, mais aussi un signe de variation opposé lorsque 1'on
va voir la porte dans un front ou I'autre. L’évolution en fonction de I'ordre harmonique
viendra aussi du fait que le facteur o, dépend de 'ordre harmonique [I04, [105]. Le
comportement de ce facteur o, peut étre décrit par un diapason [101 102} [106], avec
une valeur de o, ~ 13 pour le chemin long et le chemin court pour les harmoniques
de la coupure, et une valeur de o, ~ 21 pour le chemin long et oy, ~ 5 pour le
chemin court [I37]. Ainsi, en ayant la porte dans le front montant, on devrait avoir
% > 0, donc w,(t) > quo(t), et donc un décalage vers le bleu de la fréquence centrale.
Dans le sens inverse, on aura un décalage vers le rouge pour la porte localisée dans
le front descendant de I'impulsion. Ce décalage vers le bleu dans le front montant est
directement visible dans les figures Figure [3.8] et Figure [3.9] ou le pic harmonique se
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3.2. Porte de polarisation "asymétrique"

décale vers de plus hautes énergies lorsque la porte se situe dans le front montant de
I'impulsion.

On peut directement regarder les images spatiospectrales pour expliquer ces double
structures qui apparaissent pour les harmoniques de plus bas ordre. Les Figure [3.10
et Figure représentent deux images spatiospectrales, pour deux orientations 6,0
différentes.
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FIGURE 3.10 — Image spatiospectrale pour #,;,0= 53° . Les chemins longs et courts

sont identifiés en jaune et rouge respectivement, bien visibles pour les harmoniques
H11 et H13.
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FiGURE 3.11 — Image spatiospectrale pour #;,0= 37 °. Les chemins longs et courts
sont identifiés en jaune et rouge respectivement, bien visibles pour les harmoniques
H11 et H13.

On voit que 'on retrouve cette double structure pour les harmoniques de plus bas
ordre, notamment H11 et H13, avec une structure harmonique plus grande spatialement
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qui est plus sensible a la position de la porte, qui correspond a la trajectoire longue.
L’autre structure qui ne bouge pas avec la position de la porte, et qui est moins étendue
spatialement correspond a la trajectoire courte. Cette description des deux trajectoires
correspond aux comportements annoncés au niveau spatial et spectral [T10T], 104} T05],
107].

On s’intéresse maintenant a la valeur de ce décalage spectral, donc a la position des
pics harmoniques en fonction de I'orientation #,;0. La position des pics harmoniques
en fonction de 00 est décrite sur la Figure [3.12] D’apres la figure Figure [3.12] on
obtient un décalage spectral allant de 250 meV pour le chemin court de I'harmonique
H11, jusqu’a 600 meV pour 'harmonique H19, avec 6,0 € [-59°,-39°]. Pour le chemin
long de H11, on a directement 1.1 eV pour 85,0 € [-75°,-27°]. En prenant le ratio entre
les deux pentes pour le chemin court et le chemin long de I’harmonique 11, on obtient
un facteur f = Senefll] /(.25 = 4.4. Or, si on regarde les valeurs de aj; pour le

Qcourt, H11

chemin court et le chemin long pour I’harmonique 11 hors coupure, on obtient en ordre
de grandeur ce facteur 4 entre les deux [104} [105]. On a aussi Qeourt, H11 + Qong,H11 =

26 (a 800 nm). A partir de ces deux relations, on obtient ccourt,m11 = 4.8 €t Quong H11
= 21.2.

;34 : : : : : : : : H11 (court)
—-H13 (court
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FIGURE 3.12 — Fréquence centrale des harmoniques en fonction de 0,,0. On remet

I’évolution des chemins longs et courts lorsque c’est possible de les séparer facilement,
donc H11 et H13 dans notre cas.

La largeur a mi-hauteur des harmoniques, pour les chemins courts uniquement lors-
qu’ils sont séparables des chemings longs, en fonction de 'orientation 6,0, est résumée
dans la Tableau A partir de ce Tableau , on peut remarquer que la largeur
spectrale a mi-hauteur est quasi-constante avec 'orientation #,;0 , et ce quelles que
soient les harmoniques. De plus, on remarque une largeur a mi-hauteur qui augmente
légerement en moyenne avec I'ordre harmonique. Ces deux observations sont en accord
avec le fait d’une part, de ne pas modifier le confinement temporel donc la forme de
la porte (largeur a mi-hauteur quasi constante), et avec 1’évolution de la sensibilité
des harmoniques a l’ellipticité en fonction de I'ordre des harmoniques trouvée en Fi-
gure et Figure (plus 'ordre harmonique est élevé, plus la sensibilité a Uellipticité
est grande). En supposant que ’élargissement des harmoniques est uniquement di au
confinement temporel par porte de polarisation, on peut extraire une largeur minimale

94



3.2. Porte de polarisation "asymétrique"

de porte a partir des valeurs moyennes de largeurs a mi-hauteur des harmoniques pour
chacune d’elles. Pour une impulsion Gaussienne parfaite, on a la relation suivante (dans
le cas d’une impulsion sech?, on a un coefficient 1.978 a la place de 41n(2)) :

4hln 2
AEAt =4hIn2 = 70 = AL (3.10)

Orvio H11 H13 H15 H17 H19
-67 ° 400 (£ 20) | 410 (£ 20) | 380 (£ 30) n.d n.d
-63 ° 410 (£ 20) | 380 (£ 20) | 380 (& 30) | 480 (£ 40) n.d
-59 ° 420 (£ 20) | 410 (£ 20) | 390 (& 30) | 470 (£ 40) | 560 (£ 40)
-55 ° 450 (£ 20) | 400 (£ 20) | 400 (£ 30) | 560 (= 20) | 550 (£ 30)
-51 ° 380 (£ 20) | 420 (4 20) | 420 (£ 30) | 490 (£ 20) | 520 (£ 30)
-49 °© 350 (4 20) | 430 (£ 20) | 400 (£ 30) | 480 (£ 20) | 520 (£ 30)
-45 ° 420 (£ 20) | 420 (£ 20) | 430 (&= 30) | 490 (£ 20) | 540 (& 30)
41 ° 400 (£ 20) | 400 (£ 20) | 450 (& 30) | 540 (£ 20) | 580 (& 30)
-39 ° 370 (4 20) | 380 (£ 20) | 540 (£ 30) | 570 (£ 20) n.d
-35 ° 380 (£ 20) | 420 (£ 20) | 580 (£ 30) n.d n.d

< FWHM > | 398 (£ 20) | 407 (£ 20) | 437 (£ 30) | 510 (£ 40) | 545 (£ 40)

TABLE 3.3 — Largeurs spectrales & mi-hauteur (en meV) des harmoniques en fonction
de Oy0 (chemins courts) et valeur moyenne sur la gamme étudiée. La largeur est
quasi-constante pour chaque harmonique (n.d veut dire que le pic n’apparait pas assez
visiblement pour mesurer une largeur a mi-hauteur).

En faisant I'application numérique de 'équation Equation , on peut alors
estimer la largeur minimale de la porte pour chacune des harmoniques, avec AFE la
largeur a mi-hauteur moyenne des harmoniques. On compare aussi cette largeur a la
largeur théorique que I'on peut trouver pour la porte avec 'Equation . On a comme
durée d’impulsion 77 = 28 fs et 9 = 27 fs. On prend les ellipticités critiques du tableau
Tableau 3.2

Orio HI11 H13 H15 H17 H19
< FWHM > 398 (% 20) 407 (£20) | 437 (£ 30) 510 (£ 40) | 545 (£ 40)
Tyate (gauss, fs) | 4.3 (£ 0.3) | 4.3 (£ 0.3) | 3.9 (£ 0.3) 4 (£0.3) | 3.18 (£ 0.2)
Toate (sechZ, f5) | 3.1 (£ 0.2) (i 0.2) | 2.8 (£ 0.2 fs) (i 0.2) | 2.3 (£ 0.2)
Toate (thé0, 15) | 6.2 (£ 0.2) | 5.4 (£ 0.2) | 4.7 (£0.2) | 4.6 (£0.2) | 4.2 (£ 0.2)

TABLE 3.4 — Largeurs spectrales a mi-hauteur moyennes (en meV) des plCS harmo-
niques en fonction de 8,0 et largeurs de porte associées par les Equation (3 2) (Gaus-
sienne et sech?) et Equation (3.10])[2].

On trouve le méme ordre de grandeur de durée de porte pour les impulsions Gaus-
siennes et la mesure extraite de la largeur a mi-hauteur des harmoniques, avec une
porte légerement plus courte en utilisant la largeur spectrale a mi-hauteur. Cela peut
étre dii aux incertitudes sur les différentes grandeurs que 'on introduit pour les calculs
(incertitudes sur la durée g, sur le délai exact & ou encore sur €y,.). On peut aussi
mentionner le fait que les impulsions XUV ne sont pas forcément Gaussiennes parfaites,
ce qui donne un coefficient pour AFAt légerement différent, et donc une largeur de
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porte légerement différente. Enfin, il est possible que la largeur a mi-hauteur ne soit
pas uniquement due au confinement temporel. Par exemple, on peut avoir des effets
d’élargissement spectral par effet d’ionisation ou de propagation de l'infrarouge dans
le milieu, ou encore avec le chirp harmonique. La largeur de la porte que 'on estime
de maniere spectrale est uniquement une largeur minimale compatible.

3.2.3 Comparaison avec des simulations : dipole modele et
simulations SFA

Pour pouvoir avoir un élément de comparaison, nous avons cherché a reproduire
les résultats au travers de différentes simulations, plus ou moins simples. La premicre
méthode consistait a combiner les simulations d’ellipticité et intensité que l'on avait
avec les matrices de Jones et d’y ajouter une simulation de dipole modele avec fonction
d’efficacité pour I’émission harmonique. Avec le profil d’intensité en sortie des deux
lames, on calcule le dipdle harmonique via :

E(t) =Y _{Re(G(e, q) exp(iq(—wot) — ace () I(t)*/7)

q

+ Re(G(e, q) explig(—wot) — aal (t))I ()%}

avec G(e, q) la fonction d’efficacité correspondant a la porte, I(t) le profil d'intensité

IR en sortie des deux lames, a.. et oy respectivement les valeurs de o, pour le chemin

court et le chemin long, et g.ry la fonction d’efficacité globale (ici gery = 2.5 [10T]).
La fonction d’efficacité G(e, q) prend la forme :

2
G(e, q) = exp (— In 22) (3.11)
€ihr
Une fois le champ E(t) calculé, on peut directement extraire le spectre harmonique
en prenant la transformée de Fourier de ce champ, et en calculant 'intensité. On aura
donc : B o
Sp(w) = I(w) = E(w)E(w)* (3.12)

En mettant 'amplitude de la contribution du chemin court ou du chemin long a
zéro, on peut isoler les contributions d’une trajectoire ou l'autre, et donc simuler le
comportement du spectre pour chacune des deux trajectoires de maniere distincte.
Ces deux contributions sont représentées en Figure et Figure [3.14] Les valeurs
d’ellipticité critique sont celles utilisées avec les impulsions les plus longues dans le
Tableau . Les valeurs de a4 choisies sont données dans le Tableau .

H9 | H11 | H13 | H15 | H17 | H19 | H21 | H23 | H25 | H27
acc | 3 5 7 8 9 10 11 11 13 13
acr | 23 | 21 19 18 17 16 15 15 13 13

TABLE 3.5 — Valeurs de a pour les deux trajectoires utilisées pour les simulations avec
le dipole modele

Les valeurs de largeur de porte obtenues par les simulations avec 7,5 = 28 fs et
0 = 27 fs sont données dans le Tableau 3.6 .
Dans ces simulations, on retrouve les caractéristiques des spectres expérimentaux :
— Un déplacement de la fréquence centrale avec le déplacement de la porte, dii au
terme aq%.
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H9 | H11 | H13 | H15 | H17 | H19 | H21 | H23 | H25 | H27
Tgate | 6.1 ] 6.1 | 5.4 | 47 | 46 | 42 | 3.8 | 3.8 | 3.9 | 3.9

TABLE 3.6 — Valeurs de 744 obtenues via les simulations avec €, venant des valeurs

de Tableau .

— Une largeur a mi-hauteur quasi-constante pour les harmoniques, quelle que soit
Iorientation 65,0 qui correspond a une largeur de porte qui ne varie pas.

— Un signal intégré pour chaque harmonique, qui varie périodiquement (périodicité
de 180 °)

25 30 35 40
Energie (eV)

F1GURE 3.13 — Simulations de la contribution du chemin court dans le spectre harmo-
nique via le dipdle modele avec 7,5 = 28 fs et § = 27 fs.

30 35 40

25
Energie (eV)

FIGURE 3.14 — Simulations de la contribution du chemin long dans le spectre harmo-
nique via le dipole modele avec 7, = 28 fs et 0 = 27 fs.

Si l'on vient comparer les largeurs a mi-hauteur des simulations avec les largeurs a
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mi-hauteur moyennes que 1’on a trouvé expérimentalement, on obtient les comparaisons
entre les largeurs spectrales a mi-hauteur retranscrites dans le Tableau |3.7]

HI1 H13 H15 H17 H19
< FWHM > (exp) | 398 (+ 20) | 407 (£ 20) | 437 (& 30) | 510 (£ 40) | 545 (& 40)
< FWHM > (simu) 388 475 544 578 633

TABLE 3.7 — Valeurs de 7,4 obtenues via les simulations avec €, venant des valeurs
de Tableau [3.2] (série avec 775 = 27 fs).

On retrouve le méme ordre de grandeur, mais dans les simulations, une largeur a
mi-hauteur légerement plus haute que celles retrouvées dans les expériences. Cela peut
venir des incertitudes sur les grandeurs expérimentales, comme sur 77, 6 ou encore €.
Les simulations en Figure|3.16|montrent aussi que la largeur spectrale des contributions
des trajectoires longues sont légerement plus élevées que celles des trajectoires courtes.
Le chirp harmonique a donc un impact la aussi. On peut aussi regarder les variations
en énergie centrale avec 'orientation 0,0, qui sont décrites en Figure [3.17]

ntre de la porte (fs)

Largeur de la porte (fs)

FIGURE 3.15 — Simulations du centre de la porte et de sa largeur (pour H13), avec
T[R:28 fset 6 =27 fs.

On reproduit bien le comportement global des deux trajectoires qui se rejoignent
dans la coupure, avec un décalage en énergie centrale qui devient de plus en plus simi-
laire entre les deux trajectoires avec l'ordre harmonique, ce que I'on voit expérimenta-
lement dans les figures Figure [3.8) et Figure [3.9) On retrouve une variation d’énergie
centrale de 'ordre de 250 meV pour 'harmonique 11 (chemin court) sur 45°, mais 650
meV pour le chemin long. En comparaison, on avait 250 meV pour le chemin court de
H11 expérimentalement, mais 1.1 €V pour le chemin long. Pour les harmoniques 13, 15,
17 et 19, on trouve respectivement les décalages en énergie suivants pour une variation
de Op0 de 48° (expérimentalement) : 200 meV, 420 meV, 300 meV et 550 meV. Par les
simulations, on trouve respectivement : 200 meV, 250 meV (chemin court) & 520 meV
(chemin long), 280 meV (chemin court) et 500 meV (chemin court).

On reproduit ces décalages spectraux de maniere assez fidele via le dipole modele
avec nos valeurs de o, choisies précédemment. Néanmoins, dans les simulations, le signal
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3.2. Porte de polarisation "asymétrique"

intégré total maximum se trouve toujours autour de la position centrée symétrique pour
la porte (00 = 45° £ 90°) et non pas décalé comme on peut le voir expérimentalement.
Ce décalage peut étre dit a d’autres effets, comme l'ionisation [I38] ou les effets de
propagation.
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FIGURE 3.16 — Evolution de la largeur spectrale & mi-hauteur pour les harmoniques
H11 a H19 sur un cadran 60 € [0 : 90]°, pour le chemin court (trait plein rouge) et
pour le chemin long (trait plein bleu).
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FIGURE 3.17 — Variations de I'énergie centrale des harmoniques H11 a H19 pour les
deux trajectoires longues (symboles) et courtes (trait plein) en fonction de 6y;0.

Pour utiliser des modeles plus complets et plus performants, nous avons collaboré
avec le CELIA de Bordeaux pour effectuer des simulations a l’aide du modele SFA
(Strong Field Approximation) [46], 139, 140], qui permet d’étudier la réponse de I'atome
unique pour la génération d’harmoniques en y introduisant nos conditions de génération
avec la porte de polarisation. Les simulations reposent sur 1’évaluation numérique de
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I'intégrale de Lewenstein [46] via les points selles. On donne 'intégrale de Lewenstein :

—27 . 3

e SO (ke + AW) (3.13)

t
D(t) = —21m(/ dt’'d(ko + A(t)E(t')(
0
Avec le dipole d(p) s’écrivant :

it p
d = .14

Cette équation donne directement 1’évolution du dipdle électrique en fonction du temps,
via l'excitation d’un électron dans le continuum. Le terme d*(ko + A(t)) représente la
recombinaison vers 1’état fondamental, le terme E(#’ )(%)%e*is(ko’t’tl) la propagation
dans le continuum et d(kg+ A(t')) la transition de 1'état fondamental vers le continuum.
On cherche donc a évaluer cette intégrale numériquement. On se limite aux points qui

minimisent 'action S(ko). Ainsi, on doit aussi satisfaire la condition suivante :

_ t
AS(ky) = 0= kp = — / At (3.15)
t/

Les simulations via ce modele avec les conditions 7jp = 31 fs, § = 33 fs et [ =
1.6 x 10* W.cm™?2 sont représentés en Figure [3.18]

80

70

Bmo [°]

20

10

HI[-]

FI1GURE 3.18 — Simulations via le modele SFA de I’évolution du spectre harmonique en
fonction de 6y,0. Ici, les contributions des trajectoires longues et courtes sont présentes.
Les pointillés marquent les différentes structures qui apparaissent a I'intérieur de chaque
harmonique

On peut voir sur la Figure que l'on retrouve les évolutions temporelles que
’on observe sur les données expérimentales en Figure|3.9] En regardant notamment les
harmoniques les plus basses, on retrouve une structure tiltée pour chaque harmonique.
Cette structure est multiple pour chaque harmonique du plateau. On a une partie de
I’harmonique qui est trés peu/pas affectée par l'orientation 0y,0. Elle se recouvre avec
de multiples traits de plus en plus penchés, tres affectés par l'orientation de la pre-
miere lame. Ces doubles structures correspondent directement aux trajectoires longues
(tres tiltées) et courtes (peu tiltées) pour la génération d’harmoniques. On remarque
aussi une spécificité supplémentaire sur les simulations de la Figure [3.18, au niveau du
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nombre de structures pour les trajectoires longues. En effet, pour une harmonique, on
distingue plusieurs structures, dont la pente en énergie évolue avec la structure. On
peut expliquer ces structures comme étant toujours diies aux trajectoires longues, mais
uniquement visibles en détectant les contributions des quelques cycles. La valeur de o,/
pour le chemin long va changer d'un cycle a 'autre, entrainant une pente en énergie
différente a chaque cycle supplémentaire contribuant a la structure harmonique. Plus
globalement, on voit que lorsque que 1'on va vers les harmoniques les plus hautes, on
retrouve le fait de ne plus pouvoir distinguer 1’évolution du chemin long et du chemin
court, ce qui se traduit aussi par la diminution du nombre de structures présentes pour
le chemin long également. La raison pour laquelle nous n’observons pas ces effets de
cycles sur les données expérimentales en Figure peut donc étre expliqué par le fait
que 'on a fait ces mesures sans avoir une stabilisation de la CEP. On observe alors une
contribution moyenne sur les quelques cycles, plutot que les différentes contributions
pour chaque cycle.

3.2.4 Utilisation d’impulsions plus courtes, de durée 7/ =
16.5 fs

On effectue la méme expérience, mais avec des impulsions de plus courtes durées, en
allant vers des durées de quelques cycles optiques (avec un cycle optique de 2.66 fs a 800
nm). En reprenant cette équation, le passage a des impulsions courtes devrait permettre
d’avoir une dérivée de l'intensité plus forte, car I'intensité varie plus fortement avec t.
De ce fait, le terme aq% doit avoir un impact plus prononcé avec des impulsions plus
courtes qu’avec des impulsions longues (comme montré précédemment). Le principe
reste le méme qu’avec I'expérience précédente, sauf que I'on vient remplir le capillaire
de postcompression avec du néon, permettant d’élargir spectralement les impulsions
fondamentales par effet Kerr optique.

Ici, avec le méme montage expérimental, en mettant 450 mbar de Néon dans le
capillaire de postcompression, on obtient des impulsions d'une durée 7,5 = 16.5 fs.
On construit la porte avec une lame multiordre de délai 16.5 fs (e = 513 um), et la
méme lame % d’ordre zéro achromatique. On effectue 1a aussi un tour complet, avec
toujours 45° entre les axes neutres des deux lames. L’orientation ), reste la variable
pour définir la position des deux lames. On génere les harmoniques dans une cellule
d’Argon, avec P = 25 mbar. On obtient le spectrogramme en Figure [3.19]

En normalisant de la méme maniére que dans la partie Section (harmonique
par harmonique), on obtient la carte normalisée en Figure . On peut voir sur
les Figure |3.19 et Figure que l'on retrouve la périodicité de 180° des structures
harmoniques comme dans les expériences avec les impulsions de 7,5 = 30 fs. La aussi,
pour observer les décalages en énergie, on normalise harmonique par harmonique pour
mieux observer les signaux les plus faibles. Pour I’évolution du signal intégré total, le
maximum de signal est centré respectivement aux graduations : 40°, 130°, 220° et 312°.
Comme dit précédemment, on attend, dans le cas purement symétrique sans ionisation,
un signal maximum pour la position porte étroite centrée, pour 6,0 = 45°. Ici, on a
donc a nouveau un décalage, qui est de 4°.
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350

: Front descendant
300 : Front montant

250

: Front montant

: Front descendant

: Front descendant

: Front montant

100

50 : Front montant
Porte : Front descendant

Energie (eV)

FIGURE 3.19 — Spectrogramme en fonction de 'orientation 6,0 avec 45° entre les axes
neutres des deux lames. L’évolution du signal intégré total (intégré sur tout le spectre
et toute la dimension spatiale) est remise en vertical avec la courbe blanche.
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F1GURE 3.20 — Spectrogramme normalisé harmonique par harmonique des spectres
harmoniques en fonction de l'orientation 6,,0 avec 45° entre les axes neutres des deux
lames.

On observe aussi I’évolution du signal intégré pour chaque harmonique. Elle est
obtenue en intégrant le signal sur toute la dimension spatiale pour chaque spectre
harmonique, en définissant une zone en énergie pour chacune des harmoniques pour
laquelle on integre. Ces évolutions sont présentées en Figure [3.21]

On observe un décalage dans le pic des signaux intégrés, car ils sont maximum a
des 00 séparés. Une facon de le voir est d’observer a quel moment le signal est a
mi-hauteur pour chaque harmonique. Dans la partie 0,0 € [0° :45°], on peut voir que
I'on a cette séparation pour les différentes harmoniques.
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FIGURE 3.21 — Evolution du signal intégré harmonique par harmonique en fonction
de Oy0, avec Oy0 = 070 + 45°. On regarde les positions du pic en ajustant par une
Gaussienne. On retranscrit 1’évolution de la position des différents pics dans le tableau

On remet la position des différents pics de signal intégré que l'on obtient avec
I’ajustement Gaussien :

H9 [ HI1 | HI3 [ H15 | H17 | H19 | H21
07,5(°) | 381 | 388 | 39.1 | 37.5 | 40.1 | 41.6 | 41.8

TABLE 3.8 — Positions des pics de signal pour chaque harmonique a partir des Fi-

gure et Figure [3.20}

L’évolution de la position des pics de signaux intégrés en fonction de I'ordre harmo-
nique est donnée en Tableau [3.8] On remarque que de 'harmonique H9 & I’harmonique
H21, le pic de signal est de plus en plus décalé vers la position 6,0 = 45°. En tournant
Or0 pour ramener la porte de polarisation vers 63,0 = 45°, on fait remonter la porte
vers le centre de I'impulsion et I'on change l'intensité dans la porte. En changeant
I'intensité dans la porte, on limite I’émission de certaines harmoniques. Ici, lorsque la
porte remonte vers le centre de I'impulsion, 'intensité a I'intérieur de la porte augmente
graduellement, donc les harmoniques d’ordres de plus en plus élevés peuvent étre géné-
rées. Lorsque l'intensité dans la porte n’est pas suffisante pour générer I'harmonique,
le signal intégré associé est nul. En suivant cette logique, le décalage que I'on voit dans
les pics de signal intégré est une signature supplémentaire du fait que I'on déplace la
porte, en voyant apparaitre les harmoniques a différentes orientations 6,0, donc pour
différentes intensités dans la porte. Il y a une asymétrie présente entre la partie gauche
de la courbe (00 < 0%, porte dans le front montant) et la partie droite (fp0 > 01,0,
porte dans le front descendant), et ceci pour toutes les harmoniques.

On s’attend a une symétrie dans 1’évolution du signal intégré, et ceci pour chacune
des harmoniques, lorsque 'on regarde les simulations pour le signal intégré. Lorsque
la porte est dans le front montant de I'impulsion, on balaye les différentes intensités
avec la porte. On observe le pic de signal pour chaque harmonique lorsque 'on a une
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intensité dans la porte qui atteint I'intensité seuil de génération de I’harmonique. Ces
observations correspondent a la description avec la réponse de ’atome unique.

Lorsque la porte se situe dans le front descendant, au contraire, on peut avoir
des effets d’ionisation du milieu par le front montant, ou des effets de déplétion des
atomes, si on a une intensité suffisante. Ainsi, lorsque 1'on déplace la porte dans le
front descendant, on a une génération qui peut étre limitée par le fait que le nombre
d’atomes générateurs est réduit par Iionisation [I38], par des effets de propagation ou
de désaccord de phase [109]. On voit alors que le signal disparait plus rapidement avec
0o, ot asymétrie que l'on observe dans les signaux en Figure [3.21} On observe la
situation inverse pour la partie [45 : 90]°, avec le signal intégré de chaque harmonique
disparait quasiment au méme moment.

A nouveau l'évolution de la largeur spectrale & mi-hauteur des harmoniques en
fonction de 6y;0 permet d’estimer la largeur minimale de la porte de polarisation et de
quantifier son évolution.

La Figure |3.22| montre une largeur a mi-hauteur des harmoniques qui varie tres peu
avec 'orientation 0,0.

1400

FWHM (meV)

L L L L L L L L
‘?95 200 205 210 215 220 225 230 235 240
eMO °)

FIGURE 3.22 — Evolution de la largeur spectrale a mi-hauteur pour les harmoniques
H11 & H21 en fonction de #3;0. On se focalise uniquement dans un cadran, avec une
gamme ou le signal de ’harmonique reste au dessus de 10% du signal maximum.

L’évolution observée en Figure [3.22] est cohérente avec le fait que le confinement
temporel reste le méme malgré le déplacement de la porte, et on retrouve le méme
comportement que pour 'expérience avec les impulsions de 7,z = 28 fs. On voit aussi
que la largeur spectrale a mi-hauteur augmente graduellement avec I’ordre harmonique.
De la méme maniere, on estime une largeur de porte minimale a partir de la valeur
moyenne des largeurs spectrales a mi-hauteur, et on peut comparer a la durée de
la porte simulée et & celle calculée avec Equation 1) Ces différentes valeurs sont
récapitulées dans le Tableau [3.9]

On se retrouve dans la méme situation qu’avec les impulsions de 7,5 = 28 fs, avec
le méme ordre de grandeur pour la durée de la porte entre celle que 'on extrait a
partir des données expérimentales et celles que 'on calcule & partir de Equation
ou via les simulations avec les matrices de Jones. On a toujours une durée théorique qui
est légerement supérieure a celle que I'on estime par la largeur spectrale a mi-hauteur
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des harmoniques. Néanmoins, les calculs théoriques/simulés sont en accord avec les
observations expérimentales.

HI11 H13 H1b5
< FWHM > (meV) | 600 (£ 20) 600 (< 20) 660(= 30)
Tyate (gaUSS) 3.1 (£021fs) | 3.1 (£0.2fs) | 2.80 (£ 0.3 fs)
Tyate (sech?) 1.9 (£021fs) | 1.9 (£ 0.21s) | 1.8 (£ 0.2 fs)
Tyate (t020) 30 (£04f) | 32 (£04f) | 2.0 (£ 0.3 f5)
Tyate (SIMU) 4 3.9 3.2
H17 H19 H21
< FWHM > (meV) | 830 (% 40) 860 (£ 40) | 1000 (£ 50)
Tyate (gAUSS) 2.20 (£ 0.21fs) | 2.10 (£ 0.2 fs) | 1.82 (£ 0.2 fs)
Tyate (sech?) 1.4 (£02f1s) | 1.4 (£0.20fs) | 1.2 (£ 0.1 fs)
Tyate (t00) 97 (£ 0.3 1s) | 240 (£ 0.3 fs) | 2.4 (£ 0.3 Is)
Tyate (SIMU) 2.9 2.7 2.5

TABLE 3.9 — Récapitulatif des largeurs spectrales a mi-hauteur moyennes (en meV) et
des durées de porte calculées (en fs a partir de Figure m Equation 1) et calculées
avec les simulations via les matrices de Jones.

Sur les Figure 3.19 et Figure [3.20] 'énergie centrale des pics harmoniques change
avec l'orientation 6,0, avec des évolutions différentes pour chacune des harmoniques.
En comparant avec la situation précédente (Figure et Figure , on remarque
directement que méme pour les harmoniques les plus basses, on voit déja un décalage,
sans double structure tres apparente. Comme expliqué dans la partie précédente, le fait
d’avoir ce décalage en énergie en fonction de l'orientation 6,,0, avec une périodicité
de 180 °, est une signature du déplacement dans la porte dans le profil d’intensité. De
la méme maniere, on estime ces décalages en énergie pour cette série de mesure en

Figure [3.23]
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FIGURE 3.23 - Energies centrales des pics harmoniques pour H11 & H21 en fonction
de 'orientation 6,0.
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En termes de décalages en énergie, on obtient pour une gamme de 60° d’orientation
Oro les décalages en énergie en Tableau [3.10]

H11 | H13 | H15 | H17 | H19 | H21
AE(meV) | -710 | -600 | -180 | 130 | 740 | 1300

TABLE 3.10 — Décalages en énergies pour les harmoniques H11 a H21 pour 0,0 entre
10° et 70 °.

En comparaison avec I'expérience utilisant des impulsions de 7,5 = 28 fs, on note
une claire augmentation des décalages en énergies, avec un facteur 2 voir 3 sur le
décalage en énergie si I'on compare les harmoniques basses et les harmoniques hautes.
Néanmoins, on peut noter un changement supplémentaire sur cette série expérimentale.
En effet, le sens de variation de I’énergie centrale des harmoniques a l'intérieur méme
d’un cadran de 90° change de signe lorsque 1'on passe des harmoniques basses aux
harmoniques de plus grand ordre. On peut le voir directement sur la Figure [3.23] et
dans le Tableau [3.10, ou l'on voit que pour les harmoniques H11 et H13, I’énergie
centrale diminue avec 0,0 croissant, alors que pour H19 et H21, I’énergie augmente
avec 0y70. Pour expliquer ce changement de signe apparent pour le sens du décalage en
ordre harmonique, qui ne colle pas en premiere approximation avec le modele expliqué
en Equation , on a cherché des explications plus complétes. Une des explications
possibles se situe dans la rigueur de Papproximation faite dans le modéle Equation .
Dans cette approximation, on néglige les variations de o avec ¢, donc les variations de
oy avec I. En reprenant I’Equation , on a fait 'approximation :

oIt
() = qut + oyl (t) = w(t) = quo + aqa(t) (3.16)
(en supposant donc un ¢, constant au cours du temps)
En développant completement 1’expression, on obtient :
oI da dag, 01
w(t) = s — 3.17
Qeff

< est pertinent pour les harmoniques qui ne sont ni dans
Jdag
o1

de oy avec 1’1nten81te on discerne une zone d’intensité¢ dans laquelle = 8aq # 0 (voir
Figure et aerr change de maniere significative avec [—+# aaq

La fonctlon utilisée pour modéliser le comportement de aq en fonction de 'intensité
est de la forme polynomiale suivante :

Oayg
Ce terme supplémentaire

la coupure, ni dans le plateau profond, ou = 0. En représentant le comportement

—Gc\1
a(q, B) = Qcoupure(1 + /6( )y (3.18)
do — 4c
avec ¢y = hi—po, I,, potentiel d’ionisation du gaz utilisé, hw, 1’énergie de I’harmonique,

== 1 (-1 pour le chemin court, +1 pour le chemin long), ccoupure = 13 €t ¢. l'ordre
harmonique correspondant a la coupure £, = hw,, avec g. = 3.17x 6 I 41, I I'intensité
en 10" W.cm™2. Cette approximation est en accord avec des courbes simulées pour
des impulsions longues [101].
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FIGURE 3.24 — Evolution de la valeur de a, pour H13, H17 et H19 en fonction de
I'intensité. Les deux trajectoires courte et longue sont décrites sur la figure, formant
un "diapason'.

En croisant la Figure et 'Equation (3 , on voit donc des situations ou 'on
pourra avoir a— > (0 pour le chemin long, et %= < 0 pour le chemin court. Ce terme

0
% peut alors s’ajouter a ’évolution de o, en fonctlon de 'ordre harmonique, ou alors
compenser cette évolution.
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FIGURE 3.25 — Evolution de aefr(l) =g+ ] en fonction de 'intensité pour H13,
H17, H21 et H23.

En prenant 1’évolution des harmoniques H13 et H15 sur la Figure [3.20] on voit que
I’on observe un pic principal dont 1’énergie centrale évolue dans un sens, sur une autre
structure, moins intense en signal, qui évolue dans le sens inverse. On identifie ces deux
structures aux chemins long et courts pour ces harmoniques, avec le chemin long qui est
représenté par la structure la plus faible en signal, et le chemin court la structure la plus
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intense. Dans le cas du chemin long, on aura % positif, alors qu’il sera négatif pour le

chemin court. En redéfinissant cerp(l) = oy + 1 % comme le facteur responsable du
décalage en énergie, on peut I'étudier en fonction de I'intensité pour obtenir I’évolution
calculée de aczp(1) a partir de o, dans la Figure [3.25

50 ! ! ! ! !

0 0.5 1 15 2 25 3
Intensité (10'* W.cri?)

FIGURE 3.26 — Différence d’évolution entre «,(I) et a.rs(I) pour ’harmonique 21.
L’évolution de «a,(I) est représentée en pointillés noirs, et I'évolution de a.rr(I) est
représentée en rouge, trait plein.

En regardant les Figure [3.25 et Figure [3.26] I'évolution de a. sy avec I est différente
des évolutions standards pour «, [104] [I01]. On voit que a.ss(I) peut étre négatif pour
le chemin court dans une certaine gamme d’intensité pour toutes les harmoniques, et
retourner a 0 par la suite a des intensités plus hautes.

Lorsque 'on est dans la coupure, on a bien aefr(f) ~ 13. La premiere approxima-
tion de o, constant reste bonne lorsque I'on est dans la coupure, et quand l'intensité /
est bien supérieure a I, I'intensité de coupure. La différence entre «, et sy se trouve
dans la transition plateau coupure. Pour chaque harmonique, il existe donc une gamme
d’intensité dans laquelle a.r¢(I) est de signe opposé selon le cas ou l'on considere le
chemin long ou le chemin court.

Sur la Figure |3.20, on remarque une évolution doublement structurée pour les har-
moniques les plus basses. Une premiere structure intense est présente, dont 1’énergie
centrale évolue dans un sens avec 0,0, puis une deuxiéme structure, moins intense,
qui semble avoir un sens d’évolution contraire a la premiere structure. Les images spa-
tiospectrales pour différentes orientations #,;0, montrent a nouveau une différence de
divergence spatiale entre la structure intense (peu divergente) et la structure moins
intense (plus divergente), de la méme manieére que pour les images des Figure et
Figure[3.11] Ainsi, on identifie la structure moins intense au chemin long et la structure
plus intense au chemin court pour ces harmoniques.

Le fait que les évolutions soient contraires est explicable par le fait que ces harmo-
niques ne sont pas uniquement générées a la coupure, et que ’'on balaye les intensités
pour lesquelles on a a.rs de signe opposé pour les trajectoires longues et courtes (voir
Figure lorsque 1'on déplace la porte dans le profil d’intensité. Pour les harmo-
niques de la coupure, on a aefy & 13, et on voit uniquement une structure harmonique.
En prenant en compte le fait que la structure la plus intense est le chemin court, on
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a donc une situation ot l'on a a.rs(I) négatif pour les harmoniques les plus basses,
et aesr(I) positif pour les harmoniques les plus hautes, ce qui va dans le sens d'un
changement de signe de décalage en énergie, comme on le voit en Figure [3.20]

Pour conclure sur cette partie, au travers des deux situations, on retrouve des signa-
tures concluantes sur le fait d’avoir pu déplacer efficacement la porte de polarisation,
tout en conservant le confinement temporel :

— Une largeur spectrale a mi-hauteur des harmoniques quasi-constante en fonction
de lorientation 6,0, donnant une estimation de la durée de la porte construite
proche des calculs théoriques (via Equation et les simulations avec les
matrices de Jones).

— Un signal intégré qui évolue de maniere périodique (schéma qui se reproduit
par tranche de 180°) et qui correspond a l’évolution attendue en fonction de
I'orientation des lames d’onde.

— Une évolution de 'énergie centrale des harmoniques que l'on retrouve dans les
deux situations, et que I’on a pu reproduire via un modele simple (dipdle model,
Qg et aesr) et via des simulations plus complexes (Strong Field approximation)

— Un optimum de signal qui se trouve légerement décalé par rapport a la position
centrée symétrique de la porte de polarisation. Cela revient a valider la moti-
vation de départ pour cette partie, en optimisant l'efficacité de la génération
d’harmoniques avec confinement temporel via porte de polarisation

3.2.5 Confinement temporel par la porte de polarisation sy-
métrique : Porte "large" et porte "étroite"

Dans cette partie, on revient dans une configuration de la porte de polarisation
plus classique, qui permet de travailler a plus forte intensité. Comme évoqué dans la
partie Section [3.1], la porte de polarisation a d’abord pour but de confiner temporelle-
ment "émission XUV [49], et ainsi aller vers la production d’impulsions attosecondes
isolées[52] 63, 56, 141] . On a déja évoqué la situation ot le confinement temporel était
maximum avec 00 = 45° (deux répliques de méme amplitude apres la premiére lame)
et que l'on a 45 ° entre les axes neutres de la lame multiordre et de la lame d’ordre
zéro, 0,0 = 0 °. La largeur de la porte théorique est donnée en Equation . Pour
la porte de polarisation symétrique, on varie la largeur de la porte en conservant 6,0
fixe & Oy;0 = 45°, et en tournant 'orientation de la deuxieme lame d’ordre zéro 6.
De ce fait, on passe d’une situation ou le confinement temporel est maximum (porte
"étroite") a une situation ou le confinement n’est plus effectif, avec une porte de largeur
infinie (porte "large"). Dans cette configuration, le profil d’intensité ne change pas avec
0 Z0-

Le confinement temporel induit par la porte peut se traduire par une évolution de la
largeur spectrale des harmoniques, ainsi qu’une évolution de signal lorsque 1’on confine
en "fermant' la porte, on doit avoir de moins en moins de signal, avec un minimum de
signal lorsque la porte est dans la configuration porte "étroite".

L’évolution simulée de la porte de polarisation en fonction de l'orientation de la
seconde lame 0z est illustrée en Figure [3.27, pour 775 = 30 fs, 0 = 32 fs, ¢pp0 =
5 et une impulsion Gaussienne. L’évolution de la largeur de la porte est donnée en
Figure |3.28|

La largeur de la porte est fixée arbitrairement a 775 lorsqu’elle devient plus grande
que cette derniere, ce qui explique le plateau dans 1’évolution de la largeur de la porte.
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Orientation de la lame ezo=o ° Orientation de la lame ezo=22 ° Orientation de la lame ezo=38 °
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FIGURE 3.27 — Evolution de la porte de polarisation pour trois positions de 6o dif-
férentes (070 = 0°, 070 = 22°, 070 = 38°)

Sans cela, on aurait une largeur de porte infinie (porte large) pour 070 = 45°. Le
centre de la porte reste toujours a ¢t = 0 fs, donc centré sur le profil d’intensité en sortie
des deux lames. Cette fois-ci, le profil d’intensité ne change pas de forme, c¢’est la porte
de polarisation qui change de largeur.
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FIGURE 3.28 — Evolution simulée de la largeur de la porte en fonction de 850 pour
H13, avec €, = 0.13. Pour une largeur de porte supérieure a 77z, on fixe la largeur a

TIR-

Dans un premier temps, on cherche a observer ce contréle de la largeur de la porte
avec des impulsions de durée 7;5=20 fs. Le montage expérimental reste celui utilisé
en Figure 3.7 Le capillaire reste pompé & vide pour ne pas élargir spectralement les
impulsions. On génére dans une cellule d’argon, avec une pression de 25 mbar. La lame
multiordre utilisée est une combinaison de lame permettant d’introduire un délai de
32-12.3=19.7 fs. Pour faire ceci, on combine une lame d’épaisseur 0.383 mm et une lame
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d’épaisseur 1.032 mm avec les axes lents et rapides téte béche pour avoir compensation
des délais. La seconde lame est la méme lame achromatique % d’ordre zéro. On regarde
ensuite I’évolution du spectre harmonique en fonction de 'orientation 0o avec 00 =
45°. L’évolution est présentée de maniere brute en Figure[3.29et de maniére normalisée
harmonique par harmonique en Figure [3.30] pour faire ressortir les plus petits signaux.

On dégage un comportement clair, avec une augmentation de largeur spectrale a
mi-hauteur autour de la position 6;0=0 °, ce qui correspond bien a la situation ou
I'on attend le confinement temporel maximum. En comparant les différentes largeurs
spectrales a mi-hauteur, on voit que I'on a environ un facteur 2 entre la situation de la
porte 'large" | 0,0 = + 45 ° et la situation de la porte "étroite", 6,0 = 0 °. On calcule
les largeurs de porte associées a ces largeurs a mi-hauteur, et 'on peut comparer aux
valeurs théoriques données par I'Equation . On retrouve des valeurs similaires
pour certaines harmoniques entre la durée de la porte compatible avec la largeur a
mi-hauteur estimée et la durée théorique calculée via I'Equation . Globalement,
avec les Figure Figure et Tableau [3.12] on voit que I'on arrive a modifier la
largeur spectrale des harmoniques de maniere controlée, en accord avec les simulations
présentées en Figure [3.27

La Figure montre une évolution du signal intégré cohérente avec les simula-
tions, avec un minimum de signal a la position ou il y a la porte étroite. On voit aussi
sur la Figure [3.30| que la largeur spectrale des harmoniques évolue avec une augmenta-
tion de largeur autour de la position 6,0 = 0 °, compatible avec une largeur minimale
de porte plus faible. L’évolution des largeurs a mi-hauteur pour les harmoniques est
donnée en Figure [3.31]
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6,6 )
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FIGURE 3.29 — Evolution du spectre harmonique en fonction de 'orientation 6,0 sur
un cadran. Le signal intégré spectralement est dessiné en blanc en vertical sur le coté
également. L’orientation de la lame multiordre 8,0 est fixe a 45 ° de la polarisation
incidente.
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FIGURE 3.30 — Evolution du spectre harmonique en fonction de 'orientation 60 sur
un cadran, normalisée harmonique par harmonique. L’orientation de la lame multiordre
Oro est fixée a 45 © de la polarisation incidente.
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FIGURE 3.31 — Evolution des largeurs spectrales des harmoniques (& mi-hauteur) pour
H9, H11, H13, H15 et H17 en fonction de 60.

H9 | H11 | H13 | H15 | H17

AFEpq, (meV) 900 | 1040 | 680 | 620 | 910
Tyate 0270 = 0 ° (Gaussienne) (fs) | 1.9 | 1.7 | 2.5 | 2.8 | 1.9
Tate 0z0 = 0 ° (théorique) (fs) | 4.6 | 3.8 | 3.5 | 3.2 | 3.2

TABLE 3.11 — Largeurs spectrales a mi-hauteur et durées minimales de porte esti-
mées correspondant & Figure [3.33] On donne aussi la durée de la porte estimée via
Equation (|3.2)).
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F1GURE 3.32 — Comparaison des images spatio-spectrales entre la position porte "large"
(0z0= 45 °) et la position porte "étroite" (fzo= 0 °), avec 7rg = 20 fs, et § = 19.7 fs.
Le spectre correspondant a chaque image (intégré sur la dimension spatiale) est dessiné
en jaune.

Pour observer des effets spectraux plus conséquents et vérifier la fiabilité de la
technique dans d’autres situations, on utilise ensuite des impulsions plus courtes, d’une
durée 71r = 10 fs. Le montage expérimental est le méme que précédemment (voir
Figure . On a injecté du gaz dans le capillaire pour obtenir des impulsions IR dune
durée de 775 = 10 fs. La premiere lame multiordre est une lame d’épaisseur 381 pm,
introduisant un délai de 12.3 fs, et la deuxieme une lame % d’ordre zéro ultrafine (true
zero order). On génere les harmoniques dans une cellule d’Argon, avec une pression
de P = 45 mbar, avec une puissance en entrée de chambre de 0.75 W. L’évolution du
spectre harmonique en fonction de l'orientation de la seconde lame 65 se trouve en
Figure et Figure [3.34]

On observe que la largeur des structures harmoniques augmente autour des positions
ou I'on attend le confinement temporel maximum, 6,0 =0 [90°]- L’évolution de la largeur
spectrale a mi-hauteur en fonction de 6z est donnée en Figure [3.35]

La largeur spectrale a mi-hauteur augmente légerement avec l'ordre harmonique,
ce qui est une signature compatible avec un confinement temporel accru. La raison est
I’augmentation de 'ellipticité critique avec 'ordre harmonique. Les largeurs spectrales
a mi-hauteur des harmoniques sont données en Tableau La formule de 'Equa-
tion , donne I’évolution théorique de la durée de la porte en fonction de 0z0.
L’ordre de grandeur entre la durée de la porte estimée et la théorie est en accord,
avec toujours une largeur de porte estimée légerement en dessous de la porte calcu-
lée théoriquement. Une autre chose a préciser est que la durée de la porte, calculée
théoriquement ou a partir de la largeur a spectrale mi-hauteur, est en dessous ou de
I'ordre de % = 1.33 fs. Avec la CEP stabilisée, on devrait donc avoir émission d’une ou
deux impulsions attosecondes [52]. Dans I'expérience, la CEP n’est pas stabilisée, et on
observe une moyenne de tous les spectres sur toutes les valeurs de la CEP possible. De
ce fait, on peut avoir des largeurs spectrales a mi-hauteur, compatibles avec des portes
treés courtes, sans que 'on ait réellement une impulsion attoseconde isolée. Néanmoins,
on observe que 'on arrive tres bien a confiner temporellement 1’émission d’impulsion
XUV via la fermeture de la porte, et cela se traduit directement par une augmentation
significative de la largeur spectrale des harmoniques.
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FIGURE 3.33 — Evolution du spectre harmonique en fonction de Porientation de la
lame d’ordre zéro 6,0 sur deux cadrans de 90°. La premiere lame est fixe a 6y,0= 45

° par rapport a la polarisation incidente. La durée des impulsions est de 77 = 10 fs,
pour un délai 6 = 12.3 fs.
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FIGURE 3.34 — Evolution du spectre harmonique en fonction de orientation de la lame
d’ordre zéro 0. La premiere lame est fixe a 8,,0= 45 °par rapport a la polarisation
incidente. On fait un focus autour de la position ou I’on attend le confinement temporel

maximum (670 = 0 °). La durée des impulsions est de 77z = 10 fs, pour un délai § =
12.3 fs.

Les changements sont visibles sur les images spatiospectrales et les spectres intégrés
spatialement. Sur la Figure [3.36] on montre deux images spatiospectrales pour respec-
tivement la configuration porte "large"' (6z0= 45 °) et configuration porte "étroite"
(0z0= 0 °). L’impact le plus visuel se situe sur les harmoniques hautes qui s’élargissent
avec le confinement. Les structures des harmoniques commencent a s’estomper sur un
fond continu.
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FIGURE 3.35 — Evolution de la largeur & mi-hauteur pour les harmoniques en fonction
de 0z0. On se focalise sur les harmoniques hautes de plus fort signal.

H17 H19 H21 H23 H25
AE s (meV) 1550 1740 1520 1820 1850
Toate (Gauss) (fs) | 1.2 (£ 0.2) | 1.0 (£ 0.2) | 1.1 (£0.2) | 0.95 (+ 0.15) | 0.94 (& 0.15)
Tyate (théo) (fs) | 1.20 (£ 0.2) | 1.20 (£ 0.2) | 1.20 (£ 0.2) | 1.1 (£0.2) | 1.1 (£0.2)

TABLE 3.12 — Largeurs a mi-hauteur maximum et durées minimales de porte estimées
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gure (Gauss). On donne aussi la durée de la porte estimée
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FIGURE 3.36 — Comparaison d’images spatiospectrales pour 070= 45° (porte large) et
070=0 ° (porte étroite), respectivement. Le spectre intégré spatialement est dessiné en
courbe jaune. La durée des impulsions est de 77z = 10 fs, pour un délai 6 = 12.3 fs.
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Pour comprendre comment les structures harmoniques peuvent persister dans les
cas ou la largeur de porte est inférieure au demi-cycle optique % = 1.66 fs, on simule
via un dipole modele le moment ou 'on peut observer la disparition des structures
harmoniques, avec ou sans CEP stabilisée. Pour faire ceci, on part d’'un champ ini-
tial E(t) = exp{(i(wot + ¢crp))} avec Ag= 800 nm et ¢cpp la valeur de la CEP.
Dans ce cas, on a un champ infiniment long, et donc une émission XUV infinement
longue. Pour limiter cette émission XUV, on multiplie ce champ par une Gaussienne
G(t) = exp{(—an(Q)(f)Z)}, avec T la durée pendant laquelle on veut avoir émission
des harmoniques. De cette maniere, on confine temporellement 1’émission. Ensuite, on
calcule le dipdle harmonique correspondant via :

qN

Eit(t) = Y Gt)lexp((i(wt + ¢crp)))]” (3.19)

qi=q1

avec ¢i,..,qn les ordres harmoniques. On calcule ensuite le spectre harmonique en pre-
nant la transformée de Fourier de Fiy(t) et en multipliant par le conjugué.

Ce que I'on observe dans les expériences est une moyenne de spectres harmoniques
sur toutes les valeurs possibles de ¢pcgp. Dans les simulations, on calcule alors Ej(t)
et le spectre harmonique pour différentes valeurs de ¢cgp. On peut ensuite prendre la
moyenne des spectres obtenus comme le spectre moyen sur toutes les CEP possibles. En
regardant ce spectre moyen en fonction de la durée 7 de la Gaussienne, on peut quan-
tifier le moment ou l'on a disparition des structures harmoniques pour une impulsion
Gaussienne chirpée).

On représente les spectres harmoniques moyens pour trois durées d’émission diffé-
rentes (respectivement 7 =3 fs, 7 = 1.33 fs et 7= 1 fs) en Figure 3.37
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FIGURE 3.37 — Spectres harmoniques moyens calculés via I'Equation 1) pour 7 =3
fs, 7 = 1.33 fs et 7= 1 fs en durée d’émission, aprés moyennage sur toutes les CEP
possibles.

A partir de 7=1.33 fs, on voit que les structures harmoniques commencent & dis-
paraitre progressivement, le signal entre chaque harmonique ne redescendant pas to-
talement a zéro, contrairement au cas ou 'on a 7 = 3 fs. On a donc les structures
harmoniques sur un fond continu, et ce fond continu évolue en diminuant la durée de
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3.2. Porte de polarisation "asymétrique"

I’émission XUV. Les structures harmoniques restent présentes dans le spectre méme
pour des durées d’émission inférieures au demi-cycle optique (1.33 fs & 800 nm), lorsque
que 'on moyenne sur toutes les CEP possibles, alors que la situation est compatible
avec la production d'une impulsion attoseconde isolée pour une CEP bien définie.

De maniere quantitative, on observe le contraste de ces structures harmoniques et
I’évolution de la largeur spectrale a mi-hauteur en fonction de 7. On sélectionne une
gamme d’énergie autour d’une harmonique, et on repere le minimum pour le spectre
autour de cet harmonique, ainsi que la largeur spectrale a mi-hauteur. Le rapport
entre le minimum trouvé et le maximum de signal donne ce que 'on définit comme le
contraste spectral. La largeur spectrale et le contraste sont donnés en Figure [3.38]

Contraste entre minimum et maximum
Largeur a mi—hauteur (eV)

© (fs)

FIGURE 3.38 — Evolution de la largeur spectrale a mi-hauteur (trait plein vert, losange)
et du contraste (trait plein bleu, rond) en fonction de la durée d’émission 7. Ces deux
grandeurs sont estimées en regardant 1’évolution du spectre harmonique moyenné sur

les CEP, entre 25 eV et 28 €V (voir Figure [3.37)).

Avoir un contraste de 10% revient donc a avoir une émission de durée 7 = 1.2 fs.
A noter ici que toutes les simulations sont faites dans le cas ol la variation de la CEP
n’induit pas de changement de fréquence centrale. Ce changement de fréquence centrale
avec la CEP a déja été observé expérimentalement, avec des impulsions tres courtes
utilisées pour confiner I’émission XUV [142]. Dans notre cas, en moyennant sur la CEP
expérimentalement, on peut avoir une largeur spectrale apparente surestimée, donc
une largeur minimale de porte sous-estimée si on a des décalages en énergie sur les pics
harmoniques (comme par exemple en Figure , discuté dans le chapitre suivant).

Le contraste obtenu pour les harmoniques les plus hautes en Figure [3.36] est de
0.25 dans la position ;o = 0° autour des 4 dernieres harmoniques. En comparant avec
I’évolution du contraste en Figure|3.38| on obtient alors une durée d’émission d’environ
7 = 1 fs (la courbe donne un contraste de 0.27 pour 7 = 1 fs). On retrouve les durées
minimales estimées du Tableau [3.12] avec des durées minimales de porte compatibles
de 1 fs pour les dernieres harmoniques.

Ceci peut donc expliquer ce que I'on observe en Figure [3.36 avec dans la situation
en porte étroite, des structures harmoniques sur un fond continu, dont les largeurs
spectrales sont compatibles avec des largeurs de porte inférieures au demi-cycle optique.
Nos observations sont en accord et il est possible d’observer des structures harmoniques
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méme dans les cas ou la durée d’émission est inférieure au demi-cycle optique.

3.3 Influence du déphasage induit par la lame biré-
fringente épaisse sur la porte de polarisation

Dans les parties précédentes, Section[3.2.5 et Section [3.2] on considérait uniquement
un déphasage de % induit par la premiere lame multiordre.

Dans cette partie, on s’intéresse aux configurations possibles de la porte de pola-
risation avec un déphasage qui est différent de %. Dans la partie Section , le profil
d’intensité en sortie des lames changeait avec l'orientation €y,0 (tout en gardant 45°
entre les axes neutres des deux lames quelque soit I'orientation /0 ), mais la forme de
la porte ne changeait pas. Dans la partie Section [3.2.5 c’est le contraire, la position
ne change pas, mais la largeur de la porte change. Nous avons cherché si il y avait
une configuration possible dans laquelle on pouvait déplacer la porte de polarisation,
sans changer le profil d’intensité en sortie des deux lames. En s’intéressant a l'impact
du déphasage de la premiere lame sur la porte, nous avons pu déterminer certaines
configurations qui rendaient ceci possible.

On s’intéresse maintenant au cas ou le déphasage de la premiere est % et non plus %.
Apres la lame multiordre, avec une orientation ;0= 45 °, on obtient une polarisation
qui reste linéaire, et qui est polarisée au départ selon ’axe rapide, puis a la fin selon
I’axe lent. Entre les deux, on balaye toutes les orientations de polarisation linéaire dans
un cadran de 90° compris entre I'axe lent et ’axe rapide. En ajoutant la seconde lame %
d’ordre zéro, on va transformer les polarisations linéaires en circulaires/elliptiques sauf
lorsque l'orientation de la polarisation linéaire en sortie de la premiere lame multiordre
est selon un axe neutre de la lame d’ordre zéro. Dans ce cas, on aura toujours une
polarisation linéaire en sortie pour un instant d’émission donné. On obtient en sortie
des deux lames une polarisation qui évolue toujours de circulaire (ou elliptique) vers
linéaire a circulaire (ou elliptique). L’instant ou la polarisation est linéaire est défini
par 'orientation de la seconde lame 67 (en considérant que la premiere lame est fixe,
avec 0y;0=45 °). Changer 670 revient donc a changer les instants ou la polarisation est
linéaire, donc a déplacer le centre de la porte.

Le fait que la premiére lame soit fixe (65,0 fixe) fait que le profil d’intensité ne change
pas, quelle que soit l'orientation de la seconde lame. Ceci est vrai tant que le retard
de :i:% induit par la lame est négligeable devant la durée de I'impulsion. Les matrices
de Jones sont un bon outil pour simuler le comportement de la porte en fonction de
I'orientation 070 en ayant un déphasage ¢p0 = 7 induit par la lame biréfringente.

Sur les Figure [3.39] et Figure [3.40] les simulations montrent que le profil d’'intensité
ne change pas avec 070 (courbe verte) et que la porte change a la fois de forme et de
position (courbe bleue). On passe d’une situation ou l'on a le confinement temporel
maximum (voir Figure [3.40]), avec génération autour du maximum d’intensité (670 =0
°) a une situation ou l'on génére uniquement dans les ailes de 'impulsion (670 = 45
°). L’ellipticité asymptotique n’est plus égale & 1 lorsque 'on modifie I'orientation
0z0. Pour ;0 = 0 °, on obtient une forme inverse a la porte de polarisation a 6,0 =
45 °, la porte étant a l'infini. Dans la configuration dite "porte étroite" (0y0 = 45°
et 070 = 0 °), la largeur de la porte ne change pas avec le déphasage. Par contre,
I'orientation de la polarisation linéaire a 'intérieur de la porte change avec ¢;0. Dans
le cas d’un déphasage %, I'orientation de la polarisation linéaire a 'intérieur de la porte
sera toujours a 0 ° des axes neutres de la seconde lame, donc a 0 ° de l'orientation 0,¢.
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Orientation de la lame ezo=0 ° Orientation de la lame SZO=24 ° Orientation de la lame (-)ZO=46 °
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F1GURE 3.39 — Profil d'intensité et ellipticité en sortie des lames pour trois orientations
différentes 0,0=0°, 0,0=24°, 0,0=46°, avec un déphasage % induit par la premiere
lame, avec 77 = 30 fs, 6 = 32 fs.
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FIGURE 3.40 — Position du centre (vert, trait plein) et largeur de la porte (bleu, sym-
bole rond) en fonction de 'orientation 60, avec un déphasage % Pour les simulations,
on a Tjp= 24 fs, § = 27 fs.

On s’attend donc a voir plusieurs choses expérimentalement :

— Un signal intégré qui évolue de maniere a étre maximum autour de la position
porte "étroite" (fzo = 0°), et minimum lorsque I'on a uniquement génération
dans les ailes (070 = 45°).

— une variation de largeur spectrale pour les harmoniques, car le confinement
temporel varie lui aussi avec l'orientation 6,0, avec un confinement maximum
pour 070 =0 °.

— Un décalage en énergie pour ’énergie centrale des différentes harmoniques, di
au déplacement de la porte, comme pour la Section [3.2]

Expérimentalement, on utilise le méme montage en Figure [3.7] sans gaz dans le
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capillaire de post-compression. Pour obtenir un déphasage %, on a installé une lame

multiordre % sur une platine de rotation motorisée. On a ensuite tourné ’orientation
de la lame & 45° pour ses axes (fyo = 45°), et on a observé 'évolution du signal
harmonique en fonction de la position sur la platine de rotation motorisée (i.e. 'angle
d’incidence), en fonction de 'angle d’incidence de lame. On a considéré que l'on avait
un déphasage % lorsque le signal harmonique était maximum. Une fois ceci fait, on a
ajouté la lame % d’ordre zéro. On génere toujours les harmoniques dans une cellule
d’argon de 6 mm de long, avec une focale de 60 cm. La pression dans la cellule est
de 31 mbar. Les impulsions ont une durée de 7,z = 24 fs. La lame multiordre est une
lame d’épaisseur e=841 pm, introduisant un délai de 27 fs en incidence normale. On
observe le spectre harmonique dans cette configuration, en fonction de I'orientation de
la seconde lame 6zp. Cette évolution est présentée en Figure [3.41]

La Figure montre une évolution du signal similaire aux simulations : maximum
autour de la position porte étroite (fzo = 0 mod 90°) et minimum autour des position
ou l'on génere dans les ailes (070 = 45 mod 90°). On observe aussi une plus grande
largeur spectrale pour les harmoniques autour de ;o = Ofyp0) que pour les positions
070 = 45j500-

L’énergie centrale des harmoniques change avec l'orientation de 670, notamment
lorsque que I'on regarde la zone entre deux positions "porte étroite" successives. Pour
s’affranchir de I’évolution du signal, on normalise le spectrogramme harmonique par
harmonique pour voir ces évolutions. La carte normalisée est présentée en Figure [3.42]

Sur la Figure |3.42 on observe plus clairement des décalages en énergie en fonction
de 0z0. Contrairement & la situation Section 3.2} on trouve une périodicité de 90 ° avec
0z0. Ici, lorsque la porte se déplace avec 0705, on va toujours d’un front a 'autre, et
toujours dans le méme sens. Le fait d’aller du front montant vers le front descendant
ou inversement est déterminé par le sens de variation de 675 uniquement. L’évolution
de la largeur spectrale des harmoniques est visible en comparant a 070 = 45° (sans
porte) et un spectre 070 = 0° (avec porte).
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FIGURE 3.41 — Spectrogramme harmonique en fonction de l'orientation 60, avec
Oro0 = 45° et avec une lame multiordre induisant un déphasage 2 . Le signal intégré

2
spectralement est dessiné en blanc en vertical.
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FI1GURE 3.42 — Spectrogramme harmonique normalisé en fonction de I'orientation 6,0
avec une lame multiordre de déphasage % avec 00 = 45°.

Sur la Figure[3.43] on a remarque bien la différence de signal entre les deux spectres,
ainsi que la différence de largeur spectrale pour chacune des harmoniques. Il y a aussi
une différence d’énergie pour laquelle on obtient la coupure. Pour la position porte
étroite centrée 070 = 90 °, on a une coupure a environ 37 eV, contre 30 eV pour la
position ou 'on génére les harmoniques dans les ailes uniquement, a 6,0 = 136 °. Ce
changement est une signature du déplacement de la porte avec 8;0. Avec le confinement
temporel maximum a 6,0 = 90799e), on retrouve une largeur a mi-hauteur d’harmonique
de plus d’un eV, avec un facteur 2 entre la situation 070 = 45° et 070 = 0° pour les
largeurs a mi-hauteur. Ce changement de largeur spectrale a mi-hauteur est compatible
avec un confinement temporel qui évolue avec l'orientation 050 de la seconde lame. Le
décalage en énergie est lui aussi la signature du déplacement de la porte dans le profil
d’intensité. On observe pour 670 < 90° un décalage vers le bleu, et un décalage vers le
rouge pour 0z > 90 °.

H9 H11 H13 H15
FWHM (0,0 = 136°) (meV) | 440 (£ 20) | 660 (£ 20) | 630 (£ 30) | 630 (£ 30)
FWHM (0,0 = 90°) (meV) | 450 (£ 20) | 690 (£ 20) | 1050 (£ 30) | 1110 (£ 30)
Tyate (€xperimental) (fs) 42(£0.3)122(£03) | 1.8(x£0.2) | 1.7 (£ 0.2)

TABLE 3.13 — Largeurs a mi-hauteur des harmoniques pour les deux spectres en Fi-

gure 3.43]

En observant 1’évolution de I’énergie centrale pour les simulations, on voit que I'on
retrouve expérimentalement une évolution en "S inversé" globale sur [0 :90]°, mais que
I'on ne retrouve pas la deuxieme évolution, autour de la position 675 = 45°. Si 'on
considére un profil d’intensité fixe, avec un trou d’intensité dans ce dernier comme
montré en Figure [3.39, on devrait observer, si la porte est assez fine temporellement,
une deuxieme zone de changement dans I'énergie centrale de ’harmonique, autour de
070 = 45 °, de signe opposé au "S" global. Si ce trou d’intensité est conséquent, on
aura autour de la position porte étroite des pentes opposées a celles dans les fronts
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FIGURE 3.43 — Comparaison entre deux spectres a 670 = 90° (porte étroite centrée)
et 070 = 136° (génération dans les ailes de I'impulsion uniquement).

H17 H19 H21 H23

FWHM (00 = 136°) (meV) 710 720 ., ..

FWHM (870 = 90°) (meV) 1280 1320 1300 1170
Tyate (€xperimental) (fs) 14(£0.2) | 14(£0.2) | 14(x£0.2) | 1.3(£0.2)

TABLE 3.14 — Largeurs a mi-hauteur des harmoniques pour les deux spectres en Fi-

gure [3.43

adjacents (exemple, sur la figure Figure , sur la partie t < 0, on a d’abord le front
montant de l'impulsion avec une pente positive, puis un maximum, puis une pente
négative jusqu’a atteindre le fond du trou dans le profil). De ce fait, au lieu de voir
un seul changement pente positive/pente négative, on devrait voir un deuxieme, moins
intense et plus localisé autour de 7o = Ofg0e1- Ici, ce n’est pas visible.

Une possibilité est que le trou n’est pas assez conséquent pour que le changement
soit visible dans I’évolution des spectres, ce qui peut arriver avec une sous estimation de
la durée des impulsions ou une surestimation du délai introduit par la lame multiordre.
En calculant le profil d’intensité en sortie des lames avec 77p = 24 fs et = 27 fs, on
obtient une valeur minimale dans le trou a 87% du maximum, donc proche de I'intensité
maximum. On peut aussi regarder la valeur de la dérivée de l'intensité a I'intérieur de
la porte pour deux positions ou l'on a la porte dans le front montant et une autre pour
laquelle on se situe plutét dans le trou. On présente I’évolution de cette dérivée extraite
des simulations en Figure [3.44]

Les positions ou 'on évalue la dérivée sont respectivement 18° et 34°. On obtient
alors une dérivée au centre de la porte 4 fois plus grande pour la position 0;0=18 °
(porte dans le front montant) que pour la position ;0=34 ° (porte a l'intérieur du
trou d’intensité, décalée). On peut alors avoir une situation ou le décalage en énergie
est trop petit pour étre vu par rapport a la résolution du spectrometre, et étre diffus
dans le fait que 'on a une plus grande largeur spectrale pour les harmoniques autour
de la position ou 'on attend cette deuxieme structure.
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o1
ot

91 dans la porte (unit. arb)

FIGURE 3.44 — Evolution de la dérivée & l'intérieur de la porte sur un cadran de 90°
en fonction de l'orientation 0z5. La lame biréfringente épaisse est a 6y,0=45 °. Les
simulations sont effectuées pour une impulsion Gaussienne, avec 7, = 24 fs, =27 fs
et op0 = .

En conclusion, on a trouvé une configuration supplémentaire, avec un déphasage %,
dans laquelle on peut déplacer la porte de polarisation dans I'impulsion. Les signatures
de ce déplacement se retrouvent directement dans I’évolution du spectre harmonique
en fonction de l'orientation 670 : largeur spectrale, décalage en énergie, signal intégré
total. En comparaison avec la situation de la porte asymétrique, on modifie néanmoins
la forme de la porte, donc la composition et la largeur spectrale des harmoniques. De ce
fait, chaque configuration peut convenir a une application ou une optimisation propre.

Si 'on revient a une des premieres observations, ot dans la configuration porte
étroite, la durée de porte et le confinement temporel sont indépendants du déphasage
de la premiere lame (& lorientation de la polarisation linéaire dans la porte pres),
on peut se poser la question de ce que I'évolution de la "porte asymétrique" devient
pour un déphasage qui n’est pas %. Dans le cas ou l'on veut optimiser 'efficacité
de génération avec le confinement temporel maximum (porte étroite), on détermine
I'impact du déphasage sur cette derniere. On simule a nouveau 1’évolution de la porte
étroite asymétrique, comme dans la partie Section , mais avec un déphasage de % et
une situation avec un déphasage intermédiaire également % Les évolutions présentées
en Figure [3.46| et Figure [3.47] sont bien identiques entre elles, ainsi qu’a celle présentée
en Figure [3.6]
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Orientation de la lame 9M0=25 ° Orientation de la lame eMO=45 ° Orientation de la lame GMO=65 °
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FIGURE 3.45 — Profil d’intensité (vert plein) et ellipticité (bleu plein) en fonction
de Torientation 6,0 de la premiere lame, respectivement 6,0 = 25°, O0y0 = 45° et
Oro = 65°, Trr = 30 fs et 0 = 32 fs, avec un déphasage de % puis % pour la premiere
lame.
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FIGURE 3.46 — Position du centre (noir, symbole rond) et largeur de la porte (noir
,symbole carré) et intensité normalisée (par l'intensité maximum dans la porte) au
centre de la porte (rouge, symbole croix) en fonction de l'orientation y,0, avec un
déphasage ¢pr0 = % =T.
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FIGURE 3.47 — Position du centre (noir, symbole rond) et largeur de la porte (noir,
symbole carré) et intensité normalisée (par intensité maximum dans la porte) au
centre de la porte (rouge, symbole croix) en fonction de lorientation 0,0, avec un

déphasage ppo = § = &

Ainsi, quel que soit le déphasage introduit par la premiere lame, on peut avoir la
méme évolution pour la "porte asymétrique', en gardant 0,0 = 070 + 45°. En effet,
on additionne toujours une impulsion avec une polarisation circulaire droite/gauche
et une impulsion circulaire gauche/droite, car on a toujours 6,0 = 070 + 45°. On a
toujours une polarisation linéaire la ou les deux impulsions se recouvrent. On vérifie
que 'on peut obtenir ce comportement expérimentalement.
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Le montage expérimental est toujours celui présenté en Figure Le milieu de
génération est toujours une cellule d’argon de 6 mm de long. La pression dans la cellule
est de 30 mbar. On adapte la pression de gaz dans le capillaire pour avoir une durée
d’impulsion proche du délai introduit par la lame multiordre % que l'on va utiliser.
Les impulsions utilisées ont une durée de 7,5 = 9 fs. La lame utilisée est une lame
d’épaisseur e = 0.328 pm, introduisant un délai de 6 = 10.2 fs. La puissance en entrée
de chambre est de P= 1.03 W.

On observe a nouveau I’évolution du spectre harmonique en fonction de I’orientation
Oro de la lame multiordre, en gardant toujours la lame d’ordre zéro a 45° des axes
neutres de la lame multiordre (00 —0z0= 45°). La seconde lame utilisée est une lame
épaisse achromatique % d’ordre zéro. On présente aussi I’évolution du spectre normalisé
harmonique par harmonique. Les deux évolutions sont données en Figure [3.48

15 20 25 30 35 40 45 50
Energie (eV)

mn"'ffl’f?‘._iz‘?/‘.’f‘-’---f/i‘i

30
Energie (eV)

FIGURE 3.48 — Evolution du spectre harmonique en fonction de I'orientation 0,0 de
la premiere lame. Le signal intégré spectralement est dessiné en courbe blanche en
vertical. On a toujours 0,0 = 6,0 + 45°. Les harmoniques sont générées dans l'argon,
avec des impulsions de 77 = 9 fs, et § = 10.2 fs pour la lame. L’évolution normalisée
harmonique par harmonique est aussi présentée.
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FIGURE 3.49 — Evolution de la largeur spectrale & mi-hauteur des harmoniques en
fonction de I'orientation 6,0, pour le premier cadran avec 0y,0 € [34 : 70]° (zones avec
au moins 10% du signal maximum)
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FIGURE 3.50 — Evolution de I'énergie centrale des harmoniques en fonction de 1’orien-
tation 00 pour Oy0 €[34 : 70]° (zones avec au moins 10% du signal maximum).

En comparaison avec la situation en Section[3.2] on retrouve le méme comportement
et le méme type d’évolution :

— Une largeur a mi-hauteur quasi constante, indépendant de 'orientation 6,0,
comme le montre la Figure 3.49 On retrouve aussi une évolution réguliere de la
largeur spectrale avec 'ordre harmonique, qui augmente lorsque I'ordre harmo-
nique augmente.

— Décalage de la fréquence centrale des harmoniques avec I'orientation 6,0, avec
une symétrique de 180 °, impliquant un changement de sens pour le décalage
(vers le bleu pour un cadran, vers le rouge pour le cadran suivant). Le décalage
en énergie augmente encore avec ’ordre harmonique, passant de 150 meV pour
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I’harmonique 13 a 950 meV pour 'harmonique 23, sur un intervalle allant de
Orio = 36° a 00 = 70°. Pour 'harmonique 25, on a méme un décalage en
énergie de 750 meV pour un intervalle allant de 6y;,0 = 42° a 0,0 = 60°. Ces
décalages en énergie sont donnés en Figure [3.50]
— Un signal intégré périodique, de périodicité 90 °. Le maximum de signal se trouve
décalé dans le front descendant par rapport a la position 6z, de 6 °.
On estime la largeur minimale de la porte a partir de la largeur spectrale moyenne
pour les harmoniques, et compare avec les valeurs attendues par calcul théorique. Les
différentes valeurs sont résumées dans le Tableau [3.15]

H13 H15 H17
< FWHM > (meV) | 460 (£ 30) | 430 (& 30) | 760 (& 40)
Tgate (x -) (f8) 39 (+£04) | 43 (£0.3) | 2.4 (+0.3)
Tyate|2] (8) 1.6 (£0.2) | 1.7(£0.2) | 1.5(£0.2)
H19 H21 H23
< FWHM > 880 (4 40) | 1040 (£ 50) | 1160 (£ 50)
Tgate X 7= (1) 1.8 (£ 0.15) | 1.6 (£ 0.15) | 1.5 (£ 0.15)
Toate (f5) 2] 1.5(£02) | 1.5(£0.2) | 1.5(£0.2)

TABLE 3.15 — Largeurs spectrales a mi-hauteur moyennes des harmoniques et largeurs
de porte estimées via le principe d’incertitude, présenté en Equation |D et via les
simulations de I’Equation 1}

Les durées théoriques correspondent aux durée minimales estimées a partir des
largeurs spectrales pour les harmoniques de plus haut ordre. En comparant les Fi-
gure [3.9, Figure [3.20] et Figure I’évolution du spectre harmonique est similaire,
tout en ayant changé le déphasage introduit par la lame multiordre entre les deux
situations. Retrouver les mémes signatures et la méme évolution est en accord avec
les simulations, ou le déphasage introduit par la premiere lame, dans la configuration
porte étroite (00 = 070 — 45°), n’a pas d’influence.

A partir de la Figure , I’évolution relative de «, pour le chemin court est
inscrite dans le rapport entre les pentes des différentes courbes. Ainsi, en prenant
comme référence la pente d'une harmonique de la coupure, ol «, constant égal 13,
on extrait une valeur relative de o, pour les autres harmoniques. Pour ooy, 25 =13,
on a respectivement Qeoure, 113 = 3.60, Qeourt,m15 =1.2, Qcourt, 117 =6.6, Qcourt, 19 = 6.8,
Ocourt, 21 = 8.7, €t Qeourt, 2z = 9.1. On trouve une évolution réguliere pour le o, du
chemin court (sauf H15), qui augmente assez rapidement avec 1’ordre harmonique.

Pour conclure, les simulations et les expériences ont montré que le déphasage de la
lame multiordre épaisse n’avait pas d’importance lorsque 1’on restait dans une configu-
ration classique de porte étroite (60 = 070 + 45°), mais que 'on pouvait obtenir des
configurations plus complexes pour la porte de polarisation en changeant ce déphasage
et en changeant l'orientation des axes neutres de la lame d’ordre zéro. On a étudié
plusieurs cas :

— Configuration porte étroite (070 = 45° + 0y0) vers porte large (620 = Ono), o = % =ZI:

C’est la configuration la plus usuelle, ou I'on passe d’une porte étroite 6,0 = ;
0o + 45° a une porte large 00 = 00, sans déplacement de la porte. On joue
uniquement sur la durée du confinement temporel, en changeant 1’orientation
0z0. Cette configuration est uniquement valable lorsque ¢y 0 = %. Le centre
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de la porte n’est pas déplacé. Cette situation a été mise en évidence au travers
des simulations, mais aussi expérimentalement, avec augmentation de la largeur
spectrale des harmoniques associé a une baisse de signal quand on augmente le
confinement temporel.

— Configuration porte étroite décalée avec 0,0 = 0y0 + 45°, 010 variable : Le confi-
nement temporel est conservé, avec une position de porte controlable, ce qui a
été montré expérimentalement avec deux durées d’impulsions différentes au tra-
vers de plusieurs signatures spectrales (variations de signal harmonique intégré,
changement de fréquence des pics harmoniques, largeurs spectrales constantes),
et retrouvé via des simulations avec un dipole modele simple. Avec ces expé-
riences, des valeurs de «, ont pu étre estimées a plusieurs reprises pour les
harmoniques H11 a H19. Des premiéres situations de o,y négatifs pour les har-
moniques du plateau, avec la trajectoire courte, ont été observées. Dans cette
configuration de porte avec une position contrdlable, le déphasage de la lame
multiordre n’a pas d’impact, comme montré au travers des simulations a trois
déphasages différentes : %, % et % Ceci a été illustré par les observations expéri-
mentales avec deux lames multiordres de déphasages différents. L’optimisation
de lefficacité de la génération d’harmoniques d’ordre élevé confinée via la porte
asymétrique est une méthode valable, quelque soit le déphasage introduit par la
lame multiordre épaisse.

— Configuration porte décalée avec I(t) constant 0,0 = 45°, 070 variable, ¢ = % =7:

Dans le cas ou le déphasage de la lame multiordre est de %, en tournant l’orien-
tation des axes de la seconde lame 0o avec 0,0 fixe, les évolutions sont plus
complexes. Dans cette configuration, il est possible de déplacer le centre de la
porte, sans changer le profil d’intensité en sortie des lames, mais le confinement
temporel est changé, car on observe une déformation de la porte.

Pour le prochain chapitre, on revient a une configuration standard de la porte
de polarisation, en configuration porte étroite. Le but est d’arriver a des situations
compatibles avec la génération d’impulsions attosecondes isolées, et en chercher des
signatures spectrales dans les évolutions du spectre XUV.
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Chapitre 4

Génération de continuum spectral
XUYV : configurations compatibles
avec la génération d’impulsions
attosecondes isolées

4.1 Du continuum spectral aux impulsions attose-
condes isolées

Le Chapitre [3| précédent a montré que l'on a un bon controle de la porte de
polarisation, avec différentes configurations. Dans cette partie, on se focalise sur le
confinement temporel avec la porte de polarisation en configuration "porte étroite"
(Orro = 020 +45°). On a vu plusieurs signatures de confinement temporel dans les Sec-
tion et Section [3.2.5] avec un élargissement spectral significatif des harmoniques.
Dans cette partie, on veut observer des spectres avec des harmoniques aussi larges
spectralement que possible, en poussant le confinement temporel au maximum, jus-
qu’a des situations ou l'on génére un continuum spectral[52), 56l 120]. La génération
d’impulsions attosecondes isolées doit se traduire par la présence d’un continuum dans
le spectre. Pour obtenir des impulsions isolées via le confinement temporel, il faut
avoir une largeur de porte qui limite I’émission a une impulsion attoseconde isolée, soit
Tgate < % Néanmoins, avoir un continuum spectral n’est pas directement équivalent
a la génération d’impulsions attosecondes isolées [52].

Pour augmenter le confinement temporel via la porte de polarisation, il y a plusieurs
parametres sur lesquels on agit :

— Pour un délai ¢ fixe, diminuer la durée 7;z permet d’obtenir une porte plus
courte (voir Equation (3.2)). Ici, cela veut dire utiliser une impulsion plus courte
en sortie de la post-compression. On augmente la pression dans le capillaire et
réajuste finement le chirp avec les miroirs chirpés et les prismes en silice pour
avoir des impulsions plus courtes.

— Augmenter le délai §, ce qui est possible avec une lame multiordre plus épaisse,
pour 77 fixe.

— Augmenter I’énergie avant génération pour avoir une coupure plus haute en
énergie, et donc des harmoniques plus sensibles au confinement temporel.

La pression dans la cellule est aussi un parametre sur lequel on peut agir. Elle per-

mettra de faire ressortir plus ou moins les harmoniques d’ordre plus élevé, notamment a
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plus forte pression. Comme évoqué en Section [3.2.5] il existe des situations ot le spectre
harmonique est continu lorsque la CEP n’est pas stabilisée, en particulier lorsque qu’il
est moyenné sur plusieurs tirs laser donc plusieurs CEP, sans que cela corresponde a
une impulsion attoseconde isolée [142]. Sans stabilisation de la CEP, dans le cas d’une
largeur de porte de polarisation sub %, on peut avoir génération d’une impulsion at-
toseconde isolée, ou bien deux impulsions attosecondes avec le méme spectre.

Avec la CEP stabilisée, pour deux valeurs de ¢cpp = 0 & ¢opp = 5 et une durée
d’émission de T4t = % = 1.33 fs, on passe d’une situation ou ’on génere une impulsion
attoseconde isolée, a deux impulsions attosecondes. Ces situations sont illustrées en
Figure [4.1] Le modele utilisé est décrit ci-dessous.

Amplitude (unit. arb)
(=]

-0.5
» : : :
-3 1 0
Time (fs)
100
o) : ’ P [—écep=0
© | —=¢crp=73
= i
= 50 o
e : : :
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< : : :
£
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-3 -2 1 2 3

0
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FIGURE 4.1 — Comparaison des deux émissions XUV avec une CEP fixe & ¢pcgp = 0 et
¢cpp = 7§ respectivement, avec g4 = 1.33 fs. La courbe du dessus présente le champ
infini de départ pour les deux valeurs de ¢cgp, en trait plein bleu pour 0 et rouge pour
5, ainsi que la Gaussienne définissant la durée d’émission XUV, en pointillés noirs. La
courbe du dessous présente le profil d’intensité temporel pour ¢pcgp = 0 en trait plein
bleu et ¢cpp = § en trait plein rouge.

La Figure montre que pour deux valeurs de CEP fixes différentes, I’émission
XUV sera différente, et ce pour une méme durée de porte (ici 7 = 1.33 fs).

Les caractéristiques spectrales des harmoniques varient elles aussi en fonction de la
CEP, les structures harmoniques apparaissant pour certaines valeurs de la CEP. Dans
un premier temps, on se restreint a des situations sans la stabilisation de la CEP. Dans
ce cas, les largeurs spectrales a mi-hauteur des harmoniques sont étudiées. On simule
I’évolution du spectre harmonique moyenné sur toutes les CEP entre 0 et m pour des
largeurs de porte entre 0.6 fs et 2 fs. On part d’'un champ F;g infini temporellement,
de période T = 2.66 fs. On définit ensuite une Gaussienne d’émission G.rs, dont la
largeur a mi-hauteur définit le confinement temporel de I’émission XUV. En premiere
approximation, on se limite aux cas ol la phase o,/ est nulle, et toutes les harmoniques
sont en phase et de méme amplitude. Les impulsions attosecondes sont donc considérées
Fourier limitées. Le champ harmonique total s’écrit alors :

qaN
Etot,XUV<t) — Z €Z(Qi(w0t+¢CEP)) (4.1)

¢i=q1
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Le spectre ‘Etot’ XUV(w))2 est obtenu en prenant la transformée de Fourier du champ
Eiot xuv, en moyennant sur toutes les valeurs de ¢cgp entre 0 et 7. Le profil d’inten-
sité attoseconde est obtenu en prenant I(t) = Ey xuv(t)Etot xuv (t)*. L’évolution du
spectre moyenné sur ¢cgp est retranscrite en Figure[£.2] On définit le contraste spectral
comme le rapport entre le minimum et le maximum de signal pour une harmonique.
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FIGURE 4.2 - (a) Evolution simulée du spectre harmonique moyenné sur toutes les
valeurs de CEP entre 0 et 7 en fonction de la durée d’émission 74.. Le contraste varie
de maniere continue. L’évolution du contraste spectral (bleu) C=minimum/maximum
et de la largeur spectrale a mi-hauteur (vert) sont également données sur la figure (b),
en fonction de 7yq¢c.

On considére que 1'on obtient un continuum spectral lorsque le contraste spec-

tral est supérieur a 50 %, avec le CEP non stabilisée. Dans le domaine temporel, on
) )

peut considérer que 'on a une impulsion attoseconde isolée lorsque le contraste entre

I'impulsion principale et les impulsions secondaires est de 10% ou moins en ordre de

grandeur. D’apres les simulations en Figure [1.2] observer un continuum correspond

donc a une largeur de porte inférieure a 0.9 fs. Au dessus de cette valeur, les structures
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harmoniques réapparaissent rapidement. Il faut donc une largeur de porte en dessous
du demi-cycle optique lorsque la CEP n’est pas stabilisée.

Dans le cas ou la CEP est stabilisée et pour une largeur de porte de 7yqe = 1.33
fs, le profil d’intensité est illustré en Figure pour deux valeurs de ¢cgp, 0 et 5. On
obtient les deux situations : une impulsion attoseconde isolée, avec deux répliques de
faible amplitude, pour ¢ogp = 0, et deux impulsions attosecondes de méme amplitude
pour ¢cpp = 5. Le contraste entre les répliques et I'impulsion principale pour ¢cgp
= 0 est de 6%, contre 100% pour les deux impulsions dans le cas ¢opp = 5. Les deux
répliques sont séparées de % = 1.33 fs.
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FIGURE 4.3 — Evolution du contraste temporel pour différentes largeurs de porte Tgate
en fonction de ¢pcopp. Le contraste est défini comme le rapport entre I'intensité du pic
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4.2. Signatures spectrales du confinement temporel de I’émission XUV

L’évolution du contraste temporel (rapport entre 'amplitude de I'impulsion secon-
daire et 'amplitude de I'impulsion principale) est donnée en Figure en fonction de
¢cep, pour une largeur de porte 7y = 1.33 fs. Les profils temporels simulés pour
différentes largeurs de porte, a ¢cpp = 0 et ¢cpp = 7, sont donnés en Figure [4.4]

Une ligne horizontale pour le contraste temporel de 10% est dessinée en pointillés
noirs. Cette délimitation permet de visualiser la gamme dans laquelle le critére isolé est
valide ou non. Pour une porte de 744t = 2.66 fs, soit un cycle optique, le contraste est
au minimum de 50% pour les CEP de 0 et 7, et 100 % pour 7. Dans ce cas, le critere
pour obtenir une impulsion attoseconde isolée n’est jamais vérifié. Dans le cas d’une
largeur de porte de 7yq. = 1.33 fs, le contraste est au minimum de 6% pour une CEP
de 0 ou 7, et de 100 % pour une CEP de 7. Dans ce cas précis, 'impulsion générée
peut étre considérée comme isolée lorsque la CEP se situe dans une gamme [0 : 0.17] U
[0.97 : 7]. La stabilisation de la CEP est donc cruciale méme avec une porte de largeur
sub demi-cycle optique.

L’évolution du contraste temporel est aussi dessinée pour deux autres largeurs de
porte Tyqte. Jusqu'a une porte de largeur 7,4 = 0.7 fs, le contraste est toujours de 100%
pour une CEP de 7. La gamme dans laquelle I'impulsion vérifie le critere de 10% sur
le contraste temporel augmente jusqu’a [0 : 0.37] U [0.77 : 7] pour Tye = 0.7 fs. Ces
évolutions montrent que la CEP est un parametre crucial pour pouvoir justifier ’ob-
tention d’une impulsion attoseconde isolée, car pour deux CEP différentes et une porte
de polarisation de largeur sub %, on peut avoir une ou deux impulsions attosecondes
générées, donc perdre le caractere isolé. Néanmoins, 'efficacité de génération est plus
faible dans le cas avec deux impulsions que dans le cas avec une impulsion attoseconde
isolée, ou l'efficacité est maximum. Avec stabilisation de ¢cgp, une largeur de porte
Tgate = 1.33 fs = % est suffisante pour obtenir une impulsion attoseconde isolée. Avec
¢cgp aléatoire, pour s’assurer d’avoir une situation ou 'on géneére en moyenne une
impulsion attoseconde isolée, on doit aller chercher des confinements temporels plus
forts que le demi-cycle optique, et se placer dans une situation avec 7y ~ 0.7-0.8 fs.

Ce modele suppose qu’il n’y a pas ou peu de décalage spectral des harmoniques
avec ¢popp. Ceci est justifié expérimentalement a posteriori.

4.2 Signatures spectrales du confinement temporel
de I’émission XUV

4.2.1 Reéalisation expérimentale : sans stabilisation de la CEP,
impulsions de durée 7,5 =~ 7 fs

Dans un premier temps, l’'observation expérimentale d’harmoniques larges s’effectue
via le montage expérimental développé a I'ILM, illustré en Figure Les parametres
libres sont 77z et d. Les harmoniques sont générées dans l'argon, dans une cellule de
6 mm de long. La focale du miroir de focalisation est de f= 60 cm. Cela donne un
wo de 50 ym (Zr = 2 mm). La pression de néon est de 1083 mbar dans le capillaire.
En réajustant finement le chirp de I'impulsion avec les wedges en silice, on obtient au
minimum de durée une impulsion de durée 7,5 = 7.2 fs.

Pour créer la porte de polarisation, on utilise une lame multiordre d’épaisseur 381
pm, que 'on place d’abord a 0,0 = 45 °. Cette lame multiordre induit un délai

A

de 12.3 fs. La seconde lame est une lame d’ordre zéro § achromatique, fixée a 070

= 0 ° au départ. Dans ce cas, la largeur de porte estimée est de 744, = 0.67 fs, via
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I’Equation , et un continuum spectral avec un bon contraste devrait étre observable
dans ces conditions. La pression dans la cellule est de 30 mbar. On observe le spectre
harmonique avec un spectrometre XUV champ plan, dans deux configurations, porte
étroite (confinement maximum) et sans confinement.
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FIGURE 4.5 — Image spatiospectrale obtenue avec P = 50 mbar en amont de la cellule
d’argon, avec la porte de polarisation en configuration porte étroite (6,0 = 070 +45°),
et Trr = 7.2 fs, 0 = 12.3 fs, soit Tyee = 0.67 fs. Le spectre intégré spatialement sur
toute la dimension spatiale est tracé en jaune. Les hautes tensions des MCP sont a
-1200 V.
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FIGURE 4.6 — Image spatiospectrale obtenue avec P = 50 mbar en amont de la cellule
d’argon sans confinement temporel (6y0 = 070 = 0°), et 77 = 7.2 fs. Le spectre
intégré spatialement sur toute la dimension spatiale est tracé en jaune. Les hautes
tensions des MCP sont a -1100 V.

La Figure[4.5est une image spatiospectrale obtenue en porte étroite dans ces condi-
tions expérimentales. Le spectre est constitué d’harmoniques d’ordres élevés larges,
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4.2. Signatures spectrales du confinement temporel de I’émission XUV

formant quasiment un continuum. Ce continuum s’étale d’environ 35 eV a 47 eV. Des
structures harmoniques restent présentes sur ce spectre, avec un contraste de 72%.
L’utilisation d’une pression élevée dans la cellule permet de faire ressortir les harmo-
niques les plus hautes. Les harmoniques les plus basses sont quasiment absentes dans
le spectre avec ce confinement.

En comparaison, le spectre sans confinement temporel 6,0 = 070 = 0°, est donné
en Figure[4.6] L’'impact du confinement temporel via la porte de polarisation est visible
sur la largeur spectrale des harmoniques, qui augmente lorsque 'on est en configura-
tion porte étroite. Les structures harmoniques sont visibles pour le spectre donné en
Figure et on retrouve le signal pour les harmoniques les plus basses. Le contraste
spectral avec le confinement temporel est de 72 %, contre moins de 10% sans confine-
ment, entre 37 et 40 eV.

La tension des MCP est de -1100 V pour le spectre en Figure [4.0] et de -1200 V
pour le spectre en Figure [4.5] Une augmentation de 50 V de tension correspond a un
facteur 2 sur le signal en sortie. On a donc un facteur 4 entre les deux situations pour
le signal maximum en ordre de grandeur.

On a donc trouvé une configuration qui permet d’obtenir un premier spectre har-
monique avec des harmoniques larges, avec seulement quelques structures harmoniques
présentes et un contraste spectral de 72%.

Le confinement de I’émission XUV par porte de polarisation étant un effet au ni-
veau de 'atome unique, il convient de vérifier que ce continuum n’est pas di a des
effets collectifs comme une modification du spectre IR avec la pression ou des effets
de propagation. Avec une modification du contenu spectral de 'infrarouge, le contenu
spectral de ’XUV est lui aussi modifié. Pour vérifier que I’observation de ce continuum
n’est pas dii a ces effets collectifs, on fait varier la pression dans la cellule en gardant
les autres conditions expérimentales inchangées. L’évolution du spectre harmonique est
présentée en Figure pour des pressions d’argon différentes, respectivement 25, 35,
45 et 55 mbar.
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FIGURE 4.7 — Spectres harmoniques en fonction de la pression dans la cellule. On a

Tir = 7.2 1s, 0 = 12.3 fs, 00 = 45° et 70 = 0°. La largeur de la porte calculée via
I’Equation 1’ est Tyare = 0.67 fs, pour €y, = 0.1.

Sur la Figure 4.7, on voit que le continuum obtenu dans la gamme 35 - 50 eV
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Chapitre 4.

reste présent pour toutes les pressions entre 25 et 55 mbar. Avec une pression plus
basse, les harmoniques les plus basses réapparaissent. Le continuum observé semble
donc indépendant de la pression dans la cellule.

La durée de porte associée via 'Equation est de 0.67 fs, pour €, = 0.1. Les
simulations de la Figure |3.38 montrent que pour une durée d’émission de 0.67 fs, le
contraste spectral est de 70%, donc des structures harmoniques encore présentes mais
un fond continu prédominant. Cette situation correspond a celles que 'on observe en
Figure [4.7] et Figure [4.5] dans la gamme 35-50 eV. Pour les spectres a 55 mbar et 25
mbar sur la Figure , le contraste autour de I’harmonique la plus intense (valeur du
minimum local autour du pic maximum divisé par la valeur maximum du signal) est
de 81% et 64% respectivement. Cette valeur de contraste est cohérente avec les valeurs
de contraste simulées en Figure [£.2] donc compatible avec une durée de porte de 0.7 fs
environ (sub ).

Le fait de faire I'intégration sur I'entiereté de la dimension spatiale peut amener
a observer des spectres continus lorsque le profil spatial est tres inhomogene. Pour
s’affranchir de cet effet, la Figure montre 1’évolution du spectre en fonction de la
pression, mais en intégrant sur une bande autour du maximum de signal. L’évolution
du spectre en intégrant sur une partie spatiale de I'image est donnée en Figure [4.8|
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FIGURE 4.8 — Spectres harmoniques en fonction de la pression d’argon dans la cellule,
avec T = 7.2 fs, 0 = 12.3 fs, Oy0 = 45° et 070 = 0°. La largeur calculée de la porte
via I’Equation est Tyae = 0.67 fs, pour €, = 0.1. L’intégration spatiale est faite
sur une bande réduite de 75 pixels au centre, sur l'axe.

Sur la Figure [4.8] ot une intégration spatiale autour du centre du faisceau est réali-
sée, le continuum reste présent avec les différentes pressions. Les structures harmoniques
sont légerement plus marquées avec cette intégration limitée qu’avec 'intégration sur
toute la dimension spatiale, en particulier a faible pression. Pour P = 25 mbar, le
continuum s’étale de 30 eV a 43 eV. Pour P = 55 mbar, il s’étale de 36 eV a 49 eV.

Le contraste des spectres a 55 mbar et 25 mbar est respectivement de 82% et
56%, soit des valeurs proches pour les spectres de la Figure [4.7], et en accord avec les
simulations des valeurs de contraste de 70% en Figure[4.2] pour de telles durées de porte
Tgate = 0.67 fs.

D’autres spectres avec des harmoniques larges ont été observés, quasiment continus
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4.2. Signatures spectrales du confinement temporel de I’émission XUV

sur les harmoniques de plus haut ordre, pour des conditions expérimentales légérement
différentes. Deux images spatiospectrales avec le spectre harmonique associé pour deux
pressions différents sont données en Figure [£.9) et Figure [4.10]
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FIGURE 4.9 — Image spatiospectrale obtenue avec P = 75 mbar dans la cellule, porte de
polarisation en configuration porte étroite, 77 = 7.2 fs. Le spectre intégré spatialement
est tracé en jaune, et le spectre avec une intégration spatiale réduite sur 75 pixels de
I’axe en blanc. On a 6,0 = 35° et 070 = —10°. La largeur de la porte étroite estimée
via 'Equation est Tyge = 0.67 fs, pour 7/p = 7.2 s, 6 = 12.3 fs et €y, = 0.1.
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FI1GURE 4.10 — Image spatiospectrale obtenue avec P = 25 mbar dans la cellule, porte
de polarisation en configuration porte étroite, 77p = 7.2 fs. Le spectre intégré spatiale-
ment est tracé en jaune, et le spectre avec une intégration spatiale réduite sur 75 pixels
en blanc. On a 03,0 = 35° et 070 = —10°. La largeur de la porte étroite estimée via
’Equation est Tygre = 0.67 fs, pour 7/p = 7.2 s, 6 = 12.3 fs et €y, = 0.1.

On a toujours des impulsions d’une durée 7,5 = 7.2 fs, ainsi que les mémes lames
A

pour la porte de polarisation : multiordre d’épaisseur ¢ = 381 pm, lame d’ordre zéro §
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d’ordre zéro épaisse. Les deux pressions utilisées sont respectivement P = 75 mbar et
P = 25 mbar. On a légerement décalé notre porte de polarisation, de maniere similaire
a la méthode expliquée en Section [3.2] afin d’optimiser le signal XUV. Les orientations
des lames sont 0,0 = 35 ° et 070 =-10°

Les Figure et Figure montrent un spectre assez continu pour 75 mbar,
avec un profil spatial régulier, contrairement au spectre a 25 mbar. Les structures
harmoniques sur les harmoniques de plus bas ordre sont présentes dans les deux cas.
Le continuum obtenu s’étale de 36 eV a 47 eV en Figure [1.9 et de 29 €V & 41 eV en
Figure [£.10] Pour le spectre a faible pression P = 25 mbar, l'intégration spatiale sur
une bande ou sur toute la dimension change la forme du spectre. Pour ce cas ci, le
profil spatial est donc a prendre en compte dans I’analyse.

On a évoqué dans les Section et Section 3.3 que dans la configuration porte
étroite, le déphasage de la premiere lame ne joue pas sur le confinement temporel dans
la configuration porte étroite. Ainsi, une autre lame introduisant un délai similaire a
la lame de 381 pm doit également conduire a observer un continuum. On vérifie ceci
expérimentalement. Le montage expérimental reste le méme, voir Figure Ici, la
lame multiordre introduit un délai plus faible, de § = 10.2 fs. On augmente la pression
dans le capillaire a 1430 mbar pour favoriser 1’élargissement spectral, et des impulsions
courtes en sortie du capillaire. La seconde lame est la lame % d’ordre zéro achromatique.
Pour cette mesure, on a une pression de P = 44 mbar, dans une cellule de 6 mm remplie
d’argon. Les impulsions ont une durée 7,5 = 7.3 fs. L’orientation 6,0 est fixée a 45 °.
Dans un premier temps, on a 6,0 = 0° pour avoir la porte dans la configuration "porte
étroite". Les images spatiospectrales et spectres associés pour les configurations porte
étroite et porte large sont données respectivement en Figure [4.12] et Figure [4.11] Les
tensions des MCP sont les mémes pour les deux spectres.
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FIGURE 4.11 — Image spatiospectrale pour la configuration sans confinement temporel
Oro = 070. Les harmoniques sont générées dans 'argon, avec P = 44 mbar. La durée
des impulsions utilisées est de 7,5 = 7.3 fs, avec une lame multiordre qui introduit un
délai 0 = 10.2 fs.
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F1GURE 4.12 — Image spatiospectrale pour la configuration porte étroite ;0 = 35 °
et 070 -10°. Les harmoniques sont générées dans I’argon, avec P = 44 mbar. La durée
des impulsions utilisées est de 77 = 7.3 fs, avec une lame multiordre qui introduit un
délai 6 = 10.2 fs. La largeur de porte calculée via 'Equation 1) est de Tyqe = 0.73
fs, pour €, = 0.1.

Les Figure et Figure [4.12] illustrent bien D'effet du confinement temporel en
passant d’une situation sans a une situation avec confinement temporel. On obtient
un spectre continu dans la gamme 35-45 eV en porte étroite, avec peu de structures
harmoniques, contrairement au spectre en porte large ou les structures harmoniques
sont plus marquées. Le contraste spectral est respectivement de 72% en porte étroite
et de 18% en porte large. Le contraste de 72% trouvé expérimentalement est cohérent
avec les valeurs de contraste simulées (voir la Figure |4.2)).

Les deux positions en Figure et Figure [4.12 sont des positions remarquables de
la porte de polarisation, respectivement porte large et étroite. On étudie aussi 1’évolu-
tion du spectre harmonique en fonction de 670, entre ces positions particulieres. Les
tensions sur les MCP restent les mémes pour chaque spectre de cette série de mesures.
En changeant I'orientation 60, la largeur de la porte change, donc la largeur spectrale
des harmoniques doit changer avec 6¢.

L’évolution des spectres bruts en fonction de 6z est donnée en Figure [1.13] (a) et
avec normalisation spectre par spectre par le maximum (b). Deux images spatiospec-
trales avec le spectre intégré correspondant sont données en Figure et Figure 4.12]
Entre les deux situations, en comparant les deux spectres, on a dans un cas des struc-
tures harmoniques assez marquées en porte large, et un spectre plutot continu dans la
coupure en porte étroite.

Le contraste dans la gamme 35-45 eV évolue aussi avec 670. Le continuum en
Figure s’étend de 33 eV a 46 eV. Cette situation est bien illustrée par I’évolution
globale dans les spectrogrammes Figure [£.13] On voit deux cadrans distincts, avec une
périodicité de 90 °. Un premier cadran autour de la position porte large (070 = 45f900]),
ou les structures harmoniques sont assez bien définies et se déplacent avec 0z, avec
une coupure plus basse en énergie. Un deuxieme cadran autour de la position porte
étroite (0zo = 90{gge))-
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FIGURE 4.13 — Spectrogramme en fonction de 6o pour 6,0 = 45 °, et spectrogramme
normalisé spectre a spectre par le maximum. Les harmoniques sont générées dans une
cellule d’argon, avec P = 44 mbar. Pour ¢, = 0.1, la largeur de porte estimée via
Equation , en configuration porte étroite, est de 7441 = 0.73 fs pour 80 = 0 fo0°]-
Les positions remarquables de porte étroite sont dessinées en ligne pointillés cyan, et
les positions sans confinement en jaune.

On observe un continuum dans la gamme 35-45 eV pour la porte étroite. Le signal
intégré en Figure montre que 'on a un bon signal en comparant la situation avec
et sans confinement temporel, respectivement 0,0 = 0 ° et 070 = 45 °. Les tensions
des MCP n’ont pas été changées pour cette série de mesures. La Figure montre
un signal plus élevé lorsque 1'on est en porte étroite (pointillés en cyan 070 = Ofgoo])
que dans la position ot I'on n’attend pas de confinement temporel (pointillés en jaune

Oz0 = 45f9001). Cela peut étre expliqué par le fait que la lame multiordre utilisée

n’introduit pas un déphasage %, et que dans la configuration ou 'on attendrait une

porte large avec un signal plus élevé, on retrouve une porte différente car ¢n0 # 7.
Par exemple, un déphasage ¢r0 = % induirait une évolution de ’ellipticité avec une
porte ot I’émission au centre de I'impulsion est supprimée (voir Figure|3.39)). Cela peut
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quelques cycles optiques 775 = 6.4 fs

donner un signal plus fort dans la configuration étroite que dans la configuration "sans
confinement temporel".

En conclusion sur cette partie, nous avons réussi a trouver des situations ou 1’on
observe des spectres continus, larges, sur les harmoniques de la coupure essentiellement.
Les parametres principaux influents sont :

— la durée des impulsions 77, que 'on a réduit jusqu’a 7 fs via la post compression.

— Le délai ¢ introduit par la lame. Ici, on a pu observer pour deux délais différents,
0 =12.3 fs et 6 = 10.2 fs, des spectres continus en configuration porte étroite.
En effet, en réduisant trop la largeur de la porte, on peut passer a une situation
ou 'on génere 1 ou 0 impulsion.

— La pression dans la cellule d’argon. Au travers des exemples, on a vu que le
continuum que 1'on observait expérimentalement était conservé pour différentes
pressions. On a pu favoriser le signal sur les harmoniques hautes en augmentant
la pression, et ainsi mieux voir un spectre continu dans cette gamme d’énergie.
A plus haute pression, les harmoniques basses disparaissent car elles sont réab-
sorbées. Le foyer est situé au début de la cellule (Zz = 2 mm pour une cellule
de 6 mm de long).

Ces différentes situations ont été obtenues sans avoir la stabilisation de la CEP, et
donc le spectre observé est une moyenne sur toutes les valeurs de CEP. Dans ce cas, nous
pouvons uniquement dire que ces spectres sont compatibles avec une émission d’une
impulsion attoseconde isolée, ou deux impulsions. Nous avons par la suite implémenté
la porte de polarisation sur un systeme avec la CEP stabilisée.

4.3 Utilisation d’un systeme CEP stable avec des
impulsions courtes de quelques cycles optiques
TIR — 6.4 fs

4.3.1 Conditions expérimentales et mise en place

Dans la continuité de ce que 'on a observé en termes de spectres continus avec
notre systeme développé a I'ILM, nous avons collaboré avec le Lund Laser Center
pour travailler avec un systeme CEP stable avec des impulsions IR courtes de quelques
cycles optiques. A partir de ce systéme, nous avons implémenté la porte de polarisation
avec pour but d’observer des spectres continus et des signatures spectrales d’impulsions
attosecondes isolées. Le systeme utilisé est un OPCPA stabilisé en CEP [103), [143), [144],
délivrant des impulsions de quelques cycles optiques IR, centrées a 815 nm, a un taux
de répétition de 200 kHz. La durée typique des impulsions obtenues est de 6.3 fs. La
dispersion des impulsions est finement controlée avec une paire de prismes en BK7.
La durée des impulsions est mesurée par une mesure Dscan, montrée en Figure |4.14}
Dans le gaz de génération d’harmoniques d’ordres élevés, la durée est minimisée par
I'extension du spectre harmonique en cherchant la plus grande énergie de coupure.

La stabilisation de la CEP post-oscillateur est assurée via un stereo-ATT [145], 146,
147], systéme basé sur lionisation au dessus du seuil pour permettre la mesure et
le suivi de la CEP. Il permet d’avoir la CEP stabilisée en entrée de la chambre de
génération [103] 143]. La génération d’harmoniques est faite dans un jet de gaz d’argon.
Le diametre du nozzle est de 42 um. Le faisceau est focalisé dans le jet par un miroir
sphérique de focale 10 cm. Le montage expérimental est décrit en Figure [£.16] Il permet
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d’observer le spectre XUV via un spectrometre champ plan sans fente d’entrée et de
caractériser le profil temporel des impulsions XUV. Les lames de calcite, multiordre
et d’ordre zéro sont installées avant le miroir de renvoi vers la chambre harmonique.
L’ajustement de la dispersion se fait en regardant la coupure la plus grande pour la

génération d’harmoniques a l'aide d’une paire prismes en silice et de miroirs chirpés
[103].
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FIGURE 4.14 — Trace Dscan obtenue en fonction d’une épaisseur de BK7 ajoutée pour
introduire la dispersion. Sur la figure du dessous, le profil temporel de I'impulsion
fondamentale est reconstruit a partir de la trace Dscan. L’impulsion a une durée de
Trr = 6.4 fs a mi-hauteur.

L’évolution d’un spectre de génération d’harmoniques en fonction de la CEP est
donnée en Figure[d.15] La CEP est bien controlée par le stereo-ATI et les cycles de CEP
sont visibles directement sur le spectrogramme. Le spectre moyenné sur les valeurs de
la CEP est dessiné en jaune également.

Les structures harmoniques dans le spectre moyenné sur les valeurs de la CEP
montrent que dans cette situation, sans la CEP stabilisée, nous ne sommes pas dans
le cas ou 'on peut avoir un spectre continu. La fréquence centrale des harmoniques
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varie avec la valeur de la CEP [I42], ce que 'on retrouve sur notre spectrogramme. Le
décalage en fréquence sur [0 :7] pour la CEP est de 0.6 eV pour les harmoniques de
plus fort signal.

CEP[n]

25 30

40 45 50

35
Energie (eV)

FIGURE 4.15 — Spectrogramme harmonique en fonction de la valeur de la CEP fixée par
le stereo-ATI. On observe bien deux cycles de CEP sur [0 :27|. Le spectre moyenné sur
toutes les CEP est dessiné en jaune. Les harmoniques sont générées avec des impulsions
de 6.3 fs dans un jet de gaz d’argon, avec une focalisation de f = 5 cm.

Le montage expérimental a la particularité de comporter de nombreuses réflexions
sur des miroirs a un angle d’incidence de 45°. Avoir des miroirs a un angle d’incidence
a 45° modifie I’état de polarisation si ce dernier n’est pas purement s ou p. Ainsi,
en partant au départ d’une polarisation circulaire, on arrive a avoir une polarisation
quasi linéaire apres quelques réflexions a 45° (au nombre de 6 entre l'extérieur de la
chambre et le jet de gaz harmonique). Pour la porte de polarisation, on arrive alors a
une situation ou l'effet de cette derniere peut totalement s’annuler par les réflexions
sur les miroirs. Nous avons essayé de comprendre d’ou vient ce phénomene et d’estimer
son impact sur la porte de polarisation.

Une autre spécificité du montage expérimental est 1'utilisation d’une lame biré-
fringente multiordre d’épaisseur variable. Elle est créée avec deux prismes en quartz
mobiles téte béche et 2 prismes en silice non biréfringents pour assurer une disper-
sion quasi constante. Pour connaitre ses caractéristiques, il a fallu la calibrer par des
mesures optiques.
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Y oPCPA
Stereo ATI
Stabilisation CEP

A 815 nm, 200 khZ, 6.4 fs

N - Prismes en BK7

Miroirs chirpés

Enceintes sous vide
Réseau

Jet de gaz d'argon mobile
Miroir de focalisation i
f=5cm Miroir troué

Miroirs chirpés

Spectrométre CIEL

Lame A/4 multiordre
e = 843 um

Lame A/4 multiordre
e =1.029 mm

Prismes en silice

Roue de filtres

Paires de prismes
biréfringents en
quartz et non
biréfringents

en silice

Lame A\/4 true zero
order 0.25A

.

Lame de Lame A4
calcite multiordre
epaisse 1.87\

X X ZOV\U:Q%B mﬂntmqm"ocmm?mzo:wumnﬁ_‘mxc
Prismes
Bloqueur mobile  Ligne a retard

FIGURE 4.16 — Montage expérimental utilisé au Lund Laser Center. L’OPCPA délivre des impulsions de 6.4 fs, avec un taux de répétition
de 200 khZ, d’une longueur centrale de 815 nm. Le stereo-ATI permet d’avoir la CEP stabilisée en entrée de chambre. Le jet de gaz est un
jet de gaz d’argon. La focalisation se fait avec un miroir en aluminium, de focale f = 5 cm. Un réseau est mobile, et permet d’observer le
spectre XUV. Le spectrometre CIEL permet la détection de photoélectrons pour des expériences pompe-sonde pour caractériser les profils
temporels des impulsions XUV.
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4.3.2 Calibration de la lame biréfringente d’épaisseur variable
et mesure du délai zéro

Pour ces mesures, on utilise une lame birefringente d’épaisseur variable, constituée
de plusieurs éléments biréfringents et non biréfringents :

— Deux prismes biréfringents téte béche en quartz. Avec une polarisation linéaire
qui n’est pas orientée selon les axes neutres des prismes biréfringents, I'impul-
sion fondamentale est séparée en deux répliques, décalées temporellement. Le
délai & entre les répliques dépend directement de 1’épaisseur e traversée. Les
amplitudes des deux répliques seront en cos(a) et sin(«) avec a l'angle entre
la polarisation incidente et les axes neutres prismes(de la méme manieére que
pour une lame multiordre en Section . Pour avoir une épaisseur variable,
les prismes sont translatés I'un par rapport a 'autre. Le faisceau reste fixe et
traverse une épaisseur de quartz qui dépend de la position des prismes. Le délai
entre les deux répliques varie en fonction de la position des prismes. De cette
maniere, on obtient une lame biréfringente d’épaisseur variable [122].

— Deux prismes non biréfringents en silice, installés sous forme de paire de ma-
niére similaire aux prismes en quartz. Sans cette deuxiéme paire de prismes,
lorsque I'épaisseur de quartz varie, I’épaisseur traversée par le faisceau n’est pas
constante. Travailler avec des impulsions courtes sensibles a la dispersion rend
nécessaire d’avoir un systéme neutre en dispersion. En ajoutant cette deuxieme
paire de prismes avec un déplacement opposé aux prismes biréfringents, on rend
I’épaisseur traversée de verre constante quelle que soit la position des prismes.
Le systeme devient neutre ou quasi neutre en dispersion a la différence de dis-
persion entre la silice et le quartz pres : 42 fs? pour le quartz contre 36 fs? pour
la silice.

— Deux lames biréfringentes de compensation. Dans une situation avec unique-
ment les prismes (biréfringents et non biréfringents), on ne peut avoir que des
épaisseurs positives, quelle que soit la position des prismes. Il y a toujours une
épaisseur minimale traversée, donc un délai minimum introduit par les prismes.
Pour avoir des délais négatifs, ou une épaisseur "négative', il faut compenser
le délai minimal des prismes. Ceci est fait en ajoutant des lames biréfringentes
multiordre, comme en Figure Les axes rapides et lents de ces lames sont
en opposition avec les axes rapides et lents des prismes. On obtient ainsi une
configuration ot I'on a des épaisseurs "négatives" et "positives", donc des délais
positifs et négatifs pour les deux répliques.

Le montage de la lame d’épaisseur variable est illustré en Figure [1.17] Les lames de
compensations sont respectivement d’épaisseur 1.029 mm et 0.843 mm.

Pour caractériser 1’épaisseur de la lame d’épaisseur variable, plus précisément la
position ou I’épaisseur est nulle, nous avons effectué des mesures d’interférences spec-
trales. La lame biréfringente d’épaisseur variable a ses axes neutres horizontaux et
verticaux. L’orientation de la polarisation linéaire incidente est controlée par une lame
% d’ordre zéro. En changeant 1'orientation des axes neutres de la lame de calcite par
rapport a la polarisation incidente, on impose la direction de la polarisation linéaire
en sortie. L’orientation de la lame de calcite est 0.4.ie = 40 °, les axes neutres des
éléments biréfringents sont horizontaux et verticaux. Le faisceau est transmis par un
polariseur (analyseur) orienté a 45 ° des axes neutres de la lame d’épaisseur variable
qui projette les deux répliques sur le méme axe pour les faire interférer. On observe
le signal avec un spectrometre, en fonction de ’épaisseur de la lame biréfringente, en
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fonction de la position des prismes. Entre la sortie des lames et 'analyseur, il y a deux
réflexions a 45 ° sur des miroirs argents protégés.

Paire de prismes non
biréfringents en silice

Lame A\/4
Lame A4 multiordre
multiordre e =843 um

Impulsion fondamentale
e =1.029 mm

polarisée linéairement

Paire de prismes
biréfringents en quartz

FiGURE 4.17 — Illustration du montage utilisé pour obtenir une lame biréfringente
d’épaisseur variable. Les prismes en bleu clair sont les prismes biréfringents en quartz.
Les prismes en gris sont les prismes en silice non biréfringents. Les lames de compen-
sations sont aussi dessinées, avec leur épaisseur associée. Les deux répliques en sortie
sont espacées d’un délai d, dépendant de 1’épaisseur de quartz e traversée, donc de la
position des prismes. Le mouvement des 4 prismes est simultané. Les axes lents sont
représentés par des fleches bleues, et les axes rapides par des fleches rouges.

Pour caractériser et calibrer cet interférometre a séparation de polarisation, le
spectre IR est mesuré apres l'analyseur en fonction de la position des prismes biré-
fringents. Le spectrogramme obtenu est représenté en Figure [£.18]

1200

1000

Position des wedges biréfringents (mm)

FIGURE 4.18 — Trace interférométrique obtenue en fonction de la position des prismes
biréfringents. Le signal intégré est dessiné en trait plein jaune. Le délai 0 se situe au
maximum du signal intégré, ici pos = 19.8 mm, la ou le déphasage est nul pour toutes
les longueurs d’onde.
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Le signal intégré sur les longueurs d’onde est représenté en jaune sur la figure. Pour
un déphasage de d¢ = [, on aura un signal maximum, par interférences constructives,
et un signal minimum lorsque d¢ = g[ﬂ] . Si le signal est maximum pour toutes les
longueurs d’onde a la fois, la lame d’épaisseur variable est équivalente a une absence
de lame, donc un délai nul. Le délai 0 de 'interférometre se trouve donc a I’endroit ou
le signal est maximum pour toutes les longueurs d’onde.

La calibration du délai introduit par la lame d’épaisseur variable en fonction de la
position des prismes biréfringents est aussi obtenue par une mesure spectrale. Dans ce
cas, les lames de précompensation sont enlevées, il n’y a que les prismes biréfringents.
Les cannelures spectrales sont mesurées pour plusieurs positions des prismes, et on fait
un ajustement par une fonction dépendante des indices n, et n. pour le quartz. Un
exemple de cannelures spectrales est donné en Figure |4.19]

Les cannelures prennent la forme :

I(\) = Ap|cos (2 e "o

. e)]>+ B (4.2)

avec n. et n, les indices extraordinaire et ordinaire du quartz, A la longueur d’onde,
B une constante qui dépend du ratio entre les amplitudes des deux répliques et e
I’épaisseur de quartz biréfringent.
On fait correspondre cette fonction en Equation avec les cannelures spectrales
observées expérimentalement. Un exemple d’ajustement est donné en Figure [4.19] Les
Ne—"No

parametres d’ajustement sont A, e et ¢ tels que, avec x()\) = e,

T(N)rset = A+ cos(2mz(N)e + @) (4.3)
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F1GURE 4.19 — Exemple de cannelures spectrales pour p = 30 mm, en symboles ronds
bleus. L’ajustement via I(\)yee = A 4 cos(2mz(\)e 4+ ¢)? est dessiné en vert, pour p =
30 mm, et e = 1.58 mm.

L’épaisseur correspondant a une position des prismes est donc connue en mesurant
un spectre. On mesure le spectre cannelé pour plusieurs positions des prismes biréfrin-
gents. L’évolution du spectre en fonction de la position est donnée en Figure . A
chaque spectre et chaque position des prismes est associée une épaisseur biréfringente,
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qui permet d’obtenir I’évolution de I’épaisseur biréfringente en fonction de la position
des prismes en Figure

Positions (mm)

650 700 750 800 850 900
A (nm)

FIGURE 4.20 — Spectres cannelés en fonction de la position des prismes. En courbe
noire le spectre pour la position p = 30 mm et en courbe bleue le spectre pour la
position p = 0 mm.
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FIGURE 4.21 — Evolution de I'épaisseur de quartz biréfringent traversée en fonction de
la position des prismes. L’ajustement linéaire e = a x position + b est trés bon, avec a
=—0.036 et b = 2.64 mm.

En faisant un ajustement linéaire, on obtient le facteur entre épaisseur et position
des prismes, donc la calibration optique du délai en fonction de la position des prismes.
On obtient également I’épaisseur minimale biréfringente pour les prismes, qui peuvent
se déplacer dans la gamme [0 :30] mm.

Les épaisseurs trouvées pour les différentes positions sont données dans le Ta-
bleau [£.1] On trouve une épaisseur biréfingente minimale de 1.58 mm, soit un délai
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minimal de 43 fs avec les prismes seuls. Le calibration des prismes donne un coefficient
de 0.036 mm d’épaisseur par mm de position des prismes.

Positions (mm) | 0 5 [10] 15 | 20 | 25 | 30
Epaisseur (mm) | 2.64 | 2.48 | 2.3 [ 2.12 | 1.94 | 1.76 | 1.58

TABLE 4.1 — Epaisseurs biréfringentes trouvées via les ajustements sur les cannelures
spectrales pour les différentes positions des prismes biréfringents.

Avec cette étude spectrale, on a donc une caractérisation complete du systeéme de
compensation de délais entre les polarisations s et p, avec les prismes biréfringents et
deux miroirs a 45°.

4.3.3 Implémentation de la porte de polarisation sur le sys-
teme CEP stable

4.3.3.1 Compensation du décalage de propagation entre polarisations s et
p

Le délai 0 introduit par I’ensemble prismes biréfringents et lames de compensation a
été mesuré en plusieurs points du montage expérimental afin de déterminer si les miroirs
ont un effet dépendant de la polarisation, et quels éléments peuvent ainsi modifier I’état
de polarisation. En introduisant un état de polarisation avec deux impulsions polarisées
s et p avant le polariseur et décalées temporellement, si des éléments optiques induisent
une différence de propagation entre s et p, le délai 0 mesuré doit étre décalé. La mesure
du délai 0 suit la méme procédure que celle présentée en Figure [£.18

La premiere mesure, qui sert de référence, est faite avant la chambre de génération,
au méme endroit qu’en Figure [£.18 La deuxiéme mesure se fait aprés quatre réflexions
sur des miroirs argent a 45° supplémentaires par rapport a la mesure en entrée de
chambre, a l'intérieur de la chambre de génération d’harmoniques. Au total, il y a
5 réflexions sur des miroirs argent protégés et 1 réflexion sur un miroir aluminium
protégé. La derniere mesure est réalisée apres le jet de gaz pour la génération, apres 6
réflexions supplémentaires (5 sur des miroirs en argent et 1 sur un miroir de focalisation
en aluminium). Au total, il y a 7 réflexions sur des miroirs argent protégés et 1 réflexion
sur un miroir aluminium pour cette mesure. Les trois spectrogrammes similaires a celui
en Figure fournissent le signal intégré en fonction de la position des prismes. Les
spectrogrammes associés aux positions a l'intérieur de la chambre de génération et apres
le jet de gaz sont donnés respectivement en Figure [4.22] et Figure Les signaux
intégrés associés a ces trois mesures sont présentés en Figure [£.24]

La position du délai 0 évolue avec le nombre de réflexions sur les miroirs. Les deux
impulsions créées par le passage dans les prismes biréfringents sont polarisées s et p
en sortie de ces derniers. Il y a donc un décalage temporel graduel qui apparait avec
les réflexions & 45 © sur les miroirs. Pour les trois mesures, on trouve respectivement le
délai 0 :

— A la position 19.8 mm lorsque 'on mesure avant d’entrer dans la chambre de
génération (au total 2 réflexions sur des miroirs argent protégés a 45 degrés par
rapport a la sortie des prismes biréfringents et ’analyseur).

— A la position 18.6 mm lorsque I'on mesure aprés quatre réflexions a 45° sur les
miroirs (au total 6 réflexions sur des miroirs argent a 45 degrés par rapport a la
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sortie de la lame).

— A la position 17.3 mm lorsque 'on mesure aprés le jet de gaz (au total 7 réflexions
sur des miroirs argent a 45° et une réflexion sur un miroir aluminium parabolique
a 45° par rapport a la sortie de la lame).

10 15 20
Position des wedges biréfringents (mm)

FIGURE 4.22 — Spectrogramme obtenu en fonction de la position des prismes biréfrin-
gents apres quatre réflexions a 45°. Le signal intégré de la trace est dessiné en jaune.
Le délai 0 se situe au maximum du signal intégré, ici pos = 18.6 mm

A (nm)

10 15 20
Position des wedges biréfringents (mm)

FIGURE 4.23 — Spectrogramme obtenu en fonction de la position des prismes biréfrin-
gents apres le jet de gaz. Le signal intégré de la trace est dessiné en jaune. Le délai 0
se situe au maximum du signal intégré, ici pos = 17.3 mm
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—Avant la chambre HHG
— Apreés 4 réflexions
|—Apres la cellule de génération

Intensité spectrale normalisée

0 : . : Yo
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15 20
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FI1GURE 4.24 — Comparaisons des signaux intégrés obtenus pour les différentes mesures
de délais 0. On trouve un décalage progressif du maximum avec l'augmentation du
nombre de réflexions a 45 °. Le délai 0 se trouve au maximum du signal intégré. Les
positions du maximum pour chaque signal sont respectivement 19.8 mm, 18.6 mm et
17.3 mm.

Le délai 0 évolue donc significativement avec le nombre de réflexions a 45°, et ce
décalage doit étre compensé pour implémenter la porte de polarisation dans le jet de
gaz. En reprenant la calibration de la Section [4.3.2] le décalage entre I'entrée de la
chambre de génération et la sortie de la cellule est de 2.5 mm en position de prismes,
donc 0.045 mm de quartz, soit un délai de 1.45 fs. Les causes de ce décalage seront
discutés dans une prochaine section.

Pour la porte de polarisation, on vise un délai 6 ~ 75 avec ;g ~ 6.4 fs. Un
décalage de g modifie donc I’état de polarisation. Les prismes biréfringents permettent
donc de précompenser ce décalage temporel entre les polarisations s et p. On adopte
alors la configuration suivante pour I'implémentation de la porte de polarisation :

— une lame multiordre, introduisant un déphasage de 1.87\.

— une lame % d’ordre zéro "true zero order’, introduisant un déphasage de 0.25).

— un montage de compensation incluant les prismes biréfringents et prismes de

compensation, ainsi que les lames multiordre de compensation. On précompense
ainsi le décalage temporel entre s et p via la biréfringence, en induisant un délai
de signe opposé, réglable via la position des prismes. La position de travail
se situe donc autour de 16.9 mm, soit ’équivalent d’une réflexion sur miroir
argent supplémentaire par rapport au délai 0 mesuré en référence (une des deux
réflexions est uniquement un miroir de collecte, commun a toutes les mesures
optiques).

Ce décalage dii a la propagation est aussi visible dans 1’évolution du spectre har-
monique en fonction de la position des prismes biréfringents. Deux cas de figures sont
possibles : un cas ou la polarisation est purement horizontale ou verticale (s et p dans
notre cas), et I'autre ou la polarisation est une combinaison linéaire de s et p (ici a 45°
de I'horizontale et de la verticale s+p ou s —p). En regardant ou se trouve le maximum
de signal pour le spectre harmonique en fonction de la position des prismes dans ces
deux cas, on doit retrouver le décalage de propagation entre les deux polarisations s et

P.
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Les harmoniques sont générées dans un jet de gaz d’argon. Le fait de générer dans
un jet de gaz, assimilé a un milieu infiniment fin, limite les effets de réabsorption et
d’accord de phase, comparativement a la génération dans une cellule de gaz comme a
I'iLM. La pression locale peut étre plus grande avec un jet de gaz, mais demande un
alignement beaucoup plus précis. La durée des impulsions est de 77,5 = 6.4 fs. La lame
d’épaisseur variable est composée des prismes biréfrigents en quartz et des prismes non
biréfringents en silice ainsi que d’une lame multiordre d’épaisseur e = 1.029 mm et
d’une lame multiordre d’épaisseur e = 0.843 mm. La lame de calcite épaisse est placée
avant cette lame d’épaisseur variable, avec une lame % d’ordre zéro pour tourner la
polarisation avant la lame de calcite. Les axes neutres de la lame d’épaisseur variable
restent horizontaux et verticaux. Une deuxiéme lame % d’ordre zéro est placée avant
I’entrée de la chambre, apres la lame d’épaisseur variable.

— Dans le cas ou la polarisation est purement s et p, I'orientation des axes neutres

de la lame calcite est tournée de 45°, et 'orientation des axes neutres de la

premiere lame % est tournée de 22.5°. Les axes neutres de la seconde lame %
d’ordre zéro sont laissés horizontaux et verticaux. Les polarisations de sortie

sont s et p.

— Dans le cas ou la polarisation est une combinaison de s et p, 'orientation des axes
neutres de la lame calcite est tournée de 45°, et 'orientation des axes neutres
de la premiere lame % est tournée de 22.5°. L’orientation de la deuxieme lame
% d’ordre zéro est tournée de 22.5° par rapport a I'horizontale. Cela permet de
tourner les polarisations, et d’obtenir une polarisation s 4+ p et s — p.

L’évolution du spectre harmonique en fonction de la position des prismes est donnée

en Figure pour les polarisations s+p et s —p et en Figure pour la polarisation
purement s et p.
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FIGURE 4.25 — Evolution du spectre harmonique en fonction de la position des prismes
biréfringents avec des polarisations s + p et s — p. Le signal intégré spectralement est
dessiné en jaune. Les harmoniques sont générées dans un jet de gaz d’argon avec des
impulsion de durée 7,5 = 6.4 fs.
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Sur les Figure [4.26| et Figure 4.25 les évolutions sont tres différentes, avec un
maximum de signal de signal intégré qui n’est pas le méme pour les deux situations.
Les pics présents dans I’évolution du signal intégré sont aussi plus larges en Figure [4.26]

Position des prismes en silice (mm)

30 35 40 45

50 55 60 65 70 75 80
Energie (eV)

FIGURE 4.26 — Evolution du spectre harmonique en fonction de la position des prismes
biréfringents avec des polarisations s et p. Le signal intégré spectralement est dessiné
en jaune. Les harmoniques sont générées dans un jet de gaz d’argon avec des impulsion
de durée 77z = 6.4 fs. Les impulsions s et p sont séparées puis recombinées au niveau
de l'interférometre a séparation de polarisation.
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FIGURE 4.27 — Signal intégré spectralement en fonction de la position des prismes
en quartz pour les deux situations : polarisation s en rouge et polarisation s + p en
bleu. Une ligne en pointillés est repérée pour chaque signal, marquant le maximum.
Les positions des maxima sont respectivement a 19.8 mm pour les polarisations s + p
et s —peta 17.2 mm pour les polarisations s et p.

La superposition de ces deux signaux intégrés est donnée en Figure Le décalage
entre les maxima est de 19.8mm pour les polarisations s+p et s —p a 17.2mm pour les
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polarisations s et p. Ces valeurs concordent avec celles mesurées via la mesure optique
d’interférences IR/IR (décalage de 2.5 mm en position des prismes biréfringents). En
ayant tourné la polarisation s et p de 45 ° avant I’entrée de la chambre, on retrouve la
position du délai 0 mesurée optiquement avant 1’entrée de la chambre.

Il existe un décalage de propagation entre la polarisation s et la polarisation p, qui
est visible sur les deux. Ce décalage est retrouvé a travers deux mesures : la mesure
optique d’interférences IR /IR et la mesure avec la génération d’harmoniques. Ce déca-
lage doit étre pris en compte lorsque 1’état de polarisation est complexe, comme avec
la porte de polarisation.

4.3.3.2 Reéalisation expérimentale de la porte de polarisation

La lame multiordre 1.87\ est orientée avec 0,0 = 45° et la lame % d’ordre zéro
est orientée avec 070 = 0°. On génere les harmoniques dans un jet de gaz d’argon. La
dispersion des impulsions est compensée avec des prismes en SiOs et optimisée pour
avoIr T, 1a ott 'on a la plus grande coupure dans le spectre harmonique (réglé avec 0,0
=0° et 070 = 0°). La durée mesurée 775 via Dscan est de 6.4 fs. On donne I’évolution du
spectre harmonique en fonction de la dispersion ajoutée dans une configuration neutre
(sans porte de polarisation) en Figure avec les axes neutres des lames orientés
selon la polarisation incidente. La durée minimum 7,,;, dans le jet est obtenue pour la
position e = 34.9 mm.

On observe le spectre harmonique avec la porte de polarisation en configuration
porte étroite. Dans cette configuration, on peut observer le comportement du spectre
harmonique en fonction du délai s-p introduit par les prismes biréfringents, donc de la
position des prismes. Cette évolution est donnée en Figure
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FIGURE 4.28 — Evolution du spectre harmonique en fonction de la dispersion introduite
sur 'impulsion IR. Les axes neutres des différentes lames sont horizontaux et verticaux,
orientés selon la polarisation incidente, 0,0 = 0 ° et 070 = 0 °. La durée minimale
dans le milieu générateur est obtenue lorsque la fréquence de la coupure est maximale.

La compensation du délai entre les polarisations s et p se trouve la ou 'on a deux
signatures de la présence d'une porte étroite : une baisse de signal et un élargissement
spectral. Avec les mesures effectuées en Figure [£.24] la précompensation doit se trouver
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a la position 17.3 mm. Sur la figure Figure [£.29, autour de la position 16.9 mm, le
signal est plus bas que les deux maxima de signal respectivement a 17.4 mm et 16.3
mm. Les spectres sont donnés en Figure [£.31] La compensation du délai entre s et p
se trouve donc a cette position. Le signal intégré est donné en Figure .30} La position

de travail, qui correspond au minimum de signal global et local, se trouve bien autour
16.9 mm.
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FIGURE 4.29 - Evolution du spectre harmonique en fonction de la position des wedges
biréfringents dans la configuration porte étroite, 0y;0 = 45 ° et 070 = 0 °. Le signal
intégré est dessiné en vertical en jaune. On a 775 = 6.4 fs, 6 = 4.66 fs, donc une largeur
de porte estimée via Equation de Tyae = 0.9 fs, pour €4, = 0.1.
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FIGURE 4.30 — Evolution du signal intégré spectralement en fonction de la position
des prismes biréfringents. La position de travail choisie se situe dans le creux autour
de 16.9 mm en position des prismes. L’enveloppe supérieure est dessinée en trait plein
noir. Le signal intégré correspond au signal en jaune en Figure
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FI1GURE 4.31 — Spectres harmoniques pour deux positions des prismes biréfringents,
respectivement 13.6 mm et 17.3mm. La plus grande coupure et les harmoniques les plus
larges spectralement sont obtenus a 17.3 mm, proche du délai 0 extrait en Figure m

On se place a la position 16.9 mm pour les prismes biréfringents. Avec la CEP
stabilisée sur l'oscillateur uniquement, la stabilisation de la CEP a long terme n’est
pas assurée en entrée de chambre de génération d’harmoniques. Pour voir si 'on a des
effets de CEP, on peut la varier finement a 'aide des prismes en BK7. Pour cela, on
ajoute de I’épaisseur de verre traversée, de valeur tres faible, pas par pas. On utilise
les mémes prismes en BK7 utilisés pour le Dscan de la Figure mais en faisant
des pas beaucoup plus fins. On calcule I'équivalent d’épaisseur de BK7 pour obtenir
un décalage de m pour la CEP. On part de I'indice de phase du BK7 calculé avec les
coeflicients de Sellmeier [14§] :

) \/1 1.03961212)\? n 0.231792344\? n 1.01046945\2 (4.4)
n = .

¢ A2 —0.00600069867 ~ A? —0.0200179144 = A2 — 103.560653
L’indice de groupe est calculé comme n, = nyg — )\%A(’\). L’évolution de n, et ng

est donnée en Figure [4.32]
Pour avoir un décalage de 7 sur la CEP, il faut une épaisseur optique correspondant
a un décalage de %, soit :
Ang
"N = 2,0 ne) 49
L’évolution de cette épaisseur est donnée en Figure également. Une épaisseur de ~
38 um induit un décalage de 7 pour la CEP [103], 149]. 11 faut avoir un pas d’épaisseur
plus fin pour voir des effets de CEP. On doit aussi rester autour de la dispersion
optimale pour I'impulsion. Pour calibrer I'épaisseur introduite par les prismes en BK7
et les wedges en silice, on compare pour chacun deux mesures de type Dscan, avec
un ajout ou non d’une lame de silice de 1 mm. Connaissant le décalage dans les deux
mesures et I’épaisseur introduite, on calibre les deux paires de prismes. Pour les prismes
en silice, on trouve un décalage de position 10.5 mm, pour 1 mm d’ajout de silice.
Un step de 1 mm en transmission correspond donc a 1/10.5 = 0.095 mm = 95 pm
d’épaisseur ajoutée. De la méme maniere, pour les prismes non biréfringents en BK7,
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on trouve un décalage de 5 mm pour 1 mm d’épaisseur, soit 1/5 = 0.2 mm = 200 pm
d’épaisseur de BK7 ajoutée pour un pas d’'un mm.
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FIGURE 4.32 - Evolution des indices de groupe (trait plein bleu) et phase (trait plein

noir) ainsi que de Iépaisseur de BK7 nécessaire pour décaler ¢pcpp de 7 en fonction de
dng ()

) la longueur d’onde. Les indices sont calculés par 'Equation (4.4)) et Ng = Ng—A—5H"-

L’évolution du spectre harmonique en fonction de I’épaisseur de BK7 introduite est
donnée en Figure [4.33
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F1GURE 4.33 — Spectrogramme harmonique en fonction de 'épaisseur de BK7 intro-
duite, qui permet de controler la CEP. La durée des impulsions est de 7,z = 6.2 fs, avec
génération dans un jet de gaz d’argon, en configuration porte étroite (avec une lame
multiordre 1.87\ et une lame d’ordre zéro 0.25), 0,0 = 45°, 070 = 0°). Pour certaines
CEP, les structures harmoniques disparaissent pour les harmoniques de la coupure. Le
minimum de Cooper apparait dans les spectres harmoniques autour de 50 eV.

Les spectres sont intégrés a partir des images prises en échelle logarithmique base
10, ce qui permet de mieux voir les harmoniques de la coupure par rapport a ’échelle
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linéaire. Deux images a deux épaisseurs différentes, avec les spectres intégrés corres-
pondants, sont données respectivement en Figure 4.34] et Figure Les épaisseurs
respectives de BK7 pour ces deux images sont e = 32 um et e = 49 um, ce qui est
¢équivalent a un changement de 7 pour la CEP.
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FI1GURE 4.34 — Image spatiospectrale harmonique pour une épaisseur introduite de 32
pm en Figure [4.33] avec le spectre intégré dessiné en noir sur la figure. La durée des
impulsions est de 775 = 6.2 fs, en configuration porte étroite 0,0 = 45° et 070 = 0 °,
et la position de précompensation pos = 16.9 mm pour les prismes en quartz.
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FI1GURE 4.35 — Image spatiospectrale harmonique pour une épaisseur introduite de 49
pm, avec le spectre intégré dessiné en noir sur la figure. La durée des impulsions est de
Trr = 6.2 fs, en configuration porte étroite 0,0 = 45° et 670 = 0°, et la position de
précompensation pos = 16.9 mm pour les prismes en quartz.

Le comportement de la fréquence centrale des harmoniques est aussi légérement
différent pour les harmoniques basses et les harmoniques hautes. Les harmoniques
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basses sont tres peu affectées par la CEP, avec une fréquence centrale qui varie tres
peu. Pour les harmoniques les plus hautes, la fréquence centrale et la largeur spectrale
varient de maniere cyclique.

Pour les harmoniques les plus hautes, dans la coupure, les structures harmoniques
sont présentes, sur un fond continu, pour la Figure Pour la Figure [£.34] les struc-
tures harmoniques ont disparu, et on obtient un continuum XUV dans la coupure du
spectre harmonique. Ce continuum s’étale de 47 eV a 63 eV. Faire varier la CEP de
maniére fine nous permet donc de voir deux situations apparaitre, ou l'on a soit des
structures harmoniques larges sur fond continu, soit un continuum pour les harmo-
niques de la coupure.

Pour revenir au calcul du décalage de m pour la CEP en Figure on regarde
sur la Figure les différentes positions, épaisseurs pour lesquelles on obtient un
continuum dans le spectre harmonique. La Figure 4.32| montre que cette apparition
du continuum est périodique avec I'ajout de I’épaisseur de BK7. Cela correspond a
du "CEP cycling". Chaque réapparition du continuum marque un décalage de 7 sur
la CEP. Ici, on obtient un continuum autour des épaisseurs suivantes : 32 pm, 68
pm, 106 pm, 143 pm et 179 pm. Un exemple de continuum retrouvé sur une image
spatiospectrale est donné en Figure [£.36] L’écart moyen entre les différentes positions
est de 36.6 pum, ce qui correspond a I’épaisseur moyenne pour un cycle de 7w en CEP.
On retrouve une valeur similaire & celle calculée en Figure qui est de 38 pm. La
précompensation a donc permis d’observer des situations avec des spectres continus au
niveau de la coupure du spectre harmonique. Ces spectres sont continus pour certaines
CEP, et les structures réapparaissent avec une CEP de 7 plus loin. Le contraste dans
le cas d'une CEP 7 est de 70%.
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FIGURE 4.36 — Image spatiospectrale harmonique pour une épaisseur introduite de
66 pm, avec le spectre intégré dessiné en noir sur la figure. La durée des impulsions
est de 77gr = 6.2 fs, en configuration porte étroite 0,0 = 070 + 45°, et la position de
précompensation pos = 16.9 mm pour les prismes en quartz.

La reproductibilité de l'expérience a été vérifiée en faisant la méme mesure sur
une autre journée. Dans cette série de mesures, le stereo-ATI [145] [146], [147] est en
fonctionnement, permettant la stabilisation de la CEP a long terme. Pour faire varier
la CEP, on doit alors utiliser les prismes en silice fondue plutot que les prismes en BK7,
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qui fixent la dispersion optimale pour les impulsions en entrée du systeme du stereo-
ATI. Cela permet d’avoir la CEP stabilisée sur le long terme au niveau de l'entrée de
la chambre de génération, et non plus a court terme. On se remet a la position de la
compensation avec les prismes biréfringents. La génération d’harmoniques se fait dans
un jet de gaz d’argon, avec des impulsions IR de durée 7,5 = 6.3 fs. Les lames utilisées
pour la porte de polarisation sont respectivement une lame multiordre d’épaisseur 1.87\
(mesuré optiquement) et une lame 0.25\ d’ordre zéro. Le délai introduit par la premiere
lame est de 0 = 4.97 fs a 820 nm. L’évolution du spectre harmonique en fonction de
I'épaisseur relative ajoutée de SiO; est donnée en Figure [4.37]
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FIGURE 4.37 — Spectrogramme harmonique en fonction de 1’épaisseur de SiOq intro-
duite, en configuration porte étroite ;0 = 45° et 0,0 = 0 °. La durée des impulsions
est de T;p = 6.4 fs, avec génération dans un jet de gaz d’argon, une lame multiordre
d’épaisseur 1.87\ et une lame d’ordre d’épaisseur 0.25), soit § = 4.97 fs. On distingue
le minimum de Cooper autour de 47 eV dans les spectres harmoniques. La position de
la précompensation est a 16.9 mm pour les prismes biréfringents.

Sur la Figure [£.37, le continuum apparait bien pour certaines épaisseurs, donc
certaines CEP. On retrouve une situation similaire & celle en Figure On distingue
de maniére claire le minimum de Cooper [I50, 151] autour de 47 €V, avec une chute
du signal harmonique autour de cette énergie. Les spectres harmoniques obtenus pour
plusieurs épaisseurs différentes en Figure [4.38].

Les Figure [£.37] et Figure [£.38) montrent que les structures harmoniques dispa-
raissent bien d’une épaisseur a l'autre, de maniere cyclique. Le continuum spectral
généré dans le spectre harmonique est reproductible d’une épaisseur a une autre pério-
diquement. Ce continuum s’étale de 49 a 63 eV.

En comparaison avec cette série de mesures, on se place maintenant a une position
ou I’on ne compense plus avec les prismes biréfringents, soit a la position 19.8 mm, la ou
I’on avait le délai 0 avant d’entrer dans la chambre de génération. On regarde a nouveau
I’évolution du spectre harmonique en fonction de I’épaisseur de SiO, ajoutée. Les autres
parametres expérimentaux n’ont pas changé. L’évolution du spectre harmonique est
donnée en Figure [£.39] et est tres différente de I’évolution montrée en Figure [4.37]

Les Figure [£.37 et Figure [4.39 montrent bien que sans la bonne compensation avec
les prismes biréfringents, le continuum spectral obtenu en Figure .37 n’apparait plus,
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quelle que soit ’épaisseur de SiO, introduite. La CEP n’a plus d’effet sur ’apparition
du continuum dans la coupure dans les mesures montrées en Figure [£.39 Ceci confirme
encore que I’état de polarisation est modifié lorsque I’on ne compense pas la différence
de propagation entre s et p pour le montage expérimental, et que la configuration
porte étroite n’existe plus au niveau du milieu générateur sans précompensation. Une
superposition de plusieurs spectres est donnée en Figure [£.40, On voit effectivement
que la CEP ne joue plus sur la disparition des structures harmoniques dans la coupure,

via Figure et Figure [4.40]

—egi0p= 18.5 um
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FIGURE 4.38 — Spectres harmoniques intégrés pour différentes épaisseurs relatives
ajoutées de SiOs, respectivement 18.5 um, 34.7 pm et 53.6 um. On a décalé les spectres
en ordonnée pour mieux observer les différences. On a toujours la porte en configuration
porte étroite 0,0 = 45° et 070 = 0°.

On a donc montré que 'on pouvait générer un continuum dans le spectre harmo-
nique avec une porte de polarisation, méme avec un montage expérimental ayant des
effets polarisants.

On retourne a la position de la précompensation pour les prismes biréfringents, soit
16.9mm. Jusqu’ici les mesures ont été réalisées sans filtre métallique, donc sans sélection
spectrale réelle des harmoniques. Le filtre métallique en zirconium peut étre utilisé pour
sélectionner les harmoniques les plus hautes et enlever le fondamental rémanent. On
vérifie si 'on conserve le continuum spectral en introduisant un filtre métallique en
sortie de la cellule de génération. Avec le filtre, on s’assure de garder les harmoniques
de la coupure, la ou les signatures spectrales observées correspondent a une impulsion
attoseconde isolée.

Le continuum se trouvant dans une gamme de 15 eV au dessus de 50 €V environ, on
sélectionne un filtre métallique en zirconium, d’une épaisseur de 200 nm. L’évolution
du spectre harmonique est donnée en Figure pour plusieurs CEP. Le continuum
est toujours présent et bien isolé. La transmission des harmoniques basses est nulle.

On retrouve le continuum pour certaines CEP en Figure[.41] Le continuum est bien
isolé, avec une transmission par le filtre nulle pour les harmoniques les plus basses. Avec
le filtre métallique, on observe un continuum entre 51 eV et 65 eV. Une superposition
de spectres pour plusieurs épaisseurs est donnée en Figure [£.42] montrant les effets de
CEP sur la disparition et apparition des structures harmoniques pour le continuum

163



Chapitre 4.
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FIGURE 4.39 — Spectrogramme harmonique en fonction de 1’épaisseur de SiOq intro-
duite, en configuration porte étroite 6y;0 = 45° et 070 = 0°. La durée des impulsions
est de T;p = 6.4 fs, avec génération dans un jet de gaz d’argon, une lame multiordre
d’épaisseur 1.87\ et une lame d’ordre 0 0.25\. La position de la précompensation est
a 19.8 mm pour les prismes biréfringents.
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FIGURE 4.40 — Spectres harmoniques intégrés pour différentes épaisseurs relatives
ajoutées de SiO,, respectivement 18.5 pm, 34.7 pm et 53.6 pum. Les spectres sont
décalés en ordonnée. La configuration de la porte est toujours porte étroite, mais il n’y
a pas de précompensation de décalages diis a la propagation.

Le comportement du continuum spectral est similaire avec et sans filtre métallique,
avec les mémes effets de CEP sur les structures harmoniques.
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FIGURE 4.41 — Spectrogramme harmonique en fonction de ’épaisseur de SiOq intro-
duite, en configuration porte étroite ;0 = 45° et 0,0 = 0 °. La durée des impulsions
est de 7p = 6.4 fs, avec génération dans un jet de gaz d’argon, une lame multiordre
d’épaisseur 1.87\, soit 6 = 4.97 fs, et une lame d’ordre 0. Les prismes de précompen-
sation sont a 16.9 mm. Le filtre est en zirconium, d’épaisseur 200 nm.
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FIGURE 4.42 — Spectres harmoniques intégrés pour différentes épaisseurs relatives
ajoutées de SiOq, respectivement 19.9 pm, 34.2 pm et 50.4 pm. Les spectres sont
décalés en ordonnée. Les structures observées autour de 30 eV sont des ordres 2 du
réseau.

Dans la position ou 'on obtient la bonne compensation avec les prismes biréfrin-
gents, on observe aussi I’évolution du spectre harmonique en fonction de I'ouverture de
la porte. Pour se faire, on se place a 0,0 = 45 ° fixe et on change 'orientation 6.
On passe d’une porte étroite a une porte large lorsque ’on passe de ;0 = 0° a 070 =
+ 45 °. Pour observer ce comportement, on effectue un spectrogramme en fonction de
I’épaisseur de silice pour quelques orientations 6,0 entre la configuration porte large
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Oro = 45° avec 0,0 = 45° et la configuration porte étroite 0,0 = 45° et 070 = 0°. Les
conditions expérimentales sont les mémes : impulsions de durée 7,5 = 6.2 fs, 6 = 4.97
fs, génération dans un jet de gaz d’argon. Dans cette série, il n’y pas le filtre métallique
en zirconium, ce qui nous permet de voir I’ensemble du spectre harmonique.

L’évolution du spectre harmonique en fonction de 670 est donné en Figure [4.43]
Pour chaque orientation 60, on obtient un spectrogramme qui varie avec 1’épaisseur
de silice ajoutée. On sélectionne un spectre a une méme épaisseur pour toutes les
graduations 0z, ce qui nous permet d’obtenir la Figure 4.43
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FIGURE 4.43 — Spectrogramme harmonique en fonction de I'orientation 8z¢. 0,0 reste
fixé a 45°. Les harmoniques sont générées avec des impulsions de durée 7,5 = 6.2 fs, §
= 4.97 fs, dans un jet de gaz d’argon.
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La Figure [4.43| montre une évolution réguliere du spectre. Le continuum dans les
harmoniques de la coupure est conservé de 0 ° a -10° environ. 670 = 0 ° correspond
a la situation porte étroite, et 870 = 45 ° correspond a la porte large. Entre 10 °
et 45 °, on voit les structures harmoniques apparaitre la ot 'on avait le continuum.
Une illustration de ce comportement pour les spectres est donnée en Figure [4.44] et
Figure On calcule Pévolution de la durée de la porte via 'Equation [IZH, avec
les conditions expérimentales évoquées précédemment : 77 = 6.4 fs, 6 = 4.97 s, e,
= 0.10 (valeur prise dans le Tableau [3.1)).

0z0 (°) 0° -4° -8° -12°
Teate (simulations [2]) (fs) | 1.18 £0.20 | 1.2 £ 0.21 | 1.24 £ 0.22 | 1.30 + 0.24

0z0 (°) -16° -20° -24° -28°
Tyate (simulations [2]) (fs) | 1.40 £ 0.26 | 1.55 & 0.30 | 1.78 4 0.36 | 2.12 + 0.46

TABLE 4.2 — Largeurs de porte estimées via Equation (3.2) en fonction de 6,0 avec §
=4.97fs, T/r = 6.4 18, €4, = 0.1. On se limite aux premieres positions apres la position
porte étroite, pour se focaliser sur la transition continuum vers structures harmoniques.

Les Figure [4.44] et Figure [4.45 montrent que les structures harmoniques dans la
coupure apparaissent entre 0,0 = - 8° et 070 = -12 °.
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FIGURE 4.44 — Spectres harmoniques pour 0,0 = 45° et quelques orientations 6,0 :

070 = 0 ° (trait plein rouge, porte étroite), 070 = -16° (trait plein vert, porte inter-

médiaire) et 0,0 = -45 ° (trait plein bleu, porte large).
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FIGURE 4.45 — Spectres harmoniques pour quelques orientations 070, respectivement

070 = 0 ° (trait plein rouge, porte étroite), 8,0 = -8° (trait plein vert, porte intermé-

diaire), 670 = -12 ° (trait plein bleu, porte intermédiaire) et ;0 = -12 ° (trait plein

noir, porte intermédiaire). On a 0,0 = 45°.

D’apres le Tableau [£.2] la largeur de la porte simulée pour ces deux graduations
est respectivement de 1.24 + 0.22 fs et 1.30+ 0.24 fs. La CEP était stabilisée pour
I'expérience. La longueur d’onde centrale du spectre de I'impulsion IR est 815 nm.
On obtient donc un demi-cycle optique de 1.35 fs. Les structures apparaissant pour la
position 070 = -12 °, avec une largeur de porte de 1.30+£ 0.24 fs proche de la valeur du
demi cycle optique. Les structures harmoniques apparaissent donc la ou, lorsque la CEP
est stabilisée, I’on obtient une porte durée de porte sub-cycle optique. Voir les struc-
tures harmoniques disparaitre expérimentalement autour de la largeur sub demi-cycle
optique est bien cohérent avec les simulations dans lesquelles passer de la génération
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d’une impulsion attoseconde isolée a deux impulsions attosecondes correspond a passer
d’un continuum spectral pour I'impulsion attoseconde isolée a ’apparition de structures
harmoniques pour la génération de deux impulsions attosecondes.

Le décalage spectral induit par effets de CEP en porte étroite (7 41 ~ %) peut étre
quantifié en revenant a 'observation des spectres continus en Figure et Figure [£.41]
En effet, une variation de la CEP peut introduire un changement de fréquence centrale
pour les harmoniques [I142]. Dans le cas d’'une CEP aléatoire, ou le spectre observé
est une moyenne sur toutes les valeurs de ¢cpp, cela peut amener a l'observation
d’un continuum spectral fictif, qui ne correspond pas a la génération d'une impulsion
attoseconde isolée. Pour cela, il faut que 1’écart en énergie soit significatif devant la
largeur spectrale a mi-hauteur des harmoniques et devant 1’espacement spectral entre
chaque harmonique.

La situation observée précédemment nous permet de quantifier le décalage spectral
induit par des effets de CEP avec la porte de polarisation. Pour ceci, on compare deux
spectres XUV obtenus pour deux épaisseurs distinctes eg;0, = 30.87 um et egio, =
43.7 pm. Comparer ces deux spectres revient a comparer le décalage spectral maximal
pour les harmoniques en fonction de ¢pogp. La superposition de ces deux spectres est
donnée en Figure [4.46

w
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Intensité spectrale normalisée
&) N

=y

o
&)}

30 35 20 25 50 55 50 %5 70
Energie (eV)

FIGURE 4.46 — Comparaison de deux spectres XUV a deux épaisseurs eg;o,= 30.87

pm (bleu) et eg;0,= 43.7 pm (rouge), extraits de la Figure [4.37, L’énergie des pics de

deux harmoniques de la coupure est repérée en pointillés de méme couleur pour chaque

spectre.

La Figure montre deux choses :

— Pour les harmoniques du plateau, 1’énergie centrale est tres peu affectée par
ocrp. En effet, pour les harmoniques avant le minimum de Cooper dans le
spectre, le changement d’énergie centrale est inférieur a 100 meV, soit la réso-
lution spectrale, pour toutes les harmoniques du plateau.

— Pour les harmoniques de la coupure, on observe effectivement un effet de déca-
lage spectral. En le quantifiant pour deux harmoniques, on obtient un décalage
spectral de l'ordre de 300 meV (entre les pointillés rouges et les pointillés bleus
sur la Figure . Ce décalage spectral est négligeable devant la largeur spec-
trale & mi-hauteur des harmoniques (= 1.55 V), ainsi que devant 1’espacement
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entre deux harmoniques.

Le décalage spectral avec les effets de CEP en porte étroite (7 qe ~ % est donc
insuffisant pour générer un continuum spectral lorsque que ¢cpp est aléatoire. Les
spectres continus avec ¢ogp aléatoire observés a I'iLM ne sont donc pas diis a ces effets
de décalage spectral, ce qui nous permet de conclure que ce continuum ne peut étre di

qu’a la génération d'une impulsion attoseconde isolée.

En conclusion sur cette partie, nous avons observé expérimentalement les phéno-

menes suivants :

— Nous avons réussi via la porte de polarisation, avec des impulsions courtes de
Tir = 6 fs, a générer des spectres XUV avec des harmoniques tres larges, méme
des spectres continus pour les harmoniques de la coupure pour certaines valeurs
bcEp-

— Ces spectres continus ont d’abord été générés avec la CEP stabilisée a court
terme, puis avec la CEP stabilisée a long terme en entrée de chambre de géné-
ration via le stereo-ATI [145, [146, [147]. Des effets de CEP ont été observés sur
les structures harmoniques du spectre XUV, avec apparition d'un continuum ou
de structures harmoniques larges de maniere reproductible.

— Avec le filtre métallique de zirconium, la partie continue du spectre a pu étre
isolée et le fondamental infrarouge retiré. Le comportement du continuum par
rapport a la variation de la CEP est resté le méme que sans le filtre. Mais une
impulsion attoseconde isolée a potentiellement pu étre sélectionnée entre le filtre
et le réseau.

— L’apparition des structures harmoniques sur la partie continue du spectre a pu
étre observée aussi via ’élargissement de la porte de polarisation, avec une tran-
sition continuum-structures estimée similaire entre simulations et expériences.
Cette transition se trouve lorsque la durée de la porte est proche du demi-cycle
optique de la fréquence IR fondamentale moyenne.

— Les effets de décalage spectral observés en faisant varier ¢cgp montrent que
ces décalages spectraux sont insuffisants pour générer un continuum fictif avec
moyennage sur une CEP aléatoire, comme on a pu observer a I'iLM. L’obser-
vation de ces spectres continus, avec le fait que l'on a montré que les effets
de propagation étaient aussi insuffisants pour les générer, nous permet de les
associer a la génération d'une impulsion attoseconde isolée.

— Ces signatures spectrales de spectres continus sont compatibles avec la généra-
tion d’une impulsion attoseconde isolée, de par la largeur spectrale et les effets
de CEP/confinement temporel que 'on a pu observer.

4.3.4 Décalage temporel en propagation entre polarisation s
et p : Effet Goos-Héanchen

4.3.4.1 Mesures de P’effet Goos Hanchen avec une lampe blanche : Repro-
duction de l’effet sur un deuxiéme systéme

Dans le but de vérifier si l'effet observé en utilisant le systeme de Lund n’était pas
un artefact de mesure, on a cherché a reproduire I'effet a l'institut Lumiere Matiere.
L’idée de I'expérience est d’effectuer la méme mesure interférométrique que celle ef-
fectuée dans la Section [4.3.2] mais avec un nombre de réflexions a 45 degrés que I'on
peut changer, et ou I'on peut changer le type de miroirs. Le principe reste le méme.
Le rayonnement initial est séparé en deux parties de polarisations croisées et décalées
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temporellement. Le décalage temporel est relié a I’épaisseur de la lame d’épaisseur va-
riable formée a partir des prismes biréfringents et des lames de quartz de compensation.
La polarisation du rayonnement initial est orientée a 45° des axes neutres de la lame
d’épaisseur variable. La polarisation linéaire du rayonnement initial est assurée par la
présence d’un polariseur, qui assure une polarisation linéaire p apres transmission. Une
fois séparée en deux, le rayonnement est propagé sur un chemin avec un nombre de ré-
flexions a 45 ° variable, qui est un nombre de miroirs que I'on ajoute pour les différentes
mesures. Apreés propagation et réflexions, le rayonnement est transmis au travers d’'un
analyseur, dont 'orientation est croisée avec celle du premier polariseur. La lumiere
transmise est ensuite observée a ’aide d’un spectrometre IR. Pour une configuration
donnée, donc un nombre de réflexions a 45° donné, on enregistre une série de spectres
IR en fonction du délai entre les deux rayonnements. Ici, on parle d’impulsion, mais
on utilise une lampe blanche, et non pas un laser comme dans les expériences pré-
cédentes. La lampe blanche permet d’avoir un spectre large. Avant d’entrer dans le
premier polariseur, la lumiére passe au travers d’un iris pour réduire la divergence de
la source.

Avec cette mesure, on obtient une évolution du spectre IR en fonction de la position
des prismes biréfringents. Cette évolution est donnée pour 0 miroirs et 4 miroirs en
argent protégés en Figure[4.47], avec des miroirs argent protégés Thorlabs. Les franges se
redressent en se rapprochant du délai 0, comme sur la mesure effectuée en Section 4.3.2,

(a) 0 réflexion a 45°

0 5 10 15 20 25 30 35 40
Position des wedges (mm)
(b) 4 réflexions a 45°

R B BB EEEEEE UL
ARBBBBEERO
A BB
AR BT &
15 20 25 30 35 400

Position des wedges (mm)

FIGURE 4.47 — Evolution du spectre IR en fonction de la position des wedges pour
deux situations : (a) avec 0 réflexion a 45° et (b) avec 4 réflexions a 45° sur des miroirs

argent protégés.

La Figure[4.47/montre que la position pour laquelle toutes les longueurs d’onde sont
en phase, ie lorsque le signal pour toutes les longueurs d’onde est maximal au méme
moment, change avec le nombre de réflexions. A partir de ces cartes, on intégre spectra-
lement pour obtenir un signal intégré en fonction de la position des prismes qui oscille.
L’enveloppe de la valeur absolue de ces oscillations est ensuite extraite. L’idée est d’ob-
server la position pour laquelle ’enveloppe de ces oscillations est maximum en fonction
du nombre de réflexions. Un exemple d’oscillations, de valeur absolue d’oscillations et

d’enveloppe est donné en Figure [4.48]
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Intensité spectrale normalisée
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FIGURE 4.48 — Oscillations obtenue par intégration spectrale de la carte présentée en
Figure [4.47 Les oscillations sont dessinées en trait plein rouge, la valeur absolue en
trait plein bleu et I’enveloppe interpolée sur la gamme de positions des prismes en trait
plein noir.

L’évolution de la position du maximum de I’enveloppe en fonction du nombre de
réflexions sur des miroirs protégés en argent Thorlabs est donnée en Figure [4.49,

(a) Miroirs argent protégés Thorlabs

w1 o Polarisation s et p
—-0.216x+21.864

| o Polarisation s+p ets-p|

-0.02x+22.032

1.5 2 2.5
Nombre de réflexions a 45°

FIGURE 4.49 — Evolution de la position du maximum de Ienveloppe en fonction du
nombre de réflexions a 45° pour des miroirs en argent protégés Thorlabs. La situation
pour une polarisation s et p est dessinée en trait plein rouge qu’une polarisation s—p et
s+ p bleu. Un ajustement linéaire est effectué pour ces deux évolutions. L’ajustement
pour la polarisation s et p est donnée en trait plein noir, et celui pour la polarisation
s+ pet s —p en trait plein vert. Les coefficients associés a chaque fit sont donnés dans
la légende.
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Sur la figure, on donne cette évolution pour deux situations :

— s et p en laissant la lame % d’ordre zéro avec ses axes horizontaux et verticaux.

— s+ p et s —p en tournant la polarisation s et p en sortie de 45 © a 'aide de la
lame % d’ordre zéro

La Figure[4.49|montre que la position du maximum de I’enveloppe évolue de maniéere
linéaire avec le nombre de réflexions sur des miroirs argent lorsque la polarisation est s
et p. Pour une polarisation s+ p et s — p, la position est quasi constante. L’incertitude
sur la position est de 'ordre du pas du moteur. En reliant ca avec le délai 0, cela montre
qu’il y a un écart de positions des prismes, donc d’épaisseur, pour lequel on retrouve
un délai nul entre les polarisations s et p. Ce délai disparait bien lorsque 1'on regarde
une combinaison linéaire des deux polarisations avec la situation s +p et s — p.

En effectuant un fit avec une fonction linéaire, on peut obtenir la contribution
d’un miroir en argent protégé. Ici, on trouve qu’un miroir en argent correspond a un
décalage de -0.216 mm en termes de position des prismes. En utilisant la calibration
des prismes biréfringents, on obtient un délai de -0.247 fs. Expérimentalement, les
données de la Section montrent un décalage de 1.2 mm en positions des prismes
pour quatre miroirs argent protégés, soit 0.3 mm par réflexion. On retrouve l'ordre de
grandeur de la contribution, mais ’accord est moyen entre les deux valeurs retrouvées
expérimentalement. Cela peut étre dii a plusieurs facteurs :

— Incertitude sur les angles d’incidence : le délai varie avec I’angle d’incidence, et
les incertitudes de mesure d’angle d’incidence peuvent induire des changements
dans les mesures, et des écarts entre différentes séries de mesures.

— Type de miroir. Ici, on a pris des miroirs en argent protégés de chez Thorlabs,
qui correspondaient a la description des miroirs que I'on avait dans le systeme
du Lund Laser Center. Seulement, nous ne pouvons pas nous assurer que ces
miroirs sont exactement les mémes, avec les mémes propriétés : type de couche
de protection, qualité de la couche de protection, séries de miroirs différentes,
forme de miroirs différents. Les miroirs utilisés pour faire la mesure a la lampe
blanche sont de la méme boite, mais pour le systéme de Lund, dans les quatre
miroirs de la mesure, on a deux miroirs identiques et deux miroirs taillés et
collés sur deux prismes. On ne peut donc pas s’assurer que ces quatre miroirs
sont exactement les mémes, et les mémes que ceux qu’on utilisé a I'ILM. Ces
différences peuvent aussi provoquer des écarts entre les mesures expérimentales
de 'ILM et les mesures effectuées a Lund.

La méme mesure est effectuée pour des miroirs en argent protégés Eksma optimisés
femtosecondes, ainsi que des miroirs aluminium Thorlabs. La contribution pour chaque
miroir doit changer avec le matériau, en passant de I'argent a I’aluminium, mais éga-
lement en changeant de marque, car la couche de protection pour les miroirs Eksma
Optics n’est pas forcément la méme que celle pour les miroirs argent de chez Thorlabs.
L’évolution de la position de I'enveloppe est donnée sur la Figure [£.50] (b) pour les
miroirs argent protégés d’Eksma, ainsi que pour les miroirs alu Thorlabs sur la figure
(c).

La Figure montre a nouveau une évolution de la position du maximum de
I’enveloppe lorsque la polarisation est s et p, et une évolution quasi nulle lorsque que
la polarisation est s + p et s — p. Les variations pour 1’évolution quasi nulle pour les
miroirs Eksma, qui est périodique avec le nombre de réflexions a 45°, est stirement
di a une incertitude sur l'orientation de la %, qui crée une polarisation s + p et s —
p a un angle proche de 45°, mais pas exactement a 45 degrés. Si 'on tournait la
polarisation parfaitement de 45 degrés, les points en bleu sur la Figure donneraient
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probablement une ligne parfaitement plane en fonction du nombre de miroirs.

(b) Miroirs argent protégés Eksma

' o Polarisation s et p ' ' ' :
? —0.508x+21.984 : : : 3
23.5f o Polarisation s+p et s—p|""""" B S S B 1
: : 0.028x+22.112 : : : : :
o 2]

22.5F

Position du délai 0 (mm)
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0 0.5 1 1.5 2 ] 25 3 3.5 4
Nombre de réflexions a 45°

(c) Miroirs aluminium Thorlabs
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FIGURE 4.50 — Evolution de la position du maximum de Uenveloppe en fonction du
nombre de réflexions a 45° pour des miroirs en argent protégés Eksma Optics (b) et
pour des miroirs aluminium Thorlabs (c). La situation pour une polarisation s et p est
dessinée en trait plein rouge qu’'une polarisation s — p et s + p bleu. Un ajustement
linéaire est effectué pour ces deux évolutions. L’ajustement pour la polarisation s et p
est donnée en trait plein noir, et celui pour la polarisation s + p et s — p en trait plein
vert. Les coefficients associés a chaque fit sont donnés dans la 1égende.

Autre observation, la contribution associée & un miroir Eksma est deux fois plus
grande que pour un miroir en argent Thorlabs, et de sens inverse. Ce changement peut
étre expliqué par le changement du type de couche de protection, qui peut différer
d’une marque a l'autre. Pour le miroir en aluminium, le délai introduit par le miroir
est de signe inverse par rapport a un miroir en argent Eksma. On voit donc que le type
de matériau influe aussi sur le sens du décalage temporel introduit par le miroir. En
comparant les différentes mesures, on voit que le décalage dépend fortement du type de
miroir utilisé (couche de protection, matériau, marque), et est propre a chaque miroir.

En utilisant la calibration des prismes effectuées en Section [4.3.2] pour transfor-

173



Chapitre 4.

mer ’écart de position en délai, on trouve que cing contributions de miroirs argent
et une contribution d’'un miroir aluminium valent 5x0.216+0.172 mm, soit 1.25 mm
en positions de prismes. Expérimentalement, on a trouvé 2.5 mm. On a donc réussi
a reproduire 'effet expérimentalement a la lampe blanche, mais les deux mesures ne
donnent pas le méme résultat dans des conditions proches. Cela est stirement di au
fait que les miroirs utilisés dans I'expérience a la lampe blanche ne sont pas les mémes
miroirs que ceux utilisés dans le montage expérimental du Lund Laser Center. Néan-
moins, 'effet n’est pas un artefact de mesure propre a un montage, mais est observable
dans plusieurs situations avec de multiples réflexions sur des miroirs a 45 °.

4.3.4.2 Simulations de 'effet Goos-Hanchen a partir de la littérature

Dans la Section [.3.3] nous avons vu que pour le montage expérimental utilisé,
nous avions besoin de compenser un délai entre les polarisations s et p induit par la
propagation. Ce décalage change avec le nombre de réflexions a 45°, comme montré en
Figure 1.24] En précompensant cet effet avec les prismes biréfringents en quartz, on a
vu en Section que l'on conservait I’état de polarisation entre I’entrée de la chambre
et 'endroit ol les harmoniques sont générées. L’effet Goos-Hénchen [152] 153, [154] est
un candidat pertinent pour expliquer ce délai qui varie avec la polarisation et le nombre
de miroirs sur le chemin du faisceau.

Pour cet effet, un déphasage entre les polarisations s et p est introduit lorsque ’on
passe d'une surface comme le verre a une surface métallique, comme ’argent, d’indice
plus faible. Physiquement cela se traduit aussi par un décalage spatial, la polarisation
p rentrant a l'intérieur du métal comme par effet de peau avant d’étre réfléchie. Les
miroirs utilisés dans le montage expérimental sont des miroirs protégés, avec une couche
de protection en silice d’une épaisseur d’environ 100 nm (données Thorlabs). 11 faut
aussi avoir un angle d’incidence supérieur a l’angle critique de réflexion totale. La
situation correspond donc a la description de 'effet Goos-Héanchen [153], 154} 155, [156].
Cet effet prend place lorsque un faisceau arrive a une interface entre deux milieux 1
et 2. En passant du milieu 1 au milieu 2, si 'indice de réfraction du milieu 2 est plus
petit, il pourra y avoir un effet Goos-Héanchen. Cet effet se traduit par un changement
de phase a la réflexion a linterface, ajouté a un décalage spatial. Ce changement de
phase et ce décalage spatial sont dépendants de la polarisation considérée. Les valeurs
de changement de phase ne seront pas les mémes pour la polarisation s et pour la
polarisation p. Le décalage spatial induit par cet effet est calculé entre la polarisation
s et la polarisation p.

Les phases des coefficients de réflexion pour les polarisations s et p sont calculées
a partir de la partie imaginaire des coefficients de réflexion complexe de Fresnel, en
utilisant la loi de Descartes également :

ny cos(f) — (n3 — n?sin(0))

ny cos(f) + (n3 — n?sin?(0))

NI N

O (w,0) = Im(log] ) (4.6)

n3cos(f) — ny(n3 — n?sin?(0))2

r]) (4.7)

n3 cos(0) + ny(ng — n?sin?(0))2

®,(w, d) = Im(log|

avec ny l'indice de réfraction de silice (couche protectrice du miroir), ny l'indice
de réfraction complexe de I'argent, et 6 I'angle d’incidence du faisceau sur le miroir.
L’indice de réfraction de silice n; et U'indice ny de P'argent sont tabulés [148]. Ici, le
déphasage se calcule pour un miroir seulement.
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Ces phases dépendent directement de w via la dépendance en w des indices de
réfraction, mais aussi de @ via la réflexion a I'interface entre les deux milieux. Le délai
associé a l'effet Goos-Hénchen se compose de deux termes [155], [156], reliées aux dérivées
des phases ®,(w,0) et ®4(w, ). On a ¢, la différence de phase a la réflexion entre les
polarisations s et p et 7, le délai entre la polarisation s et pour la polarisation p tels
que [156] :

00,
(Dtots,p = (I)s,p - tan(e)wjp (48)
Donc :
0P, 82<I>S,p
T = g, 0 G5, (4.9)

le premier terme correspond a la phase des coefficients de réflexion complexe, et le
deuxieme terme au délai associé au décalage spatial. En calculant la phase associée a
I'effet Goos-Hénchen pour les deux polarisations, on peut calculer le profil temporel
pour les deux polarisations apres modifications de la phase, en simulant un spectre.

On effectue ces simulations en partant d’'un spectre Gaussien de largeur 40 nm. En
prenant les évolutions des indices de 1'argent [148], de 'aluminium [I57] et de la silice
dans la littérature [I148], la phase de Goos-Héanchen @, ,, pour les deux polarisations s
et p est calculée, et le profil d’intensité pour s et p reconstruit. On regarde ensuite I’écart
temporel entre les deux pics des deux profils temporels. Le résultat des simulations pour
un miroir en argent protégé par une couche de SiOs (a), un miroir en argent protégé
par une couche de MgF, (b) et un miroir en aluminium protégé par un couche de SiOs
(c) est donné en Figure [4.51]

Au travers des simulations présentées en Figure [£.51] des décalages temporels simi-
laires & ceux observés en Section [4.3.2]a Lund, et en Section a I'Institut Lumiere
Matiere sont retrouvés. Le décalage associé aux miroirs argent est de 270 as par ré-
flexion dans les simulations. Expérimentalement, on trouve un décalage temporel de
1.2 fs pour 4 miroirs argent a Lund soit 310 as par miroir, et 230 as pour les mesures
de 'ILM. Les simulations montrent donc un décalage qui se situe entre les deux valeurs
expérimentales. [’accord est correct. Pour le miroir aluminium, les mesures de Lund
ont montré une contribution beaucoup plus conséquente pour I'ajout de un miroir en
argent et un miroir en aluminium. En effet, une contribution d’un miroir argent et d’'un
miroir aluminium donnait un écart de position de prismes de 1.3 mm, soit 1.35 fs. En
retirant une contribution d’un miroir argent mesurée expérimentalement, on trouve 1 fs
pour le miroir aluminium. Pour les mesures effectuées a Liyon, on trouve 180 as pour un
miroir. On a donc des résultats plus disparates entre les deux mesures expérimentales,
mais aussi les simulations.

L’effet Goos-Héanchen se retrouve bien dans les simulations. Ici, on a pris les simu-
lations avec des impulsions plutot longues, avec une largeur spectrale de 40 nm. Le
fait de travailler avec des largeurs spectrales plus grandes expérimentalement amene
a aussi observer une dépendance plus forte avec w. Par exemple, I'indice de 1'alumi-
nium évolue plus significativement que l'indice de 'argent avec w. En conséquence, le
retard 83;"7 induit par la phase du coefficient de réflexion complexe de Fresnel pour
un miroir argent est quasi constant sur une gamme de longueur d’onde située entre
400 nm et 1000 nm, mais le retard pour le miroir aluminium dans la méme gamme de
longueur d’onde change de signe. Pour raffiner ces simulations, on peut effectuer des
simulations plus poussées en étudiant 'effet avec un spectre plus large. Une illustration
de cette évolution du délai entre polarisation s et polarisation p uniquement pour la
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phase du coefficient de réflexion de Fresnel est donnée en Figure [4.52 pour une interface
SiOy/argent et SiOy/aluminium. Pour un miroir aluminium, le délai va donc dépendre
fortement de la largeur spectrale considérée, des composantes spectrales majoritaires
dans le spectre, ainsi que de la longueur d’onde centrale du spectre.
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(a) Miroir argent protégé par SiO
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FIGURE 4.51 — Profils temporels et décalages entre polarisation s et polarisation p
pour un miroir en argent protégé par une couche de SiOy (a), un miroir en argent
protégé par une couche de MgF; (b) et un miroir en aluminium protégé par un couche
de Si0, (c). Les différentes figures sont zoomées autour du délai 0. Les inserts donnent
I’évolution globale des profils temporels simulés. Le décalage temporel entre les pics est
donné pour chaque situation : (a) 277 fs, (b) 264 as, (c) - 53 as. 177
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FIGURE 4.52 — Evolution de la différence de phase et du délai entre les polarisations s
et p pour (a) une interface SiO, /argent et (b) une interface SiO/aluminium en fonction
de w. Le délai associé au miroir argent est bien quasi constant en fonction de w, alors
que le délai de 'aluminium varie significativement avec w.

Pour conclure sur cette partie :

— On a vu expérimentalement des décalages temporels dans la propagation entre
deux polarisations s et p avec des mesures au Lund Laser Center. Ces mesures
se traduisent par un décalage du délai 0 dans des expériences interférométriques
IR/IR avec un interférometre a séparation de polarisation. La mesure de ce déca-
lage est faite a l'aide d’interférences spectrales entre deux répliques jumelles de
I’impulsion fondamentale. L’impulsion fondamentale est séparée en deux impul-
sions par une lame biréfringente d’épaisseur variable dont les axes sont orientés
a 45° de la polarisation de I'impulsion fondamentale. Les deux rayonnements
sont ensuite projetés sur le méme axe, apres propagation, via un polariseur. En
ajoutant une lame % d’ordre zéro avant la propagation, on peut comparer deux
situations. Une situation ou l'on va observer un décalage de propagation entre
s et p, et une situation ou le décalage observé sera nul, car on aura une combi-

178



4.3. Utilisation d’un systeme CEP stable avec des impulsions courtes de
quelques cycles optiques 775 = 6.4 fs

naison linéaire des polarisations s et p sur chaque bras. En effectuant ces deux
mesures, le décalage induit par une ou plusieurs réflexions a 45 degrés dans la
propagation a été mesuré.

— Afin de vérifier que ce décalage n’était pas propre au montage expérimental,
nous avons effectué des mesures complémentaires a 'Institut Lumiere Matiere
avec une lampe blanche. Dans ces expériences, la mesure s’effectue avec le méme
systeme que celui utilisé a Lund. La mesure a été effectuée pour les situations
avec polarisation s et p, et polarisations s+ p et s —p. Ce type de mesure a aussi
été effectué avec différents miroirs : miroirs argent protégés avec une couche de
silice (Thorlabs), miroirs aluminium protégés (Thorlabs), miroirs argent pro-
tégés avec une couche de protection "enhanced" (Eksma Optics). Les résultats
des expériences ont montré que ce décalage varie significativement en fonction
de plusieurs propriétés : matériau qui compose le miroir, matériau utilisé pour
la couche de protection, qualité de la couche de protection. Néanmoins, les dé-
calages observés a I'Institut Lumiere Matiere et a Lund restent dans le méme
ordre de grandeur.

— Les résultats des expériences ont été comparés a des simulations de la propaga-
tion via l'effet Goos-Hénchen [154] [156] pour les polarisations s et p. L’accord
est bon pour les miroirs en argent, mais pas pour les miroirs en aluminium, en
considérant une largeur spectrale de 40 nm, avec une longueur d’onde centrale
de 800 nm. Les différentes mesures expérimentales et les simulations montrent
un mauvais accord sur les miroirs aluminium.

— L’effet de décalage de propagation expliqué par I'effet Goos-Hénchen reste néan-
moins une approche concluante, de par les deux mesures expérimentales effec-
tuées sur deux montages expérimentaux différents, ainsi que les simulations
effectuées.

— La conclusion reste que 'effet est un effet qui est visible sur plusieurs systémes
expérimentaux, que 'on peut simuler. I’accord entre les différentes mesures et
simulations est qualitativement correct, mais présente des écarts quantitatifs.
Cela incite a ce que pour quantifier cet effet sur un systéme précis, il faille ef-
fectuer une mesure directe, car les propriétés des différents miroirs, la géométrie
du systeme et la gamme de longueur spectrale de I'impulsion fondamentale sont
d’autant de parametres qui influent sur la difficulté a prédire et étre quantitatif
sur I'impact de cet effet pour un montage expérimental précis. Cet effet devient
d’autant plus important que le nombre de réflexions augmente ou que 'on uti-
lise des impulsions fondamentales de plus en plus courtes. Nous avons proposé
une méthode simple et compacte basée sur un interférometre a séparation de
polarisation pour effectuer cette mesure de maniere précise et quantitative.

En conclusion sur ce chapitre, plusieurs situations ont été observées :

— On a pu générer des spectres continus XUV dans plusieurs situations. Dans un
premier temps a I'ILM, avec des impulsions de 7-8 fs sans stabilisation de la
CEP. Nous avons pu obtenir des spectres continus dans les harmoniques de la
coupure, qui s’étalent sur une dizaine d’eV. Ces spectres continus apparaissent
bien avec le confinement temporel, et sont analysés en prenant en compte le fait
que la CEP n’est pas stabilisée.

— Pour implémenter la porte de polarisation dans un montage expérimental avec de
multiples réflexions a 45° sur des optiques, comme en Figure [4.16] il faut prendre
en compte des effets de dépolarisation. Dans notre cas, cet effet de dépolarisation
s’est traduit par un décalage temporel croissant entre les polarisations s et p.
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Ce décalage a pu étre compensé via une lame d’épaisseur variable et a permis
d’implémenter la porte de polarisation.

— Le décalage temporel entre s et p a pu étre quantifié au travers de mesures

optiques et simulé via des effets de réflexion avec l'effet Goss-Hénchen. Les
simulations sont qualitativements en accord avec les mesures optiques.
Dans un second temps, en collaboration avec le Lund Laser Center, nous avons
utilisé un systeme stabilisé en CEP avec des impulsions de quelques cycles op-
tiques (77r = 6.4 fs). Apres compensation des effets de polarisation, nous avons
observé des spectres continus dans de multiples situations : avec et sans filtre
métallique, apparition du continuum en fonction de la CEP, non apparition du
continuum quelle que soit la CEP lorsque la précompensation n’est plus bonne.
Ces signatures spectrales sont compatibles avec la génération d’impulsions
attosecondes isolées, dans la gamme spectrale de la coupure. Une caractérisa-
tion temporelle du profil XUV est nécessaire pour justifier le caractere isolé de
I'impulsion.
Au travers de simulations, on a vu que 'on peut obtenir des impulsions atto-
secondes isolées avec un bon contraste temporel tout en ayant des structures
harmoniques dans certaines situations. Un exemple de situation sera vu en Sec-
tion [5.3] avec une reconstruction via le spectrometre CIEL montrant une impul-
sion attoseconde isolée malgré les structures harmoniques encore présentes dans
le spectre XUV.



Chapitre 5

Caractérisations temporelles
d’impulsions XUV

5.1 Meéthodes de caractérisations temporelles XUV

De nombreuses méthodes ont été développées pour la caractérisation temporelle des
impulsions XUV. Le montage sur lequel ces caractérisations reposent varie d’'une mé-
thode a une autre. Différentes méthodes fréquemment utilisées sont listées dans cette
Section [5.1] Une premiére méthode, RABBITT [34, [I58], est une méthode de cross-
corrélation entre une impulsion XUV a caractériser et une impulsion IR sonde de durée
femtoseconde. Un spectre de photo-électrons émis par photoionisation a deux couleurs
(XUV et IR) est enregistré, en fonction du délai entre 'impulsion XUV et l'impulsion
IR. Dans le spectre de photo électrons apparaissent a la fois des bandes d’énergies dis-
tinctes pour ’absorption de chaque harmonique, mais aussi des bandes intermédiaires,
caractéristiques de ’absorption d’'un photon XUV et d'un photon IR. Les caractéris-
tiques de ces bandes intermédiaires donnent directement acces a une relation de phase
entre deux harmoniques consécutives. En croisant le spectre harmonique pour les am-
plitudes relatives et les phases relatives obtenues par la mesure RABBITT, le train
d’impulsions attosecondes peut étre reconstruit, avec une résolution sub-femtoseconde.
Le principe de cette méthode sera discuté plus en détail en Section [5.2]

Une méthode d’autocorrélation XUV, adaptée de la méthode d’autocorrélation in-
frarouge [78, [159], a été développée également [41], 42]. Le signal non-linéaire induit
par la superposition de deux répliques de I'impulsion XUV a caractériser est étudié en
fonction du délai XUV /XUV. Cette méthode requiert une intensité XUV importante
afin d’induire le phénomene non linéaire.

Dans la lignée de RABBITT, la méthode FROG-CRAB [35] [160], inspirée de la
méthode FROG [I61], permet aussi la caractérisation des trains d’impulsions attose-
condes. L'impulsion XUV est aussi focalisée dans un gaz. Le spectre de photoélectrons
est étudié en fonction du délai entre I'impulsion XUV et une porte (porte de phase
ou d’amplitude) qui est fréquemment reliée & I'impulsion fondamentale. Comme dans
le RABBITT, des bandes secondaires apparaissent dans le spectre de photoélectrons
avec la présence de I'IR. Par des algorithmes de projections, la porte et 'impulsion
XUV peuvent étre reconstruits totalement. Ces algorithmes sont des plusieurs types,
on peut citer par exemple PCGPA [35] 162] ou encore des algorithmes de ptychogra-
phie [70, 163]. Dans le cas d’'une mesure FROG CRAB, la reconstruction permet de
retrouver a la fois 'enveloppe du train d’impulsions attosecondes, mais aussi le profil
d’intensité de I'impulsion attoseconde, ce qui en fait une mesure compléte.
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Chapitre 5. Caractérisations temporelles d’impulsions XUV

Des méthodes de type "streaking" ont aussi été développées [33], [36) 37, 38, [39],. Ces
méthodes sont basées sur I'observation de 1’évolution du spectre de photoélectrons en
fonction du délai entre I'impulsion XUV et une impulsion IR refocalisées sur une cible
gazeuse. L’impulsion XUV vient ioniser 1’atome, libérant des électrons. L’énergie et la
trajectoire de ces électrons est ensuite modifiée par la présence du champ IR, de plus
grande durée. L’évolution du spectre de photoélectrons en fonction du délai IR/XUV
dépend directement des caractéristiques de 'impulsion XUV. Ces méthodes ont permis
la premiere caractérisation d’une impulsion attoseconde isolée [33].

D’autres méthodes basées sur 'ionisation ont été développées, comme l'ionisation
par paliers [40]. Cette méthode repose sur une double ionisation d’un milieu gazeux en
deux temps. Une ionisation a lieu avec une impulsion IR femtoseconde, utilisée comme
pompe, et une deuxiéme avec une impulsion XUV a caractériser, utilisée comme sonde.
En suivant I’évolution de la population d’ions doublement ionisés en fonction du délai
XUV/IR, la durée des impulsions est retrouvée a partir des informations obtenues sur
la crosscorrélation entre infrarouge et XUV.

Dans les Chapitre [3] et Chapitre [4] les caractérisations des impulsions XUV étaient
essentiellement spectrales, en regardant uniquement le comportement du spectre XUV
pour différents parametres. Dans cette partie, on se focalise sur I’aspect caractérisation

temporelle des impulsions XUV. Plusieurs méthodes de caractérisation seront discu-
tées : RABBITT, streaking, perturbation par ellipticité et SWING XUYV.

5.2 Meéthode RABBITT : caractérisation des trains
d’impulsions attosecondes via interférences XUV /IR
a deux photons

La méthode RABBITT [34] est une méthode qui repose sur I'implémentation d'un
interférometre XUV/IR. Les faisccaux XUV et IR sont recombinés sur un milieu ga-
zeux, et on observe le spectre de photoélectrons en fonction du délai entre XUV et
IR.

Le montage utilisé expérimentalement est donné en Figure [5.1] Une source com-
merciale laser délivre des impulsions de durée 7,5 = 30 fs a 5 kHz, avec un spectre
centré a 800 nm. Le faisceau est ensuite séparé en deux bras par une lame séparatrice
50/50, avec un bras pour la génération d’harmoniques. Les harmoniques sont générées
dans une cellule d’argon de 1 cm de longueur. La focale de la lentille est de 30 cm.
Une lame en NbyOj est placée pour atténuer 'IR rémanent et séparer 'XUV généré
de 'R restant. Le spectre XUV est observé via un spectrometre avec un réseau. Ce
spectrometre n’est pas champ plan, il ne permet pas d’observer le profil spatial et le
profil spectral en méme temps.

Le second bras est composé d'une ligne a retard. Deux prismes en silice sont placés
sur une platine motorisée, de maniere a avoir une épaisseur traversée variable, donc un
délai variable entre les deux bras. La recombinaison des deux bras se fait au niveau
d’un miroir troué. Ce miroir laisse passer I’XUV par son trou, et renvoie une partie de
I'IR du second bras sur le méme chemin que I’XUV. Deux fuites sur certaines optiques
comme la lame de Nby,Os sont collectées et envoyées dans un spectrometre visible. Les
franges d’interférences entre ces deux fuites donnent l'information sur le délai entre
les deux bras, et donc la possibilité de le stabiliser de maniere active en suivant ces
cannelures. Le contrdle de ce délai se situe en dessous de la femtoseconde [76]. Une lame
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5.2. Méthode RABBITT : caractérisation des trains d’impulsions
attosecondes via interférences XUV /IR a deux photons

% avec polariseur est installée sur le second bras, permettant de régler la puissance IR

dans ce dernier.

Apres recombinaison, les deux faisceaux des deux bras sont envoyés vers l'intérieur
du VMI (Velocity Map Imaging) [164], dans la zone d’interaction. Cette zone d’inter-
action est ici un jet de gaz d’argon. La focalisation de I’XUV dans la zone d’interaction
se fait par un miroir torique en or. Un filtre métallique peut étre installé pour cou-
per le fondamental rémanent sur le bras XUV. Les filtres a disposition sont des filtres
en aluminium et en étain, d’une épaisseur de 200 nm. Pour cette partie, le filtre en
aluminium sera utilisé.

Dans le montage utilisé a I'TLM, donné en Figure [5.1] I'observation du spectre de
photoélectrons se fait via un VMI [164]. Le principe de ce VMI est donné en Figure[5.2]
Les faisceaux XUV et IR sont focalisés au niveau de la zone d’interaction, ionisant le
milieu et libérant des électrons. Le recouvrement spatial et temporel entre '’XUV et
I'IR est vérifié en deux temps. Le recouvrement spatial est vérifié par la superposition
des deux faisceaux sur une caméra CCD (au niveau du miroir mobile). Il est également
vérifié par mesure de temps de vol. Par ionisation, on crée des ions ainsi que des
photoélectrons.

Les électrons sont libérés dans une sphere autour de la zone d’interaction. La vitesse
d’échappement des électrons dépend directement de leur énergie. Une fois libérés, ces
électrons sont accélérés vers les galettes de microcanaux (MCP), ou le signal sera
amplifié. L’écran phosphore permet ensuite de convertir le signal amplifié d’électrons
en signal lumineux. Ce signal lumineux est observé via une caméra CCD. Les galettes de
microcanaux et I’écran phosphore possedent chacun leur haute tension, respectivement
V3 et V4, qui permettent 'accélération des électrons et 'amplification du signal.
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FIGURE 5.1 — Montage expérimental de I'ILM utilisé pour les expériences pompe/sonde et les mesures RABBITT. Le spectre harmonique
est observé juste apres la cellule de génération, et le VMI/spectrometre d’électrons est placé en bout de chaine. L'interférometre est stabilisé
activement par un suivi interférométrique.
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5.2. Méthode RABBITT : caractérisation des trains d’impulsions
attosecondes via interférences XUV /IR a deux photons
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FIGURE 5.2 — Principe du VMI. Quatre hautes tensions sont appliquées pour mesurer
le spectre de photoélectrons par effet de lentille électrique. La zone d’interaction, ici de
I’argon, est dessinée en bleu. La direction de déplacement des électrons est dessinée en
orange. Le repousseur et l'extracteur servent de lentille électronique. Le détecteur se
compose de galettes de microcanaux, d’un écran en phosphore et d'une caméra CCD.

Dans le cas idéal, la source de photoélectrons serait considérée comme un point
unique. Seulement, la source n’est pas ponctuelle, et pour pouvoir enregistrer un spectre
de photoélectrons résolu en énergie, il faut pouvoir distinguer les électrons d’une méme
énergie quelque soit le point source. Deux autres hautes tensions sont appliquées au
niveau de deux électrodes, le repousseur et l'extracteur. La combinaison de ces hautes
tensions permet d’avoir un effet similaire a une lentille optique, mais pour les électrons
[165]. Pour chaque énergie d’électrons, on aura un méme point d’impact sur le détecteur.
Le rapport entre les tensions V; et V5 est définie par la relation de Parker [164]. Ce
rapport détermine la facon dont les électrons ou les ions seront focalisés sur le détecteur.
Il y a trois configurations possibles :

— Configuration "temps de vol" : V,., = 2V,;;. Dans cette configuration, la lentille
électronique agira de maniere a avoir les ions de méme rapport % qui arrivent en
méme temps sur le détecteur. Dans notre cas, elle permet notamment de régler
le recouvrement spatial entre 'XUV et I'IR en observant les pics de masse de
I’'eau et de I’hydrogene.

— Configuration neutre V., = V., (imagerie de position). C’est une configuration
utilisée pour vérifier le recouvrement spatial entre les deux faisceaux.

— Configuration VMI V,., ~ %Vezt (imagerie de vitesse). Les électrons de méme
énergie sont focalisés sur un méme anneau sur le détecteur. Cette configuration
est utilisée pour 'enregistrement de photoélectrons.

Lorsque I’XUYV est seul, le photoélectron est créé avec une énergie bien définie, E =
hwy —1I,, = qhwy — I, avec g 'ordre harmonique et I, le potentiel d’ionisation de la cible,
ici ’argon. En ajoutant 'R, de nouvelles énergies sont accessibles, notamment 1’énergie
(¢ + 1)hwy — I,. Pour cette méme énergie de photons intermédiaire, appelée sideband,
on a deux chemins possibles : absorption de I'harmonique d’ordre ¢ et absorption d’un
photon IR ou bien absorption de I’harmonique d’ordre ¢ + 2 et émission d’un photon
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IR. Ces deux chemins quantiques menent a la méme énergie, donc a la création de
deux paquets d’onde de méme énergie, avec des phases qui peuvent étre différentes. La
situation est illustrée en Figure [5.3]

Energie

A Harmonique n+2
Wo VA

------------------------ Side band n+1
wo A
A Harmonique n
Wn+2
wn
" ~—= Potentiel d'ionisation

FIicure 5.3 — Illustration de la situation avec la création de deux paquets d’onde
de méme énergie, avec deux chemins quantiques différents menant a 1’énergie de la
sideband. La sideband, entre deux harmoniques, apparait lorsque I'IR et le XUV se
recouvrent temporellement et spatialement. L’XUV est dessiné en violet, I'IR en rouge.
Le potentiel d’ionisation est dessiné en pointillés.

Ces deux paquets d’onde quantiques peuvent interférer, avec des interférences qui
dépendent du délai entre XUV et IR. En suivant ’évolution de ce signal d’interférences,
de sideband, en fonction du délai XUV/IR, des oscillations sont observées.

Deux images VMI sont données en Figure[5.4] Dans I'image du haut, on observe uni-
quement des bandes d’énergie qui correspondent aux harmoniques. Ces bandes d’éner-
gies se présentent sous forme de cercles concentriques, dont le rayon est relié a 1’énergie
du photoélectron. Dans I'image du bas, de nouvelles bandes apparaissent entre les
bandes des harmoniques. Ce sont les sidebands.

Pour chaque délai, on enregistre une image VMI comme en Figure A partir de
cette image, une inversion d’Abel est réalisée pour obtenir le spectre et la distribution
angulaire des photoélectrons. Le spectrogramme RABBITT en Figure [5.5| comprend N
spectres de photoélectrons pour N délais XUV-IR.

L’intégration en énergie autour de 1'énergie de la sideband permet de trouver le
signal, qui s’apparente a des oscillations. Deux exemples de signaux intégrés sont donnés
pour une harmonique et une sideband en Figure [5.5]

186



5.2. Méthode RABBITT : caractérisation des trains d’impulsions
attosecondes via interférences XUV /IR a deux photons
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F1GURE 5.4 — Images VMI de photoélectrons pour deux situations différentes. L’image
du dessus présente le cas ou 'on a un signal de sideband nul, avec des cercles concen-
triques correspondants uniquement aux énergies des harmoniques. L’image du dessous
présente le cas ou le signal de sideband apparait, avec de nouveaux cercles qui appa-
raissent entre les cercles concentriques des harmoniques. On suit 1’évolution du signal
correspondant a ces cercles pour les sidebands en fonction du délai 77z xyv entre '’XUV
et I'IR.
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FIGURE 5.5 — Spectrogramme RABBITT obtenu expérimentalement. Les harmoniques
sont générées dans une cellule d’argon avec des impulsions IR de durée 7,5 = 30 fs. Un
filtre métallique en aluminium est mis sur le chemin du bras XUV. La zone d’interaction
dans le VMI est un jet d’argon. Evolution du signal intégré pour une harmonique
(figure du milieu) et une sideband (figure du dessous) en fonction du délai XUV/IR.
Les données brutes sont dessinées en trait plein bleu. Un ajustement par une fonction
en Equation est dessiné en trait plein rouge.
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attosecondes via interférences XUV /IR a deux photons

Le signal intégré se comporte bien comme des oscillations, avec une évolution quasi-
sinusoidale en fonction du délai. Les oscillations sont décalées de % entre harmoniques
et sidebands. La période des oscillations trouvée pour les harmoniques est de 2.33x 10
rad.s™!, soit proche des 2.35x10' rad.s™! pour une longueur d’onde de 800 nm. Le
signal est plus fort pour les harmoniques 11 et 13 que pour les harmoniques 15 et 17.

Le signal des oscillations d’ordre ¢ + 1 s’apparente a une fonction sinusoidale, qui
s’écrit [34] :

Ssideband = C + A cos(2woT + ¢at + Ay g+2) (5.1)

avec A¢Q7Q+2 - ¢q+2 - ¢q~
Le déphasage entre deux harmoniques consécutives est connu a partir de la phase

de la sideband associée. Les phases des différentes harmoniques sont reconstruites une
a une, en prenant comme référence la phase d'une des harmoniques. Avec le spectre
harmonique connu également, on connait I'amplitude relative et la phase relative de
chacune des harmoniques, et le profil temporel est reconstruit comme :

1) = (3 y/S(wy) cos(eoyt + 6,))? (5.2)

avec ¢ I'ordre harmonique, ¢, la phase trouvée a partir des oscillations et S(w,) I'am-
plitude de I’harmonique.

En appliquant cette reconstruction aux mesures présentées jusqu’a maintenant, le
profil reconstruit est donné en Figure |5.6|
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FIGURE 5.6 — Profil temporel reconstruit a partir des mesures RABBITT. Le profil
d’intensité obtenu a partir du champ est dessiné en trait plein rouge, et I’enveloppe
haute de ce profil est dessiné en trait pointillé noir. La largeur a mi-hauteur du profil
d’intensité pour une impulsion est de 7xyy = 431 as. Ici, le train d’impulsions attose-
condes est considéré infini dans la reconstruction.

Dans cette reconstruction, ’enveloppe du train d’impulsions attosecondes est sup-
posée infinie. Le train d’impulsions attosecondes est bien présent, et la largeur a mi-
hauteur de chaque impulsion donne une durée de 431 as. On est donc arrivé a ca-
ractériser temporellement le profil d’intensité de I'impulsion attoseconde. Néanmoins
Ienveloppe reste a déterminer. Cette mesure RABBITT peut étre complétée par une
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Chapitre 5. Caractérisations temporelles d’impulsions XUV

mesure FROG CRAB pour obtenir ’enveloppe du train d’impulsions attosecondes éga-
lement.

Une mesure FROG CRAB a été effectuée dans les mémes conditions expérimentales
que la mesure RABBITT présentées en Figure 5.5 La gamme de délai scannée est
élargie a [-40 :40] fs, avec un pas de 0.2 fs. Les harmoniques sont générées dans le
krypton, et un filtre en aluminium de 200 nm d’épaisseur est placée sur le chemin de
I’XUV, ce qui limite le spectre harmonique aux harmoniques 11, 13, 15 et 17. La cible
d’interaction XUV/IR est un jet d’argon. Le délai est stabilisé activement. La trace
obtenue lors de la mesure est donnée en Figure
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F1GURE 5.7 — Trace FROG CRAB obtenue expérimentalement avec génération d’har-
moniques dans une cellule de krypton, avec des impulsions de 7, = 30 fs. La cible
d’interaction est un jet de gaz d’argon. La gamme de délais scannée va de -40 a 40 fs
pour couvrir au maximum 1’enveloppe du train d’impulsions attosecondes.

Des oscillations similaires a celles observées dans la trace RABBITT en Figure |5.5
sont visibles. La différence se situe dans I’évolution de I'amplitude des oscillations avec
le délai. Dans la trace en Figure [5.7} 'amplitude des oscillations décroit avec le délai.
Cette évolution est la signature directe d'une enveloppe temporelle pour la génération
des impulsions attosecondes. L’information sur la durée du train d’impulsions est ins-
crite a I'intérieur de I’évolution de cette amplitude. Elle correspond a la cross-corrélation
entre ’enveloppe du train d’impulsions attosecondes et I'impulsion IR fondamentale.

En regardant a nouveau les oscillations, la trace RABBITT est retrouvée, et la durée
des impulsions attosecondes est estimée. La procédure est la méme que celle expliquée
précédemment. Le profil reconstruit pour les impulsions attosecondes est donné en
Figure [5.8] La durée des impulsions attosecondes retrouvées est de 7xyy = 336 as,
a mi-hauteur. La reconstruction présente aussi une impulsion supplémentaire dans le
train, avec un rapport d’amplitude de 30% entre 'impulsion principale et I'impulsion
secondaire. La durée retrouvée est néanmoins de quelques centaines d’attosecondes
comme pour la mesure RABBITT. Pour avoir une reconstruction complete du train,
avec son enveloppe, une analyse plus poussée par ptychographie[I63] [70] ou PCGPA
[35] est nécessaire.
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F1GURE 5.8 — Profil temporel reconstruit pour les impulsions attosecondes a partir des
oscillations trouvées en Figure [5.7] en se retreignant a une gamme temporelle proche
du maximum de ’enveloppe des oscillations.

5.3 Reconstruction de profils temporels XUV avec
le spectrometre CIEL

Dans la partie précédente, nous avons étudié les signatures spectrales du confi-
nement temporel par porte de polarisation, et obtenu des spectres XUV continus en
utilisant le montage du Lund Laser Center en Figure [4.16] Néanmoins, on a vu en Sec-
tion [4.T]que des spectres harmoniques avec des structures harmoniques encore présentes
peuvent correspondre a des impulsions attosecondes isolées, entourées de post ou pré
impulsions de faible intensité. Dans cette partie, on se focalise sur la génération d’har-
moniques avec des impulsions de quelques cycles optiques sans porte de polarisation.
Le profil temporel XUV est caractérisé via le spectrometre CIEL [166, 167, ].

Dans un premier temps, on observe le spectre XUV de génération d’harmoniques
dans les conditions expérimentales suivantes. Le montage expérimental est celui utilisé
en Figure [4.16] Les harmoniques sont générées dans un jet de gaz d’argon, avec des
impulsions de durée 7, = 5.9 fs. La CEP est stabilisée a long terme en entrée de
chambre via le stereo-ATI. La dispersion est optimisée pour avoir la plus grande coupure
dans le spectre harmonique. Le spectre harmonique optimisé est donné en Figure [5.9,

Le spectre harmonique présente des harmoniques larges spectralement, avec des
largeurs a mi-hauteur supérieure a 1 €V, mais les structures harmoniques sont présentes.
Le spectre n’est pas continu et le contraste est de 27%.

Le spectrometre CIEL permet de détecter les photoélectrons ainsi que les ions. 11
permet aussi d’effectuer des mesures pompe/sonde en étant couplé & un interférometre
XUV/IR. Les ions et photoélectrons sont détectés avec deux détecteurs différents. Un
champ électrique E est appliqué au niveau de la zone d’interaction, ce qui permet
de séparer les ions et les photoélectrons de par le signe de leur charge. Le champ
magnétique B induit une trajectoire circulaire pour les électrons [167]. Pour emmener
les faisceaux vers CIEL, le réseau de diffraction est déplacé et les faisceaux sont focalisés
par un miroir torique. Une illustration de l'intérieur de CIEL est donnée en Figure[5.10]
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FIGURE 5.9 — Image spatiospectrale harmonique obtenue aprés optimisation de la
dispersion et de la valeur de la CEP pour utiliser le spectrometre CIEL. Le spectre
harmonique est dessiné en jaune. Les harmoniques sont générées dans un jet de gaz
d’argon, avec des impulsions de durées 77 = 5.9 fs. La CEP est stabilisée via le stereo-
ATIL

FIGURE 5.10 — (A) Illustration du fonctionnement du spectrometre CIEL. Les fais-
ceaux arrivent sur la zone d’interaction et les ions et photoélectrons sont étudiés avec
deux détecteurs différents. Le trajectoire des photoélectrons est dessinée en rouge, et
la trajectoire des ions en orange. (B) Systéme de coordonnées utilisés pour la détection
des ions et photoélectrons. La figure est issue de [IJ.

La caractérisation des profils temporels XUV se fait par enregistrement d’une trace
de streaking [36], 37]. Pour chaque délai XUV/IR, on enregistre un spectre d’électrons
en temps de vol. Le spectre en temps de vol est converti en spectre de photoélectrons
en énergie. Ainsi, le spectre de photoélectrons est enregistré en fonction du délai entre
I’XUV et un bras sonde IR, I'IR étant retardé par la ligne a retard présentée en Fi-
gure [4.16] La trace FROG CRAB présentée en Figure [5.12] est obtenue en répétant la
mesure du spectre de photoélectrons en fonction du délai entre ’XUV et I'IR. Le scan
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5.3. Reconstruction de profils temporels XUV avec le spectroméetre CIEL

est fait pour un délai XUV/IR allant de -5 fs a 25 fs. L’hélium est utilisé pour la zone
d’interaction. La CEP est stabilisée via le stereo-ATI. Les conditions expérimentales
pour la génération d’harmoniques ont été données en début de Section [5.3] Le filtre
métallique utilisé est un filtre en aluminium.

Par algorithme de reconstruction [168], la trace (b) en Figure est reconstruite.
La différence entre la trace expérimentale et la trace reconstruite est donnée en figure
(¢). L’erreur moyenne totale est de quelques %, ce qui donne un bon accord. Le profil
XUV reconstruit est dessiné en Figure [5.11} La largeur & mi-hauteur du pic principal
est de 7xyy = 0.2 fs = 200 as . Le profil d’intensité reconstruit montre une impulsion
principale et une impulsion secondaire, décalée temporellement de 0t = 1.34 fs. Le
contraste temporel entre les deux pics est de 7% et 11%. L’impulsion attoseconde
principale peut étre considérée comme isolée avec un contraste faible en intensité. On
observe donc une situation dans laquelle des structures harmoniques sont présentes
dans le spectre XUV, méme au niveau de la coupure, spectre qui permet malgré tout
d’obtenir une impulsion quasi isolée lorsque 'on caractérise le profil temporel XUV.
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F1GURE 5.11 — Profil temporel reconstruit a partir des traces de streaking en Fi-
gure Le profil reconstruit montre une impulsion principale avec deux impulsions
secondaires, avec un contraste de 7% et 11% entre les deux. La durée de I'impulsion
attoseconde principale est de 7xyy = 164 as.
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FIGURE 5.12 — Traces de streaking mesurée, reconstruite et différence entre les deux
traces, respectivement de haut en bas. L’erreur est d’environ 3% entre la trace recons-
truite et la trace mesurée. Les traces mesurées et reconstruites sont données en échelle
logarithmique. L’accord entre la reconstruction et la mesure est bon.
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5.4 L’ellipticité comme sonde pour I’émission XUV

Dans les Chapitre [3] et Chapitre [4] Uellipticité du champ fondamental était utilisée
comme outil de confinement temporel de I'émission XUV, via la porte de polarisation.
Dans les Section[5.1]et Section[5.2] les méthodes de caractérisation évoquées sont essen-
tiellement basées sur 'implémentation d’un interférometre XUV /IR, stabilisé en délai
a une résolution sub-femtoseconde, ainsi que la détection de photoélectrons. La plupart
des méthodes présentées en Section [5.1]sont des méthodes ex-situ. Des méthodes in-situ
sont développées [169, 170], basées sur I'utilisation de deux couleurs [I71], méthodes
qui restent intéressantes en raison de leur simplicité.

Nous avons cherché a utiliser I'ellipticité comme outil de caractérisation du profil
temporel femtoseconde de '’XUV, et non plus comme outil de confinement temporel
de I’émission XUV.

Une méthode utilisant 1'ellipticité pour la caractérisation des temps d’émission a été
développée afin d’observer le profil attoseconde des impulsions XUV[I72]. En étudiant
I’évolution du signal en fonction dune ellipticité constante, les instants d’émission de
chaque harmonique sont retrouvés, au niveau attoseconde, en bon accord avec le modele
utilisé.

Dans notre cas, on cherche principalement a caractériser I’enveloppe femtoseconde
de chaque harmonique.

La méthode que 'on développe dans cette Section est une méthode qui recoupe
plusieurs aspects :

— Montage plus compact, plus simplifié qu’un interférometre classique a résolution

temporelle attoseconde.

— Mesure in situ.

— Mesure tout optique, qui nécessite I’enregistrement de spectres XUV, en pertur-

bant légérement le champ générateur principal.

— Se baser sur lellipticité et les propriétés de la génération d’harmoniques pour

caractériser I’émission XUV.

Le principe de cette méthode est expliqué en Section [5.4.1]

5.4.1 Principe général de la méthode : perturbation de I’émis-
sion XUV par modulation d’ellipticité

La méthode de perturbation par modulation d’ellipticité se base sur le principe
suivant. Une perturbation, réplique de I'impulsion génératrice principale qui se propage
avec 'impulsion principale, est déplacée/décalée temporellement par rapport a cette
derniére. La polarisation de la perturbation est linéaire et croisée avec la polarisation
linéaire de I'impulsion principale. Pour chaque délai entre I'impulsion principale et la
perturbation, le profil d’ellipticité change. L’ellipticité devient dépendante du temps. La
perturbation affecte différentes parties de I'impulsion principale lors de la génération
d’harmoniques. Pour un délai fixé, un profil XUV perturbé est obtenu, et le signal
XUV décroit, dans le cas ou la perturbation impacte I'intervalle de temps dans lequel
la génération d’harmoniques d’ordres élevés a lieu. En déplagant la perturbation, on
obtient donc un signal XUV qui change en fonction du délai entre la perturbation et
I'impulsion principale. La génération d’harmoniques étant tres sensible a Dellipticité,
une perturbation de ~ 1% en intensité suffit a la perturber.

Pour créer cette perturbation décalée temporellement par rapport a une impulsion
principale, on part d'une seule impulsion au départ. Cette impulsion est transmise au
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travers d’un cristal biréfringent, avec une orientation a de sa polarisation par rap-
port aux axes neutres du cristal biréfringent. Apres passage dans le cristal, on obtient
deux répliques de I'impulsion avant passage, une selon ’axe lent du cristal et une selon
I'axe rapide. La réplique dite "perturbation" avec une amplitude de sin(«), et une ré-
plique "impulsion principale" d’amplitude cos(«). Le décalage temporel entre les deux
répliques dépend de I'épaisseur et de la biréfringence du cristal utilisé. Pour rester avec
une perturbation faible en amplitude, on se restreint a des petits angles « inférieurs a
10°. Ceci permet d’introduire une perturbation sans affecter les parametres détermi-
nants de la durée de I’émission : intensité de I'impulsion, taux d’ionisation, accord de
phase [109].

5.4.2 Simulations de la perturbation du signal XUV par porte
d’ellipticité

On simule I'évolution d’une impulsion fondamentale IR apres passage dans une
lame biréfringente d’épaisseur variable. L’impulsion fondamentale est représentée par
un spectre et une phase de départ : S;gr(w) et ¢rr(w). L'épaisseur de la lame est ejgme,
associée & un délai d;4me-

La phase ajoutée par la propagation dans le quartz dépend de l'axe sur lequel
I'impulsion se propage. On note @gq4,0 €t ¢qudd,e les phases ajoutées par la propagation
selon I’axe ordinaire et selon ’axe extraordinaire respectivement.

w d add,o

(badd,o - ﬁ(no - 1>elame - Q;j]d, o (w - wo) (53>
w dPadd,o

¢add,e = %(ne - 1)€lame - (Z;(j& - (w - WO) (54)

avec wy la fréquence centrale du spectre de 'impulsion fondamentale. Le terme
%(w — wp) permet le retrait de la phase linéaire relative, et de recentrer les profils
vers t = 0. Cela permet d’obtenir le délai introduit par la différence de propagation
entre ’axe ordinaire et ’axe extraordinaire. Les champs F, et E, sont calculées a partir

des phases et de 'amplitude spectrale :
Eo(t) = Z AO\/ S]R(w> exp(@'wt + iqﬁadd,o(w) + igzﬁimt)dw (55)
E.(t) = Z Ao/ Sir(w) exp(iwt + i@adde (W) + i@inir)dw (5.6)

avec Qi la phase initiale de 'impulsion, A, et A, les amplitudes respectives sur chaque
axe, donc de I'impulsion principale et de la perturbation. Pour une perturbation se
propageant selon 'axe ordinaire du cristal, on a A, = sin(a) et A, = cos(«) par
projection.

Le profil d’intensité en sortie de la lame d’épaisseur variable se calcule a partir du
champ :

L(t) = E,(t) Eo(t)* (
L{t) = E.()E.(t)* 8
Ein(t) = /I,(t) + L(1) (5.9)
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Eiot(t) est un champ qui oscille avec ¢, entre une enveloppe minimale et une enve-
loppe maximale. Le profil d’ellipticité pour un délai, une épaisseur, se calcule comme
étant le rapport entre 'enveloppe maximum et ’enveloppe minimum. Soit enuv,,q, et
enVmin les enveloppes maximum et minimum de Ey,;, Uellipticité e(t) est :

ENVUmin

e(t) = (5.10)

ENVmazx

Le profil d’ellipticité qui change en fonction du temps et qui est différent pour chaque
délai entre la perturbation et I'impulsion fondamentale permet de créer une modulation
d’ellipticité, donc d’efficacité[p4], pour sonder le profil XUV. La porte d’efficacité Gy
s’exprime directement en fonction de ellipticité :

Gof(6,) = exp (—ln(2)€2(2t’6)> (5.11)

Ethr

avec €, Uellipticité critique définie dans le Chapitre [3] Ceci est valable dans le cas ou
Pellipticité introduite est constante. On a aussi vu que ce modele était correct dans le
cas de la porte de polarisation, qui introduit une ellipticité dépendante du temps. Ici,
on fait I’hypothese que ’expression reste valable dans le cas d'une ellipticité dépendante
du temps.
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FIGURE 5.13 — Représentation du profil d’intensité de I'impulsion principale (trait plein
bleu), de I'impulsion perturbatrice (trait plein rouge) et de la fonction d’efficacité Gy
en trait plein noir, pour trois épaisseurs de la lame biréfringente d’épaisseur variable.
L’intensité de la perturbation est multipliée par 20 pour apparaitre sur la figure. La
durée de I'impulsion IR est de 25 fs. Les épaisseurs représentées sont respectivement e
1980.29 mm (a) , e = 0 mm (b) et e = 0.29 mm (c). Le matériau biréfringent considéré
est le quartz.



5.4. L’ellipticité comme sonde pour 1’émission XUV

La Figure [5.13] illustre I’évolution de la fonction d’efficacité pour plusieurs épais-
seurs biréfringentes, pour une position ou la perturbation est dans le front montant
de l'impulsion (a), au délai 0 (b) et dans le front descendant de I'impulsion (c). La
perturbation étant fixée a 1% de I'impulsion principale en intensité, son amplitude
est multipliée par 20 pour apparaitre sur la figure. L'impulsion principale est dessi-
née en trait plein bleu, la perturbation en trait plein rouge et la fonction d’efficacité
Gesr(0,t) = correspondante en trait plein noir. Le profil utilisé pour I'infrarouge est un
profil Fourier Limit d’un spectre Gaussien de largeur a mi-hauteur de 40 nm, centré a
800 nm. La durée de I'impulsion TF est de 25 fs.

Le profil XUV & caractériser est défini par Ixyy (t). Le signal XUV émis en présence
de la perturbation, change avec J et s’écrit :

—+00

SXUV,perturb(5> :/

—00

Teov(?) exp(— n(2) % 6)>dt (5.12)

Ethr

Pour illustration, on considere un profil Iy Gaussien tel que Ixyy = exp (—4 In(2)( TXtUV )2) :
avec Txpy = 10 fs. On prend une impulsion IR avec un spectre Gaussien de largeur a
mi-hauteur de 40 nm. L’impulsion IR a donc une durée de 25 fs en Fourier Limit. La
perturbation a une amplitude de 7 % par rapport a I'impulsion principale. L’ellipti-
cité critique pour les différentes harmoniques évolue comme les mesures expérimentales
données dans le Tableau (€tnr = 0.16 pour HI, €y,,,= 0.1 pour H25). L’évolution du
signal Sxuvperturs(0) avec ces parametres est donnée en Figure pour les harmo-

niques 11, 15 et 19.

normalisé

-2 -1.5 -1 -05 0 0.5 1 1.5 2
Epaisseur de quartz (mm)

FIGURE 5.14 — Evolution du signal perturbé S XUVperturb(0) normalisé en fonction de
I’épaisseur de quartz, reliée au délai entre perturbation et impulsion principale. Trois
courbes sont présentées pour les harmoniques 11, 15 et 19. Le spectre de I'IR est
Gaussien de largeur a mi-hauteur 40 nm. Le profil XUV est Gaussien de durée 7xyy =
10 fs. Les ellipticités critiques €, sont respectivement 0.16 pour H11, 0.13 pour H15
et 0.1 pour H19.

Sur la Figure [5.14] les signaux intégrés pour les différentes harmoniques présentent
des similitudes. Lorsque la perturbation est tres décalée temporellement, le signal XUV
n’est pas perturbé, donc maximum et constant. Cette situation arrive pour les épais-
seurs e > 1 mm et e < -1 mm sur la Figure Des oscillations sont aussi présentes
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dans I'évolution de Sxyvperturs- La période de ces oscillations est de L avec T le

demi-cycle optique correspondant a la fréquence centrale de I'IR. ’

Ces oscillations existent car ellipticité dépend du déphasage. Pour un déphasage
%, la polarisation est elliptique, avec comme ellipticité le rapport des amplitudes entre
perturbation et impulsion principale. Pour ce déphasage, le signal harmonique est tres
affecté par la perturbation. Dans le cas d'un déphasage %, la polarisation est linéaire
et non plus elliptique, donc le signal harmonique n’est pas perturbé, car la fonction
d’efficacité est constante égale a 1. L’orientation de la polarisation linéaire est tournée

Eperturs(t :
W), aveC Eperturs(t) €t Eprincipale(t) les amplitudes de la per-

turbation et de I'impulsion principale. L’intensité totale abSEperm.b(t)2 + absEmecimlez
reste proche de Uintensité E2 ;.. .. & 1% prés pour E2 <1%.

Le déphasage passe de % a % périodiquement tous les demi-cycles optiques. Entre ces
deux déphasages remarquables, les différentes épaisseurs intermédiaires correspondent
a des déphasages intermédiaires. Une oscillation correspond donc a scanner tous les
déphasages possibles. Les oscillations sont directement reliées a cette variation de dé-
phasage.

L’évolution de lellipticité critique avec 'ordre harmonique ¢ se retrouve dans la
différence entre signal maximum et signal minimum au délai 0, donc a épaisseur nulle.
Au délai 0, € est constante pour tout ¢. Plus I'ellipticité critique est petite, plus le signal
perturbé sera bas par rapport au signal maximum.

Les simulations sont étendues a plusieurs types de profils XUV a reconstruire :

— Ixpy = exp(—4ln(2)(ﬁ)2> Gaussien centré a t = 0

— Ixpy = exp(—4ln(2)(%)2> Gaussien décalé de 10 fs
— Ixyy = exp(—4ln(2)( ¢ )2> + exp(—4ln(2)(%)2) avec Txyy = 5 fs

TXUV

— Ixpy = exp<—4ln(2)(%)2) lorentzienne

L’épaisseur de quartz varie entre -2 mm et 2 mm. L’évolution du signal intégré pour
une harmonique est donné pour ces profils XUV en Figure [5.15] Pour un méme profil
IR, I’évolution du signal intégré perturbé est bien différente selon les caractéristiques
du profil XUV. L’évolution du signal perturbé contient donc les informations sur le
profil temporel des harmoniques non perturbé Ixyy ().

Le décalage temporel de 'XUV par rapport a 'impulsion génératrice se retrouve
bien dans le signal perturbé, comme montré sur la Figure [5.15| avec le profil Gaussien
décalé. Cette information se retrouve aussi dans la valeur du minimum de ’enveloppe. 11
y a donc une redondance pour certaines informations dans 1’observation du signal XUV
perturbé. L’évolution est différente en passant d’une lorentzienne a une Gaussienne,
notamment dans la largeur de I’enveloppe inférieure, et la gamme dans laquelle les
oscillations sont visibles. En connaissant le profil IR, les informations sur le profil XUV
sont inscrites dans ’évolution du signal intégré Sxuv.perturs(6)-

d’un angle atan(

erturb
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FIGURE 5.15 — Evolution du signal perturbé S XUV pertury(0) pour différents profils
XUV. Sur la figure sont dessinés les signaux perturbés pour : un profil Gaussien centré
en trait plein rouge (a), un profil Gaussien décalé de 10 fs en trait plein bleu (b),
un profil composé de deux Gaussiennes décalées de 10 fs en trait plein noir (c) et un
profil lorentzien en trait plein vert (d). La durée 7xyy est fixée a 10 fs pour ces deux
profils. La durée de 'R est fixe, correspondant a I'impulsion Fourier Limit d’un spectre
Gaussien de largeur a mi-hauteur de 40 nm centré a 800 nm, soit 7,5 = 25 fs.

5.4.3 Meéthode de reconstruction du profil XUV femtoseconde

Le principe de reconstruction est basé sur Pécriture matricielle de 'Equation .
En ne considérant que les déphasages A® = 7, donc I'enveloppe minimale du signal
perturbé Sxyvperturs(0), ainsi quun échantillonage temporel du profil non perturbé
Ixuv(t), cette équation peut étre reformulée de maniére matricielle :
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Sxvvperturs(07) = MijIxuv (L) (5.13)

avec la matrice M ; la matrice d’efficacité, définie par :

6(77X5(t1’51)2) e(ffyxe(tl’én)Q)
6(77X6(t2751)2) 6(7’7X6(t2’6’ﬂ)2)

M; = (5.14)
6(77X5(tn751)2) e(f’yxe(tn’én)Q)

j lindice correspondant au délai perturbation/impulsion principale et i I'indice cor-

respondant au temps pour le profil d'intensité, et v = 1?2(2). La forme de chacun des

coefficients de la matrice M;; est directement reliée a la forme de la fonction d’efficacité
pour un délai §; et un temps ¢;.

Les coefficients de M;; sont uniquement calculés a partir du profil IR. L’ellipticité
€(t,d) étant un rapport d’amplitude entre la perturbation et I'impulsion principale, qui
sont considérées comme deux répliques parfaites déphasées de g[w]. La connaissance du
profil de I'IR et de l'ellipticité critique €, permet de connaitre chacun des coefficients
de MiJ‘

L’évolution du signal intégré perturbé Sxuvperturs(9;) est donc directement reliée
au profil XUV par une relation matricielle discrete. En évaluant Sxuvperturs(d;) sur un
ensemble de délais 4y, ..., d,, et en calculant la matrice M;;, le profil XUV non perturbé
Ixyy(t;) peut étre retrouvé, en résolvant le systéme montré avec ’Equation

Dans cette reconstruction, I’évolution du signal perturbé Sxuv perturs(9;) se réduit
uniquement a l’enveloppe inférieure des oscillations, comme celles montrées en Fi-
gure [5.14] Cette enveloppe inférieure correspond aux différentes épaisseurs biréfrin-
gentes pour lesquelles on obtient un déphasage %, donc une ellipticité maximum. L’en-
veloppe évaluée en 0y, .., 0, est notée sous forme d'un vecteur Sxyvperturs(0;) dans
’'Equation . Le profil XUV échantillonné est lui aussi noté sous forme dun vec-
teur Ixpy(t;) dans 'Equation (5.13).

La résolution de ce probleme revient a un probleme de minimisation a n para-
metres. Dans ce cas de figure, I'observable est le signal perturbé Sxuv perturs, le systeme
d’équations est défini par la matrice M ; et les parametres sont directement les points
d’échantillonage du profil XUV Ixyv(¢;).

Cette méthode de reconstruction est implémentée sur les profils temporels XUV
précédents :

— Un profil centré Gaussien de durée 7xyy = 10 fs centré a t = 0 fs.

— Un profil Gaussien de durée 7xyy = 10 fs décalé de -10 fs.

— Un profil composé de deux Gaussiennes de durée 7xyy = 5 fs, décalées tempo-

rellement de 10 fs, avec un rapport d’amplitude de 0.5 pour 1.

L’algorithme utilisé pour résoudre 'Equation ((5.13) est un algorithme de minimi-
sation de type Levenberg-Marquardt [95]. Les profils temporels initiaux et reconstruits
sont présentés en Figure [5.16] Les profils initiaux sont dessinés en trait plein, et les
reconstructions sont dessinées en symbole. L’accord entre les profils temporels initiaux
et les profils temporels reconstruits est tres bon, avec une erreur RMSE inférieure a
1%, pour chaque profil.

A partir de 'enveloppe inférieure des oscillations, le profil temporel XUV peut étre
reconstruit par cet algorithme de minimisation dans des conditions optimales.
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FIGURE 5.16 — Les profils d’intensité XUV initiaux sont dessinés en lignes pleines et
les profils reconstruits par le processus de minimisation en symboles. La figure illustre
la reconstruction pour trois profils XUV : un profil Gaussien de 10 fs FWHM centré a
0 fs (bleu, étoiles), un profil Gaussien de 10 fs FWHM centré a -10 fs (vert, diamants)
et deux profils Gaussiens de 5 fs FWHM, respectivement centrés a 0 et 410 fs, avec
d’amplitudes 0,5 et 1 respectivement (noir, carrés). Le nombre de parameétres d’échan-
tillonage est de 51 points sur une plage de -30 a 30 fs. Les erreurs RMSE calculées sont
respectivement : 0,01, 0,009, 0,01. La ligne rouge en pointillés représente le profil IR
normalisé, utilisé pour calculer la matrice d’efficacité.

5.4.4 Réalisation expérimentale a ’'ILM : impulsions IR de 30
fs

Pour obtenir cette perturbation décalée temporellement, réplique de l'impulsion
principale, on utilise & nouveau des propriétés de biréfringence. En Figure [4.17], une
lame d’épaisseur variable est illustrée, permettant de créer deux répliques d’une impul-
sion IR, décalées temporellement. Le décalage est réglable par la position des prismes,
permettant d’avoir différentes épaisseurs biréfringentes traversées. Pour faire la me-
sure par perturbation par ellipticité, il faut pouvoir scanner des épaisseurs "négatives".
Ces épaisseurs négatives sont accessibles si les lames de compensation en Figure [£.17]
induisent une compensation plus grande que le délai minimum des prismes biréfrin-
gents. La gamme dans laquelle on peut effectuer la mesure, déterminée par la gamme
maximum de déplacement des prismes biréfringents, est de 30 fs environ.

La calibration de la lame d’épaisseur variable a été effectuée en Section [4.3.2] En
ajustant 'orientation « de la polarisation par rapport aux axes neutres du cristal
avant de passer dans la lame d’épaisseur variable, on regle le rapport des amplitudes
entre I'impulsion principale et la perturbation. Le rapport tan(a) donne ellipticité
introduite au délai 0 entre la perturbation et I'impulsion principale. Une incertitude
de 1° sur a donne une incertitude de 10% sur 'amplitude de la perturbation (1% par
rapport & une amplitude de 10% en ordre de grandeur).

L’objectif est d’observer I’évolution du spectre harmonique en fonction du délai
entre la perturbation et 'impulsion principale. Une évolution de signal harmonique
par harmonique est ensuite extraite en intégrant dans une gamme spectrale autour de
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chaque fréquence harmonique.

Le montage expérimental utilisé est donné en Figure [3.7] Le capillaire est pompé
a vide. Les impulsions utilisées ont une durée de 30 fs, caractérisées par autocorréla-
tion, avec un chirp minimisé autant que possible. La gamme idéale de scan pour la
perturbation se situe entre —27/ et +27;z (voir Section . Scanner 'entiereté de
la gamme |27/, +277g| en une fois n’a pas été possible dans cette configuration. Les
wedges permettent de scanner sur une gamme maximum de délais de 30 fs. Le scan
s’effectue donc en deux parties.

La lame d’épaisseur variable est composée des éléments suivants :

— Une paire de prismes biréfringents en quartz avec une paire de prismes non

biréfringents en silice pour limiter les changements de dispersion.

— Une lame multiordre en quartz d’épaisseur e=1.029 mm.

— Une lame multiordre en quartz d’épaisseur e=0.843 mm.

— Une lame multiordre en quartz d’épaisseur e=0.513 mm.

— Une lame multiordre en quartz d’épaisseur e=0.381 mm.
Avec les lames multiordre téte béche, un premier scan est effectué. Pour le deuxieme,
I'orientation des axes neutres de la lame d’épaisseur e = 0.513 mm est tournée de 90
°. La gamme de délai scannée est décalée de 2 fois le délai introduit par la lame, soit
environ 30 fs. Via ces deux scans, on couvre une gamme de = [—7;g, +27/r| avec
recouvrement autour du délai 0.

La focale du miroir est de f= 60 cm. Les harmoniques sont générées dans une cellule
de gaz d’argon, avec une pression amont de 30 mbar. L’évolution du signal intégré pour
les deux scans est donnée en Figure [5.17]
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FIGURE 5.17 — Evolution du signal XUV intégré spatialement et spectralement en
fonction de la position des prismes biréfringents. Les deux scans sont dessinées en
rouge et en bleu. Un raccordement entre les deux scans est ensuite réalisé (voir texte).
Les pas sont d’'un mm en position des prismes, ce qui correspond environ a 0.1 fs par
pas.

Le signal harmonique perturbé montre des oscillations claires, qui disparaissent
pour les grands délais. Ces oscillations sont similaires a celles simulées en Figure [5.14]
Des fluctuations lentes de signal font que I’enveloppe maximale du signal n’est pas
constante dans les mesures expérimentales. Ces fluctuations lentes peuvent étre diies
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a la stabilité de la source laser, la stabilité du pointé de faisceau par rapport au trou
d’entrée de la cellule de gaz, des fluctuations de pression ou encore aux fluctuations
de températures dans la piece. La durée d’un scan est d’environ 2 heures, ce qui reste
long. Sur la partie de scan dessinée en rouge, le niveau du signal est aussi légerement
différent par rapport a la partie dessinée en bleu. Le fait d’avoir deux parties différentes
pour couvrir 'entiereté de la gamme de délai implique un post traitement complexe,
en plus du raccord a effectuer entre les deux scans.

En Figure [5.17] l'intégration est faite sur toutes les longueurs d’onde du spectre.
L’intégration peut étre faite autour des fréquences harmoniques pour extraire le méme
type de signal pour chaque harmonique du spectre XUV.

Le post traitement réalisé est le suivant. Dans un premier temps, 1’échelle de position
des prismes biréfringents est convertie en échelle de délai via la calibration de 1’épaisseur
(voir Section en considérant 'indice de groupe. L’intégration est faite autour de
chaque harmonique. L’évolution des deux parties de scans est donnée en Figure
pour ’harmonique 15.

Dans un second temps, il est nécessaire de raccorder les scans. Sur la figure Fi-
gure [5.18] les deux parties de scan se recouvrent bien sur une gamme de délai, avec
quelques oscillations communes. Pour effectuer le raccord, le délai moyen de la gamme
de recouvrement est calculé, comme étant le centre de la gamme. Le raccord est donc
fait en ce point de délai moyen. Le point de raccord est donné en ligne de pointillés
noirs sur la Figure |5.18

Signal intégré (unit. arb.)

Signal intégré (unit. arb.)

40

0
Délai (fs)

FIGURE 5.18 — Evolution du signal intégré harmonique en fonction du délai XUV /IR
pour 'harmonique H15. La figure du dessus montre le signal brut avec 1’échelle de
délai et les deux parties constituant le scan complet. La figure du dessous montre ces
deux mémes parties, mais avec un lissage sur 4 points. L’enveloppe supérieure des deux
parties est dessinée en trait plein noir. Le trait vertical de pointillés noir représente le
délai moyen de la gamme dans laquelle les deux parties de scan se recouvrent.

Pour s’affranchir des fluctuations lentes, nous avons utilisé une propriété remar-
quable liée a 'approche de perturbation par modulation d’ellipticité. Cette propriété
est le fait que pour un déphasage %[ﬂ, le signal est maximum égal a une constante,
égale a 'intégrale du signal XUV non perturbé. Ces variations lentes étant assez aléa-
toires et difficiles a décorréler, on divise le signal intégré par ’enveloppe supérieure
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du signal lissé pour faire correspondre les signaux perturbés avec cette propriété. Les
maxima locaux du signal intégré sont repérés, donnant I’enveloppe supérieure. En di-
visant le signal par cette enveloppe supérieure lissée, le signal maximum est ramené a
1, et les maxima correspondent alors aux déphasages %, "'sans perturbation', comme
sur les simulations en Figure [5.14] L’enveloppe maximum lissée est représentée en trait
plein noir pour les deux parties de scan sur la Figure [5.18] Les fluctuations lentes sont
visibles directement dans I’évolution de cette enveloppe.

Pour compléter le traitement des données, un lissage Gaussien du signal est effectué
sur 4 points. Cela permet d’éliminer quelques sauts et fluctuations point a point dans
le signal. La comparaison entre le signal non lissé et le signal lissé est donnée en
Figure [5.18] respectivement sur I'image du dessus pour le signal non lissé, et I'image
du dessous pour le signal lissé.

Les signaux obtenus apres post traitement pour deux harmoniques différentes sont
donnés en Figure [5.19
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FIGURE 5.19 — Evolution du signal intégré pour les harmoniques H15 et H17, en

fonction du délai, apres le post traitement et le raccord entre les deux parties de scans.
L’enveloppe basse de ce signal est dessinée en trait plein rouge.
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Apres traitement, les oscillations sont plus régulieres. La période des oscillations
trouvée est de w = 1.29 fs , moyennée sur 10 oscillations, soit une valeur proche
de % = 1.33 fs pour 800 nm, soit une erreur relative de 4%.

Le rapport entre le maximum et le minimum du signal intégré donne les informations
sur 'amplitude de la perturbation pour une ellipticité critique donnée. Ici, le rapport
minimum/maximum est de 0.38 pour ’harmonique H15 et 0.36 pour ’harmonique H17.
Pour une ellipticité critique de 13% pour H15 et une ellipticité critique de 11% pour
H17, un rapport minimum/maximum correspond & une amplitude de perturbation de
15.1%+ 1% pour H15 et 13.9%+ 1% pour H17. L’amplitude de la perturbation est
définie par I'orientation des axes neutres de la lame de calcite O.qicite, telle que Apepur
= tan(Oeqeite). Dans Uexpérience, Ocgieire = 8°, soit tan(fegreire) = 0.145 = 14.5 %. Il y
a donc un bon accord sur cette valeur, & 0.5% pres avec les expériences. Une analyse
plus profonde et des essais de reconstruction seront réalisés dans le Section [5.4.6|

L’expérience est répétée avec des impulsions plus courtes. Les harmoniques sont
générées dans l'argon. La durée des impulsions est de 7,5 = 22 fs. L’orientation de
la lame de calcite est fixée & 0,400 = 10°, soit une perturbation d’amplitude 17% au
délai 0 maintenant. La configuration des lames est la méme que précédemment. Le
méme post-traitement est appliqué sur les données. L’évolution du signal intégré est
présentée pour trois harmoniques H13, H17, et H21 en Figure [5.20, La superposition
des enveloppes basses est donnée en Figure [5.21}
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FIGURE 5.20 — Evolution du signal intégré en fonction du délai pour les harmoniques :
H13 (a), H17 (b) et H21 (c). L’enveloppe basse lissée des oscillations de chaque signal
est dessinée en ligne de pointillés noirs, et 'enveloppe lissée sur 3 points en trait plein
noir.
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FIGURE 5.21 — Enveloppes basses des signaux obtenus en Figure [5.20l Le résultat pour
les harmoniques H13, H17 et H21 est présenté. L’enveloppe non lissée est dessinée en
trait pointillés et 'enveloppe lissée est dessinée en trait plein.

Sur les Figure [5.20] et Figure les signaux et les enveloppes retrouvées ont une

évolution similaire a celle simulée en Figure |5.14] en retrouvant bien les oscillations.
Néanmoins, une forte asymétrie est visible dans 1’évolution des enveloppes basses.

L’évolution de I’enveloppe dans les délais positifs n’est pas le méme pour H13, H17

et H21. De plus, le minimum de l'enveloppe augmente avec 1'ordre harmonique. Ces
différences entre harmoniques peuvent s’expliquer de la maniére suivante :
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— Pour le minimum, a amplitude de perturbation constante, c’est la sensibilité a

I’ellipticité qui vient jouer. Ici, le minimum est de plus en plus bas en augmentant
I’ordre harmonique, ce qui correspond a avoir une ellipticité critique de plus en
plus basse en augmentant ’ordre harmonique. Ce comportement correspond a
ceux mesurés en Section [3.1.21

Il y a une asymétrie délai positif/délai négatif. Dans ce cas ci, le profil de I'IR
et/ou le profil XUV peuvent jouer. Avoir un profil temporel XUV asymétrique
donnera une évolution de ’enveloppe asymétrique, pour un IR donné. De méme
pour un IR asymétrique et un profil temporel XUV symétrique. La connaissance
du profil temporel de 'R est cruciale, pour décorréler les comportements et les
informations obtenues par ’enveloppe basse.

Les propriétés de génération d’harmoniques peuvent aussi influer. Par exemple,
dans le cas ou 'on aurait ionisation dans le front montant de I'impulsion, venir
perturber la génération dans le front montant montrerait des différences d’évolu-
tion en fonction de I'ordre harmonique. Au contraire, avec la perturbation dans
le front descendant, le milieu générateur serait déja affecté par 'ionisation, et
les différences lorsque I'on perturbe le front descendant seraient moins grandes.
Le fait d’avoir une évolution différente pour ’enveloppe des différentes harmo-
niques, dans les délais positifs, implique que le profil temporel XUV pour chaque
harmonique n’est pas le méme pour un méme profil infrarouge.

L’évolution du spectre aprés post-traitement est donnée en Figure [5.22]
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FIGURE 5.22 — Evolution normalisée harmonique par harmonique du spectre XUV en
fonction du délai entre la perturbation et 'impulsion principale. Les impulsions ont
une durée de 77 = 22 fs. Le point de raccord se situe autour du délai -2 fs.

En conclusion sur ces expériences avec des impulsions de durées 7= 30 fs et 775
=22 fs:

— Avec la lame d’épaisseur variable présentée en Figure [£.17] on a pu construire

un interférometre stable compact a partir des éléments biréfringents.

— On a pu observer sur deux expériences une évolution du signal intégré qui cor-
respond aux simulations en figure [5.14] Les données ont nécessité un post trai-
tement supplémentaire.

— Le scan se faisait ici en deux parties, car la gamme a scanner est large devant
la gamme utile des prismes biréfringents. Chaque partie de scan dure environ 2
heures, ce qui reste conséquent et nécessite une grande stabilité.

— Le fait d’avoir un raccord a effectuer entre les deux scans est une contrainte
supplémentaire.

Sur ce dernier point, il existe plusieurs solutions :

— Remplacer les prismes biréfringents en quartz par des prismes avec une biréfrin-
gence plus forte. Pour une méme gamme de déplacement des prismes, la gamme
de délais couverte serait plus grande. Nous ne disposions pas des optiques né-
cessaires pour le réaliser.

— Travailler avec des impulsions plus courtes en ne changeant pas le systeme.
Utiliser une durée d’impulsion qui positionne la gamme [-27;r;27;5] dans la
gamme de déplacement utilisable des prismes permet d’avoir un seul scan a
effectuer.

— Réduire le temps d’acquisition pour avoir moins de fluctuations lentes. Ceci est
aussi possible avec des impulsions courtes.

Avec toutes ces pistes d’améliorations, nous avons cherché a travailler avec des im-
pulsions plus courtes, tout en conservant un systeme laser stable, avec le méme inter-
férometre utilisé dans cette partie. Ceci a été réalisé dans le cadre d’une collaboration
avec le Lund Laser Center (LaserLab campaign n°LLC002578).
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5.4.5 Utilisation d’impulsions de quelques cycles optiques : 775
~ 5.4 fs

Dans cette partie, 'expérience est reproduite avec le systeme de Lund décrit en
Figure [4.16] Le montage est similaire, avec des prismes biréfringents, des lames de
compensation ainsi qu'un systeme de génération d’harmoniques d’ordres élevés. Les
harmoniques sont générées dans un jet de gaz d’argon. La dispersion des impulsions
est optimisée en regardant la ou la coupure du spectre XUV a la plus haute énergie,
avec la polarisation orientée selon les axes neutres de la lame d’épaisseur variable.

Pour avoir une compensation de dispersion optimale sur toute la gamme de délais, la
position des prismes biréfringents est fixée au milieu de la gamme utilisable lorsque que
I’on optimise la dispersion. La lame d’épaisseur variable reste la méme que celle utilisée
en Section [5.4.4] avec une combinaison des prismes biréfringents et non biréfringents,
ainsi que des lames de compensation. Les épaisseurs des lames de compensation sont
e = 1.029 mm et e = 0.843 mm. La durée des impulsions, mesurée via Dscan, est de
T1r = 5.4 fs. Le profil temporel de I'impulsion fondamentale est donné en Figure [5.23]
L’orientation de la lame de calcite .41 €st fixée a 8° par rapport aux axes neutres de la
lame d’épaisseur variable, ce qui correspond a une perturbation d’amplitude tan(6eqcite)
= 14%, soit 2% en intensité. La CEP n’est pas stabilisée dans cette expérience.
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FIGURE 5.23 — Profil temporel de I'impulsion fondamentale IR retrouvé par mesure
Dscan. La largeur a mi-hauteur du pic principal est de 77 = 5.4 fs. La trace Dscan est
mise en insert sur la figure.

L’évolution du spectre XUV en fonction du délai entre perturbation et impulsion
principale est donnée en Figure[5.24] Le signal intégré spectralement montre de claires
oscillations en fonction du délai. Les harmoniques sont encore bien séparées spectrale-
ment, ce qui permet de faire des intégrations harmoniques par harmoniques. L’évolution
du signal intégré pour plusieurs harmoniques est donnée en Figure [5.26]

La gamme de délais utilisable permet bien de résoudre, en un seul scan, I'entiereté
des oscillations et de ’enveloppe basse de ces dernieres. La période des oscillations est
calculée sur 6 oscillations, soit T" = %ﬁl'?l fs = 1.35 fs. Pour une longueur d’onde
de 820 nm, soit la longueur d’onde moyenne du spectre de I'impulsion fondamentale,
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un demi-cycle optique correspond a 1.36 fs. L’accord entre 'expérience et la valeur
théorique est donc bon et les oscillations ont une période de %

Délai perturbation/impulsion principale (fs)

30 40 50 70 80

] 60
Energie (eV)
FIGURE 5.24 — Evolution du spectre XUV en fonction du délai entre la perturbation
et I'impulsion principale de durée 7,5 = 5.4 fs. Le signal intégré spectralement est

représenté en trait plein jaune en vertical. L’amplitude de la perturbation est de 14%
de I'impulsion principale.
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FIGURE 5.25 — Evolution du spectre XUV normalisé en fonction du délai entre la
perturbation et I'impulsion principale de durée 7, = 5.4 fs. Le signal intégré spectra-
lement est représenté en trait plein jaune en vertical. L’amplitude de la perturbation
est de 14.5% de I'impulsion principale. Chaque spectre est normalisé par le maximum.
Les minima de signal intégré sont repérés par des lignes de pointillés blancs.

Sur la Figure [5.24] un délai négatif correspond a avoir la perturbation dans le front
montant, et inversement la perturbation dans le front descendant pour un délai positif.
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Une observable expérimentale est en accord avec ceci : 1’énergie centrale des harmo-
niques dans les minima de signaux intégrés. De ce fait, si la perturbation est dans
le front montant, on doit perturber la génération des fréquences "bleues" de I’harmo-
nique, donc favoriser 'observation des fréquences "rouges" de I’harmonique. Dans ce
cas, I’énergie centrale de 'harmonique est effectivement décalée vers le rouge, donc vers
une énergie plus basse. La conclusion est inversée pour la situation ou l'on a la pertur-
bation dans le front descendant. Sur la Figure [5.24], il est difficile de voir directement
I’énergie centrale au niveau des minima, car le signal est faible. Pour aller le voir, on
normalise le spectrogramme par le maximum de signal, et ceci pour chaque spectre.
Cela donne le spectrogramme en Figure [5.25]

Lorsque l'on étudie I'énergie centrale des harmoniques, notamment les trois pre-
mieres harmoniques du spectre, on observe des décalages en énergie. Pour les minima
du coté des délais positifs, ’énergie centrale est décalée vers le bleu, ce qui corres-
pond bien a une perturbation des fréquences harmoniques dans le front descendant. De
méme, I'énergie centrale est bien décalée vers les énergies plus basses, lorsque la per-
turbation est dans le front montant avec un délai négatif. On a donc une confirmation
expérimentale supplémentaire du sens de déplacement front montant /front descendant
de la perturbation.

La Figure représente trois figures pour les signaux perturbés. Entre chaque
figure, une correction supplémentaire est effectuée. Pour la premiere figure, les signaux
perturbés montrent un minimum déplacé par rapport au délai 0 attendu avec la seule
calibration des wedges. Pour cette premiere figure, le délai 0 a été mesuré pour une
situation en dehors de la chambre de génération (avec 2 réflexions a 45° sur des miroirs
argent protégés). Or, au délai 0 j:%, I’ellipticité est constante et de méme valeur pour
chaque harmonique. La valeur du signal perturbé au délai 0 ne dépend donc que de
la valeur de Dellipticité critique de chaque harmonique, ainsi que de I'amplitude de la
perturbation. Pour les harmoniques hautes, les ellipticités critiques mesurées a Lund
(voir Figure sont relativement proches pour H19 a H31, avec une valeur que se
situe entre 0.1 et 0.09 avec une légere décroissance quand I'ordre harmonique augmente.
Ici, les valeurs de signaux perturbés pour chaque harmonique au délai 0 sont tres
différentes. Cette évolution ne correspond pas a ce que l'on attend, c’est a dire des
valeurs de signaux perturbés proches pour toutes les harmoniques autour du délai 0
pour 'enveloppe minimale, car les ellipticités critiques mesurées pour les harmoniques
sont trés proches (voir Tableau [3.1). Le délai 0 dans le milieu générateur est donc
différent de celui mesuré en dehors de la chambre.

Dans le Chapitre {4} le décalage du délai 0 a été observé expérimentalement, en
fonction du nombre de réflexions a 45° sur des miroirs avec la propagation du faisceau.
Un décalage temporel relié a la différence de propagation entre la polarisation s et la
polarisation p est observé a plusieurs reprises. Dans le cas de la perturbation par modu-
lation d’ellipticité, ce décalage est aussi présent, car on travaille avec une polarisation p
et une polarisation s pour la perturbation et 'impulsion principale. La géométrie et les
composants du systeme de génération montré en Figure n’ayant pas changé entre
les deux mesures (entre celles du Chapitre [4] et celle de cette Section [5.4.5), on se sert
des mesures du Chapitre [d pour estimer la correction nécessaire a ajouter a I’échelle de
délai.

On parle dans ces paragraphes de décalage en position des prismes biréfringents.
Pour passer d’une échelle en position de prismes a une échelle en délai, on utilise la
calibration de ’épaisseur des prismes extraite dans la Section [4.3.2] et la phase ajoutée
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par une épaisseur biréfringente, ce qui donne la loi :

Eprismes(P) = —0.035529p + 2.6545 (5.15)
(1.53837 — 1.54729)

5(p) = (—€prismes(p) + 1.029 4 0.841) x le — 3 x o
€

(5.16)

en utilisant les indices de phase pour le quartz biréfringent. e,,;smes(p) représente 1'épais-
seur de quartz pour la position p, et le 6(p) le délai correspondant & cette épaisseur.
Les épaisseurs ajoutées & €,.ismes(p) correspondent aux épaisseurs mesurées des lames
de compensation. La méthode de mesure des épaisseurs des lames biréfringentes est
détaillée en Annexe 1.

Le décalage dii a la propagation doit comporter les contributions de 6 miroirs pro-
tégés en argent et d'un miroir en aluminium. Sur les mesures dans le Chapitre [ le
décalage en position des prismes pour la contribution de 5 miroirs en argent et d’un
miroir aluminium est de 2.5 mm. Le décalage pour la contribution de 4 miroirs pro-
tégés en argent est de 1.2 mm. En sachant ceci, et en supposant que tous les miroirs
argent protégés sont identiques, le décalage en position des prismes biréfringents pour
6 miroirs protégés en argent et un miroir en aluminium doit étre de 2.5 + % = 2.8
mm. L’échelle de position des prismes doit donc étre décalée de 2.8 mm pour retrouver
une valeur de délai 0 correct. C’est ce qui est fait pour obtenir la figure centrale dans
la Figure [5.26

Dans un second temps, on utilise une propriété de la génération d’harmoniques et
de Dellipticité pour justifier d’une correction supplémentaire mineure pour I’échelle de
délais. Au délai 0, le signal perturbé est forcément maximum, égal a 1 si normalisé, car
la perturbation n’a pas d’effet au délai 0, I'ellipticité étant nulle. Avec cette propriété,
on décale le maximum de signal au délai 0. Cela correspond a un décalage de 120 as,
ce qui reste minime par rapport a la correction apportée pour l'effet Goos-Héanchen.
Avec ces deux corrections, le signal est centré sur la bonne échelle de délais/positions,
comme le montre la figure basse de la Figure [5.20 Il est a noter que la Figure
montre un spectrogramme avec une échelle déja corrigée. Les minima au délai 0 i%
sont tres proches pour toutes les harmoniques.
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FIGURE 5.26 — Evolution du signal intégré en fonction du délai entre la perturbation
et 'impulsion principale pour trois harmoniques, respectivement H21, H25 et H29. Le
signal non lissé est dessiné en pointillés, et le signal lissé en trait plein. Trois images
sont présentées, avec une correction du délai 0 supplémentaire a chaque image. Res-
pectivement, de haut en bas, sans correction de I'effet Goos-Hanchen, avec correction
de l'effet Goos-Hénchen et avec correction mineure du délai 0. Pour chaque image, la
position du maximum est repérée en pointillés noirs.
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Les enveloppes basses sont extraites & partir des signaux obtenus en Figure [5.26]
Le minimum des différentes enveloppes se situe autour de 0.3 pour le signal normalisé.
Dans les mesures d’ellipticité critique du Tableau [3.1] de la Section [3.1.2] on a mesuré
une ellipticité critique de 0.10 pour les harmoniques de plus haut ordre. Avoir un
minimum de 0.33 pour H21 pour le signal normalisé correspond a une amplitude de
perturbation de 14.7%, soit un angle de 8.6° entre la polarisation incidente. Il y a donc
un léger décalage entre 'amplitude de 14% théorique calculée avec I'orientation de la
lame de calcite 0.4z, €t celle estimée expérimentalement. Néanmoins, la perturbation
reste dans les marge d’erreur et en bon accord avec la valeur théorique. En termes
d’orientation, on trouve 8.6° expérimentalement pour un angle 8°.
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FIGURE 5.27 — Enveloppes basses des signaux intégrés obtenus en Figure m pour
H19 a H33.

De maniere inverse, en supposant une valeur de perturbation fixe, la valeur de
€inr DEUt étre estimée a partir du rapport minimum/maximum. En effet, a délai 0, la
valeur de I’enveloppe correspond a la situation ou l'ellipticité est constante pour tout
t. En regardant la valeur de signal perturbé au délai, on retrouve €;,,, pour chaque
harmonique, a partir de :

In(2)

€thr = €theo m
mwn

(5.17)

avec €e, 1ellipticité introduite avec I'angle de la calcite, S,,;, la valeur du minimum
de signal.

Ces valeurs estimées sont consignées dans le Tableau 5.1, Pour la mesure avec
la méthode de perturbation par modulation d’ellipticité, les incertitudes donnant les
barres d’erreur sont calculées en prenant en compte une erreur d’'une demi graduation
pour l'orientation, soit 4+ 0.01 pour l'ellipticité €., et une erreur d’estimation du
signal a 5%, soit £ 0.015 environ pour S,,;,. La comparaison avec lellipticité critique
des harmoniques trouvée en est faite en Figure [5.28|

De la méme maniere pour la série effectuée avec la lame d’ordre zéro, les incertitudes
sont calculées avec une moitié de graduation, ainsi qu’une erreur de 5% sur I’estimation
du signal a mi-hauteur. L’accord entre les deux séries de mesures est correct, avec une
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évolution de lellipticité critique comparable dans les deux séries de mesures. L’écart

relatif entre les valeurs des deux séries est de 10%.

Ordre H19 H21 H23 H25
Smin | 0.35 £0.015 | 0.33 £0.015 | 0.30 £ 0.015 | 0.30 £ 0.015
€nr | 0.112 £ 0.016 | 0.109 £ 0.016 | 0.104 £ 0.015 | 0.104 £ 0.015

Ordre H27 H29 H31 H33
Smin | 0.29 £ 0.015 | 0.29 £ 0.015 | 0.30 &£ 0.015 | 0.33 £ 0.015
€ | 0.103 £ 0.015 | 0.10 &£ 0.015 | 0.104 £ 0.015 | 0.109 £+ 0.016

TABLE 5.1 — Mesures du signal XUV perturbé au délai 0 pour les différentes harmo-
niques a partir des enveloppes de la Figure [5.27, Les ellipticités critiques sont calculées
avec la formule en Equation 1D

0.13,
T : : : : —NMesure par perturbation elliptique
, T |—Mesure avec lame ordre zéro
011} i Lo
& 01F ) XTSRRI IRIRRE M. SR
1 1 1 I I 1 1
18 20 22 24 28 30 32 34

Ordre harmonique

FIGURE 5.28 — Evolution de P’ellipticité critique mesurée en fonction de ’ordre harmo-
nique pour deux mesures différentes : en trait plein rouge en introduisant de I'ellipticité
avec une lame d’ordre zéro, et en trait plein bleu avec la méthode de perturbation par
modulation d’ellipticité. L’accord entre les deux mesures est correct.

Sur les Figure [5.27] et Figure I'intégration spectrale est réalisée autour d'une
harmonique, sur lentiereté de la dimension spatiale. A partir des images spatiospec-
trales, les contributions des chemins longs et des chemins courts peuvent approximati-
vement étre séparées. L’évolution du signal intégré spectralement et spatialement est
observée pour deux zones différentes sur les images spatiospectrales. Ces deux zones
correspondent a ce que I'on identifie comme la contribution principale du chemin court
(peu divergent) et du chemin long (trés divergent). Deux intégrations sont donc faites :
une intégration sur 'axe et une intégration hors axe.

Les signaux obtenus par ces deux intégrations sont donnés en Figure [5.30] Les
enveloppes obtenues pour le chemin long sont symétrisées par rapport a 1 dessinées sur
le haut de la figure, et les enveloppes obtenues pour le chemin court sont dessinées en
bas sur la figure.

Sur la Figure les enveloppes des chemins longs ont aussi un minimum qui se
décale avec I'ordre harmonique. Il y a aussi un décalage entre les minima observés pour
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le chemin long et ceux observés pour le chemin court. Ce décalage est aussi visible dans
la largeur a mi-hauteur de ces différentes enveloppes.
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FIGURE 5.29 — Exemple d’image spatiospectrale enregistrée pour une position des
prismes biréfringents. La zone d’intégration sur I’axe (chemin court prédominant) est

délimitée en blanc. La zone d’intégration hors axe (chemin long prédominant) est dé-
limitée en jaune. Chaque zone a une taille de 200 pixels environ.
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FI1GURE 5.30 — Enveloppes basses pour le chemin long et le chemin court en fonction
de l'ordre harmonique. Plus la couleur du trait est bleue, plus I'ordre harmonique
est grand. Les harmoniques H13 a H27 sont représentées. Les enveloppes basses des
chemins longs ont été retournées et décalées en ordonnée.

De maniere plus directe, on peut observer des différences en fonction de l'ordre

harmonique sur deux observables :
— Le délai pour lequel le signal perturbé atteint 0.5, soit la moitié du maximum
est différent pour chaque harmonique, et différent selon si la perturbation est
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dans le front montant ou descendant. En donnant cette interprétation comme un
temps d’émission moyen pour ’harmonique, ce temps d’émission moyen associé
a chacune des harmoniques change avec I’ordre harmonique. Ces temps changent
également avec le fait de considérer les trajectoires longues ou les trajectoires
courtes.

— La différence entre le temps d’émission moyen dans le front montant et celui
dans le front descendant évolue aussi avec 'ordre harmonique. La aussi, cette
différence dépend de I'ordre harmonique, mais aussi du type de trajectoire consi-
déré.

5 — =+ Chemin court, perturbation FM
Chemin long, perturbation FM
4k ...|==>Chemin court, perturbation FD
w “Chemin long, perturbation FD
; 3l ; Chemin long, moyenne
o 1=} Chemin court, moyenne
«© : :
o 2F
€
2
s 1
Qo
S of
(o]
»
5-1F
1]
(o}
= -2k
©
e 3
_ 1 1 1 L 1 1 1
‘%8 20 22 24 26 . 28 30 32 34
Ordre harmonique
C T T T T T N
: ++ Chemin court
Chemin lon
2 0) Gheninlong
0 5.5 -
o
«©
©
>
S 5_‘ -
5
o
a
R4
S 45F -
©
©
©
[$]
c
o
g I 7
£
5 1 1 1 1 1 1
330 22 24 28 30 32 34

26 _
Ordre harmonique

FIGURE 5.31 — (a) Délais pour lequel le signal perturbé, représenté en Figure [5.30)
atteint 0.5, pour les trajectoires courtes (carrés) et les trajectoires longues (ronds), pour
chaque harmonique, dans le front montant (bleu, cyan) et le front descendant (rouge,
magenta). La moyenne des délais est donnée pour le chemin court (noir) et le chemin
long (vert) en pointillés. (b) Différence entre les délais pour le chemin long (vert) et le
chemin court (noir). Cette différence est associée & une durée moyenne d’émission pour
les deux trajectoires.
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Pour quantifier ces observations, les délais pour lesquels le signal atteint la moitié
du signal maximum sont retranscrites sous forme de courbe (voir Figure[5.31] (a)), ainsi
que la différence entre ces délais, pour le chemin court et le chemin long, pour chacune
des harmoniques (voir Figure [5.31] (b)).

La Figure montre plusieurs choses. D’une part, 1’évolution sur la figure (a)
montre une tendance a perturber les harmoniques les plus élevées en premier dans le
front montant, et disparition de ces derniéres en premier dans le front descendant. Ceci
est vrai pour le chemin court et le chemin long a la fois. Les délais pour un signal a 0.5
dans le front descendant sont plus proches du maximum d’intensité (délai 0) lorsque
I'ordre harmonique augmente. Dans le front descendant, la conclusion est inverse, avec
des temps d’émission de plus en plus décalés par rapport au délai 0 lorsque 1'ordre
harmonique augmente.

En comparant les délais pour un signal a 0.5 pour le chemin court et le chemin long,
on voit que le chemin court est émis en premier, puis le chemin long en deuxieme. Les
temps d’émission pour les deux trajectoires se rejoignent pour les harmoniques de la
coupure. Cette observation est cohérente avec le fait que pour les harmoniques de la
coupure, les trajectoires courtes et longues sont indissociables.

La figure (b) montre la différence entre les temps de perturbation a 0.5 sur la figure
(a), pour les deux trajectoires. Cette différence peut étre identifiée comme une durée
moyenne d’émission. Les courbes montrent que pour les harmoniques les plus basses
comme H21 et H23, la durée d’émission pour le chemin long est plus longue que pour
le chemin court. La durée d’émission pour les harmoniques les plus basses et également
plus longue. Pour les harmoniques de la coupure, on retrouve une durée d’émission
moyenne qui est similaire pour les deux trajectoires aux erreurs pres. Ce comportement
est cohérent avec le fait que pour le chemin long, la durée d’émission est plus longue que
pour le chemin court. La valeur de cette différence doit étre uniquement en relatif d’une
trajectoire par rapport a 'autre. Ici, on fait une différence entre des temps d’émission
pour une valeur de signal a 0.5. Si la valeur considérée pour ces temps d’émission était
différente, on aurait obtenu une durée d’émission différente, mais les valeurs relatives
de ces durées pour les deux trajectoires ne doivent pas changer. La méme étude est
effectuée pour une valeur de signal perturbée de 0.6 au lieu de 0.5, et est donnée en
Figure [5.32] La séparation entre les deux trajectoires est moins significative, mais les
conclusions restent les mémes. Et la différence de temps d’émission a bien changé entre
les deux valeurs.

Pour calculer un temps d’émission moyen pour une harmonique, la moyenne des
délais a 0.5 trouvés avec I'analyse présentée dans la Figure [5.31] est faite. Cette somme
donne I’évolution du temps d’émission moyen entre front montant et front descendant
pour les deux trajectoires courte et longue, et ce pour chaque harmonique. Cette évo-
lution est présentée dans la Figure [5.31] (a). On voit que le chemin court pour les
harmoniques a tendance a étre émis avant le chemin long. Ce temps moyen est plus
proche du délai 0, donc du maximum d’intensité, pour les harmoniques les plus basses,
ce qui est contre intuitif. En effet, on attend plutét un temps d’émission plus proche
du maximum d’intensité pour les harmoniques les plus hautes, et non l'inverse, en ne
considérant uniquement que la réponse de 'atome unique. Cette évolution reste encore
a expliquer pour le temps d’émission. Des effets collectifs peuvent jouer un réle dans
cette évolution, comme 'accord de phase avec des conditions de pression et d’intensité
particulieres. Néanmoins, le temps d’émission moyen est le méme pour les deux trajec-
toires pour les harmoniques de la coupure, ce qui est cohérent avec tout ce qui a été
dit précédemment.
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FiGURE 5.32 — Différence entre les délais pour un signal perturbé a 0.6 dans le front
montant et le front descendant pour le chemin long et le chemin court. Cette différence
est associée a une durée moyenne d’émission pour les deux trajectoires. La valeur de
Sxuvpert Prise pour trouver les temps d’émission est de 0.6.
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FIGURE 5.33 — Evolution du temps moyen d’émission en fonction de 1'ordre harmo-
nique. La courbe noire, symboles carrés, représente le chemin court, et la courbe verte,
symboles ronds, le chemin long. Ces temps d’émission moyens sont calculés a partir de

la Figure W

L’expérience a ensuite été réalisée avec des parametres expérimentaux différents :
pour une autre amplitude de perturbation, donc une autre orientation de la lame de
calcite Oqqieite €t pour deux ouvertures d’iris différentes, donc deux énergies/puissances
d’entrée différentes.

L’orientation de la lame de calcite est maintenant fixée a 10° (£ 1°), soit une ampli-
tude de 17.6% en champ pour la perturbation (3% en intensité). Les autres conditions
expérimentales restent inchangées. L’évolution du spectre XUV en fonction du délai
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dans ces conditions expérimentales est donnée en Figure [5.34] L’évolution du signal
perturbé est similaire a celle observée en Figure [5.24] avec un meilleur contraste dans
les oscillations de signal intégré. Les minima sont plus bas, a cause de 'amplitude de
perturbation plus forte. Les oscillations sont toujours présentes.

Délai perturbation/impulsion principale (fs)

30 40 50 3 ~ 60 70 80
Energie (eV)

FIGURE 5.34 — Evolution du spectre XUV en fonction du délai entre la perturbation et
I'impulsion principale. Le signal intégré spectralement est dessiné en trait plein jaune
en vertical. La durée des impulsions est de 7,5 = 5.4 fs. L’amplitude de la perturbation
est de 17,6% (Ocaicite = 10 °). Les délimitations spectrales pour 'intégration harmonique
par harmoniques sont dessinées en lignes pointillées jaunes.

Les contributions du chemin long et du chemin court sont séparées de la méme
maniere qu’en Figure [5.29 et les enveloppes correspondantes sont données dans la
Figure [5.35]
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FIGURE 5.35 — Enveloppes basses pour le chemin long et le chemin court en fonction
de l'ordre harmonique. Plus la couleur du trait est bleue, plus I'ordre harmonique est
grand. Les harmoniques H19 a H33 sont représentées.
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La valeur du minimum des enveloppes avec 0.4t = 10 © est bien plus faible que
celle avec O.qcite = 8 °. Respectivement, le minimum des différentes enveloppes est de
0.18 et 0.25. En prenant une ellipticité critique de 0.10, I’amplitude de la perturbation
retrouvée est de 16.3 4= 0.7 %. En théorie, avec O.yieie = 10 ° & 1 °, on doit avoir une
perturbation d’amplitude 17.6 + 1 % (avec U'incertitude sur la graduation). L’accord est
moins bon que sur la mesure précédente, mais reste dans les incertitudes. La période des
oscillations trouvées est de % = 1.35 fs , moyennée sur 6 oscillations. La périodicité
n’a donc pas changé.
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F1GURE 5.36 — Enveloppes basses pour le chemin long et le chemin court en fonction
de 'ordre harmonique. Plus la couleur du trait est bleue, plus 'ordre harmonique
est grand. Les harmoniques H19 a H33 sont représentées. Les enveloppes basses des
chemins longs ont été retournées et décalées en ordonnée. La figure (a) correspond aux
enveloppes pour l'iris ouvert, donc I’énergie la plus haute. La figure (b) correspond aux
enveloppes pour l'iris fermé, donc 1’énergie la plus faible.

De la méme maniere, on extrait les enveloppes basses pour les mesures a deux
énergies différentes, pour deux positions d’iris différentes. La perturbation est laissée
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avec une orientation 6.4 = 8° pour les deux séries de mesures. Les enveloppes basses
des signaux intégrés sont présentées dans la Figure[5.36], toujours pour les harmoniques
H19 a H33, avec la méme méthode de séparation spatiale pour les contributions du
chemin long et du chemin court.

La Figure[5.36|montre une évolution réguliere de I’enveloppe pour le chemin court et
le chemin long. Les temps d’émission associés a la mi-hauteur des enveloppes montrent
les mémes conclusions que précédemment : les harmoniques hautes sont perturbées
avant les harmoniques les plus basses dans le front montant. €, étant similaire pour
toutes les harmoniques, les harmoniques hautes devraient étre émises apres les basses.
En ne prenant en compte que la réponse de I'atome unique, on revient a la méme
conclusion.
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FIGURE 5.37 — Evolution des temps de perturbation & mi-hauteur en fonction de
I'ordre harmonique, pour les chemins court (a) et long (b), pour deux ouvertures d’iris.
Lorsque l'iris est ouvert, I'énergie d’entrée est plus haute. Le chemin court est représenté
symboles carrés, trait plein pour l'iris ouvert, et en symboles carrés, pointillés, pour
I'iris fermé. Le chemin long est représenté en symboles ronds, trait plein pour l'iris
ouvert et en symboles ronds, pointillés, pour l'iris fermé. Les couleurs bleu et cyan
correspond au front montant, et les couleurs rouge et magenta au front descendant.
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Pour comparaison, I’étude avec les temps d’émission est effectuée pour ces deux
séries de mesures, afin de comparer les changements avec 1’énergie de I'impulsion. Les
différents temps d’émission pour le chemin court et le chemin long, dans le front mon-
tant et le front descendant, pour les deux puissances, sont résumés dans la Figure [5.37]
Les temps moyens associés aux temps d’émission a 0.5 ainsi que les durées d’émission
moyennes sont dessinés sur la Figure [5.38|
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FIGURE 5.38 — Durée d’émission moyenne (a) et temps d’émission moyen (b) en fonc-
tion de 'ordre harmonique, pour les deux trajectoires et les deux énergies. Le chemin
court est représenté en vert, symboles carrés, trait plein pour l'iris ouvert, et en vert,
symboles carrés, pointillés pour l'iris fermé. Le chemin long est représentée en noir,
symboles rond, trait plein pour l'iris ouvert et en noir, symboles ronds, pointillés pour
'iris fermé.

En comparant les temps d’émission pour la situation avec l'iris ouvert et la situation
avec l'iris fermé, ces temps d’émission sont globalement plus proches du délai 0 lorsque
'iris est fermé, donc que l'intensité pic est plus basse. Cette situation correspond au
fait qu’avec un iris fermé, I'intensité pic est plus basse, donc la génération de I’harmo-
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nique se fait a des temps plus proches du maximum d’intensité. Pour une énergie plus
grande, l'intensité de génération est atteinte plus rapidement, donc les temps d’émis-
sion peuvent étre plus décalés par rapport au délai 0. Cette conclusion est vérifiée pour
les deux trajectoires longues et courtes, comme le montrent les Figure [5.37 (a) et (b).

En ce qui concerne le changement pour la durée d’émission et le temps moyen, la
Figure montre plusieurs choses. Dune part, la durée d’émission est plus grande
pour la situation ou l'iris est ouvert, donc avec une énergie d’entrée plus grande. Ceci
est vrai pour les deux trajectoires. L.’émission du chemin long reste plus longue dans
les deux cas, avec un facteur 1.2 a 1.5 entre la durée d’émission du chemin court et
celle du chemin long pour les harmoniques.

Pour le temps moyen, la situation avec l'iris fermé montre des temps plus décalés
vers le délai 0, avec des temps d’émission similaires pour les harmoniques de la coupure
avec iris fermé et iris ouvert. Pour le chemin long, le changement est plus significatif,
avec une bonne séparation des temps d’émission entre la situation a iris fermé (temps
d’émission moyen entre -0.5 et 0.5 fs pour H21 a H29)et la situation a iris ouvert (temps
d’émission moyen entre -2 fs et - 1 fs). Le sens d’évolution est aussi inversé. Pour la
situation avec l'iris fermé, les temps d’émission décroissent avec 1’ordre harmonique
pour se rapprocher des temps d’émission de la coupure. Pour la situation avec l'iris
ouvert, c’est 'inverse. Le chemin semble donc plus sensible au changement d’énergie
d’entrée dans cette mesure.

En conclusion sur cette partie, nous avons eu plusieurs résultats importants :

— Les expériences ont été réalisées avec des impulsions plus courtes de quelques
cycles optiques, avec un systeme plus stable. Les résultats expérimentaux montrent
une évolution du spectre similaire aux simulations en Section et aux para-
metres expérimentaux : oscillations retrouvées, signal perturbé au délai 0.

— Lellipticité critique pour les harmoniques H19 a H33 a été mesurée a nouveau.
La comparaison avec la premiere mesure d’ellipticité du Tableau montre des
valeurs proches aux barres d’erreurs pres. Les valeurs d’ellipticité critiques sont
proches & moins de 10% pres.

— A partir des enveloppes, une étude de temps d’émission moyens et de durées
d’émission relatives a été effectuée. Cette étude a montré des différences entre
les deux trajectoires de la génération d’harmoniques, ainsi que des différences
lorsque les parametres expérimentaux ont été changés (énergie d’entrée). Des
conclusions cohérentes avec la physique connue de la génération d’harmoniques
ont été retrouvées : durées d’émissions du chemin long et du chemin court plus
longues pour les harmoniques du plateau que pour les harmoniques de la cou-
pure, temps d’émission moyen décalés dans le front montant, changement des
temps d’émission avec changement d’énergie d’entrée. Une conclusion reste néan-
moins a expliquer, car les harmoniques les plus hautes sont perturbées avant les
harmoniques les plus basses dans le front montant, ce qui laisse penser qu’elles
sont émises plus tot que les harmoniques basses. Cela peut étre di a des ef-
fets collectifs. Ce comportement se retrouve a la fois pour le chemin court et le
chemin long.

— Le fait de voir directement des différences visuelles sur les enveloppes, en faisant
une analyse simple comme précédemment, doit permettre de voir des différences
dans les reconstructions des profils temporels harmoniques. Les reconstructions
sont évoquées dans la section suivante, avec des essais de reconstruction sur les
données de la Section dans un premier temps.
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5.4.6 Reconstruction d’enveloppes harmoniques a partir de
données expérimentales

Dans la Section un procédé de reconstruction basé sur des méthodes de mi-
nimisation et d’inversion de matrice de perturbation a été évoqué. Ce procédé de re-
construction permet de retrouver de maniere assez fidele une zoologie assez étendue
de profils temporels XUV simulés, dans des conditions optimales. Les parametres de
minimisation clés sont directement les points d’échantillonage du profil temporel de
I’enveloppe harmonique.

En implémentant cette méthode sur les données expérimentales obtenues a I'ILM,
nous avons rencontré plusieurs problemes, menant a des solutions reconstruites qui
n’avaient souvent pas de sens physique : points divergents aléatoires pour des temps
au-dela de la durée de l'infrarouge, intensités négatives, zéro d’intensité aléatoire entre
deux points consécutifs, inversion de la matrice complexe avec un grand nombre de
points.

Ces différents problemes de reconstruction sur les données expérimentales nous ont
amené a simplifier la méthode de reconstruction dans un premier temps. Dans cette
partie, nous présentons une simplification de la méthode globale de reconstruction,
toujours basée sur la méme matrice de perturbation, et adaptée aux données expéri-
mentales.

Comme point de départ, on suppose un type de profil temporel spécifique pour
I’harmonique. Par exemple, une Gaussienne asymétrique pour ’enveloppe :

t —tg)?
[XUV(t,RO,TO,tU):exp<—4ln(2)(20)) Vi<t (5.18)
70
Ixuv(t, RO, 7o, 1) = e 4ln(2)(t_t0)2 Vi>t (5.19)
T =exp| — —_— )
XUV \b, 5 10y L0 p (ROTO)2 0

avec comme parametres Ry le rapport entre les durées des deux branches de la Gaus-
sienne, 7y une durée de référence pour une branche, et ¢, le point de jonction entre les
deux branches.

A partir de profil temporel supposé pour 'harmonique, le signal XUV perturbé est
calculé en multipliant le profil Ixyv (¢, RO, 7o, %0) par la matrice de perturbation avec
la matrice M;; définie par :

e(—vxe(thﬁ)Q) e(—vxe(tl,’rn)Q)
crxetan)?)  (eaxeltam)?)

M; = (5.20)
e(—7><6(tm7'1)2) e(—vxe(tn,’rn)2)

i indice correspondant au délai perturbation/impulsion principale et j 'indice corres-
pondant au temps pour le profil d'intensité. Chacun des coefficients de la matrice M;;
est directement reliée a la forme de la fonction d’efficacité pour un délai 7; et un temps
t;, et ne dépend que du profil infrarouge et €4,

Le calcul de la matrice se fait toujours en connaissant le profil temporel de 1'im-
pulsion fondamentale, qui permet de calculer V'ellipticité, et donc les éléments de la
matrice M;;. Le signal obtenu est noté Sxuv.caicu (7, Ro, 7o, to)-

L’erreur entre les deux signaux perturbés mesuré expérimentalement et calculé avec
les parametres Ry, 7y et ty est calculée par les moindres carrés :

) _ \/Z(SXUV,mesure - SXUV,calcul))2
N

E?"T(RQ, 70, t()

(5.21)
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avec N le nombre de points de mesures dans le signal mesuré.

L’idée de I'approche est de trouver, en imposant un type de profil pour ’enveloppe
XUV, les parametres Ry, 7y et tp qui minimisent 'erreur Err(Rg, 10, to) entre le signal
XUV mesuré et le signal XUV obtenu par multiplication de la matrice de perturbation
et le profil temporel Ix . Pour ce faire, on reproduit le comportement d’une boucle de
minimisation, en calculant Err(Ry, 79, to) pour un ensemble de 3 vecteurs de valeurs :

— Un vecteur de valeurs pour le décalage

— Un vecteur de valeurs pour le ratio R

— Un vecteur de valeurs pour la durée 7

Ces trois vecteurs définissent l'espace a 3 dimensions des parametres dans lequel
on recherche la solution optimale donnant le signal XUV Sxpv.caiew le plus proche du
signal mesuré Sxuyv,mesure-

En procédant de cette maniere, on contourne artificiellement plusieurs problemes
rencontrés avec la méthode exposée en Section :

— En utilisant uniquement la matrice M;; et non pas son inverse, le processus

d’inversion de matrice est évité.

— En supposant un profil de départ, les points aberrants possibles sont limités.

— Définir 'espace des solutions dans lequel la minimisation s’effectue permet de

chercher uniquement des solutions compatibles, avec une limitation des points
de divergence.

— Cette approche globale permet d’éviter les minima locaux, la ou les méthodes

de minimisation peuvent converger vers un minimum local.

Un exemple de reconstruction par cette procédure est donnée sur la Figure [5.39] Le
profil IR utilisé pour la reconstruction est une Gaussienne symétrique de durée 7,5 = 33
fs a mi-hauteur. La durée de I'impulsion fondamentale estimée par autocorrélation est
de 77 = 32.4 fs. Les profils XUV associés a ces reconstructions sont aussi donnés sur
la méme figure. Pour visualiser 1’évolution de I’erreur et pour montrer le placement des
parametres, on représente 1’évolution de 'erreur sous forme d’une carte 2D en fixant
un des trois parametres au minimum. De cette maniere, le minimum d’erreur est bien
visible dans les trois coupes de I'espace a 3 dimensions. Un exemple de 3 coupes pour
une reconstruction d’un profil temporel d’une harmonique est donnée en Figure [5.40

Les coupes effectuées dans 'espace a 3 dimensions pour la recherche de l’erreur
montrent qu'un minimum pour ’erreur existe, sur les 3 coupes. L’espace des parametres
se situe dans la gamme :

— Ry : 0.5 a 10 par pas de 0.1

— 19 :-12 a 12 fs par pas de 0.1 fs

— 7p : 3 a 30 fs par pas de 0.5 fs

L’accord entre le signal perturbé et le signal reconstruit est correct, comme le
montrent les courbes de la Figure [5.39) En comparant la reconstruction du signal sur
la branche droite (délai positif) et sur la branche gauche (délai négatif), 'accord est
meilleur sur la branche des délais négatifs. Lors de la minimisation, la reconstruction
a tendance a redonner une courbe lissée entre les variations de signal perturbé, comme
pour le signal retrouvé sur la branche droite. Avec cette méthode, en se limitant a 3
parametres et en supposant un type de profil au départ (Gaussienne asymétrique dans
notre cas), cela permet de trouver une premiere estimation et une premiére reconstruc-
tion a partir des signaux perturbés.

En comparant les reconstructions obtenues pour les signaux perturbés et les profils
XUV correspondants, on peut observer des similitudes pour H15 et H17, mais un profil
XUV différent pour H19. Le profil reconstruit pour H19 est plus long et bien décalé
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par rapport aux profils reconstruits pour H15 et H17. Les Gaussiennes pour H15 et
H17 sont respectivement centrées a t= -8 fs et t =-8.5 fs, alors que H19 est centrée a
t = -10 fs. De plus la durée a mi-hauteur pour H15 et H17 est respectivement 7xyy =
20.9 fs et 7xyy = 17.6 fs, contre 7xyy = 34.3 fs pour H19. La durée retrouvée pour le
profil XUV de I'harmonique 19 est au dessus de la durée de I'IR, ce qui est surprenant.
Malgré des enveloppes similaires pour les signaux perturbés, les profils reconstruits
avec cette approche peuvent donc présenter des différences significatives. La méthode
est sensible aux différentes parametres d’entrée, comme €;,,, 7;r notamment pour la
construction de la matrice d’efficacité. Par exemple, pour une méme valeur d’amplitude
de perturbation, passer du minimum d’enveloppe de H15 a H17 revient a changer 1'el-
lipticité critique d’a peine 3%, soit en dessous de l'incertitude de mesure des ellipticités
critique pour les harmoniques. Cela montre la sensibilité de la technique a €., et que
la connaissance du profil d’intensité I;g () et €4, est cruciale.
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FIGURE 5.39 - (a) signaux perturbés expérimentaux (traits pleins) et retrouvés (traits
pointillés) pour les harmoniques 15, 17 et 19. (b) profils XUV pour les harmoniques
15, 17 et 19 en trait plein. Le profil IR utilisé pour construire la matrice d’efficacité est
aussi dessiné en pointillés rouges.
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F1GURE 5.40 — Coupes représentant 1’évolution de 'erreur pour la reconstruction du
profil temporel associé a I’harmonique H17 en fonction de deux parametres lorsqu’un
paramétre est fixe. Lerreur est calculée comme montrée en Equation , avec N
= 201. Des contours sont dessinés pour représenter les lignes de niveau d’erreur. Le
contour blanc correspond a la zone ou I'erreur est inférieure a 1.05 fois ’erreur minimale.
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Dans les expériences, il y a toujours une incertitude sur la durée de l'infrarouge.
L’évolution de l’erreur minimale obtenue par cette méthode de reconstruction a été
testée en fonction de la durée de I'IR, en utilisant les données expérimentales. Pour
les harmoniques H15 ;H17 et H19, I’erreur minimum obtenue sur la reconstruction est
dessinée en Figure [5.41] en fonction de la durée de l'infrarouge 7;5. L’évolution de
I'erreur présente bien un minimum pour H15, H17 et H19, autour des durées 32 a 35 fs
pour I'IR. La durée mesurée a ’autocorrélation était de 32.6 fs. On a donc choisi une
durée d’infrarouge proche de la mesure d’autocorrélation, et qui était dans la gamme
dans laquelle 'erreur était minimale, soit 7, = 33 fs. Cette étude confirme le fait que
la connaissance du profil infrarouge est cruciale pour cette mesure.
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FIGURE 5.41 — Evolution de 'erreur minimale pour la reconstruction des profils XUV,
a partir des données expérimentales, pour les harmoniques H15, H17 et H19, en fonction
de la durée de l'infrarouge 775.

Les reconstructions obtenues pour H15, H17 et H19 donnent une premiere esti-
mation en durée et en temps moyen d’émission avec la méthode de perturbation par
modulation d’ellipticité. En conclusion sur cette partie :

— La méthode basée sur I'inversion de la matrice ne fonctionne pas aussi simple-
ment avec les données expérimentales qu’avec les données simulées. Les pro-
blemes peuvent venir de la connaissance de l'infrarouge, de la sensibilité aux
parametres comme €., ou encore du nombre de points d’échantillonnage.

— Nous avons redéveloppé une approche plus simple du probleme, en réduisant au
maximum le nombre de parameétres, et en supposant un type de profil au départ
(Gaussienne asymétrique). La reconstruction se base toujours sur la construction
de la matrice d’efficacité et le signal perturbé (enveloppe minimale).

— Des reconstructions ont pu étre extraites a partir des résultats expérimentaux,
avec un accord correct sur les signaux perturbés retrouvés pour trois harmo-
niques H15, H17 et H19. Les profils retrouvés pour H15 et H17 sont assez
proches, avec des durées quasi-similaires et un décalage temporel similaire. Le
profil H19 est beaucoup plus long, avec une durée proche de celle de I'IR.

Cette premiere approche permet d’avoir des premieres reconstructions, et les pers-
pectives sont multiples :
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— Revenir a avoir les points d’échantillonage en tant que parametres pour 'al-
gorithme de minimisation. Avec cette méthode, I'hypotheése d’avoir un type de
profil en particulier : Gaussienne, Lorentzienne etc. n’a plus lieu d’étre, ce qui
permet d’avoir un algorithme plus généralisé. Ces approches sont sensibles aux
conditions initiales. En imposant le type de profil, on part d’une condition ini-
tiale correcte.

— Dans toutes ces analyses, on se focalise sur I’enveloppe minimale des oscillations
pour retrouver le profil temporel de I’XUV. Pour aller plus loin, reconstruire les
oscillations, voir la carte compléte de mesure peut étre une option. Cela permet
d’utiliser beaucoup plus d’informations et de s’affranchir du bruit, en utilisant
tous les points de mesures, et non plus les points de mesure qui correspondent
aux déphasages %, avec des algorithmes de type FROG CRAB [35] ou encore
de ptychographie [70, 163]. Les interférences entre les différentes harmoniques,
lorsque ces dernieres sont assez larges spectralement, pourraient permettre de
remonter aux déphasages relatifs entre harmoniques consécutives, et non plus
reconstruire uniquement le profil femtoseconde des harmoniques, mais aussi le
profil attoseconde a partir du spectre et du déphasage. Ces méthodes reposent
néanmoins sur la génération d’une carte de spectres harmoniques avec pertur-
bation, donc dépendantes du modele utilisé pour simuler la génération d’har-

moniques d’ordres élevés (dipole modele, SFA).

5.5 Mesure SWING pour la génération d’harmo-
niques d’ordres élevés : SWING XUV

5.5.1 Introduction a la méthode SWING XUV

Dans la Section [5.4] la méthode de perturbation par modulation d’ellipticité pré-
sentait 1'utilisation d’une petite perturbation, décalée temporellement par rapport a
I'impulsion principale pour caractériser le profil temporel de I’XUV. On pouvait alors
déplacer une porte d’ellipticité par rapport a 'impulsion principale, et ainsi perturber la
génération d’harmoniques a différents instants a 'intérieur du profil d’intensité. Cette
méthode permet de retrouver le profil femtoseconde des harmoniques XUV a partir
de I’évolution du signal perturbé en fonction du délai. L’amplitude de la perturbation
était laissée constante, et le parametre variable était le délai entre la perturbation et
I'impulsion principale. Dans cette partie, on s’intéresse a l'effet contrapposé, en regar-
dant 'impact d’une perturbation a délai constant, mais d’amplitude variable. Cette
méthode s’inspire de la méthode SWING [66, [67), 173], développée pour la caracté-
risation d’impulsion femtoseconde. Le phénomeéne observé pour y retrouver le profil
temporel des impulsions femtosecondes IR est la génération de seconde harmonique
via un cristal doubleur. Le signal doublé est observé en fonction de 'amplitude de la
perturbation elliptique.

Pour la méthode SWING XUV, le phénomene non linéaire est directement la gé-
nération d’harmoniques d’ordres élevés. Le but est de retrouver le profil temporel fem-
toseconde des harmoniques en perturbant son émission. Pour se faire, on crée une per-
turbation par modulation d’ellipticité a délai constant, et on fait varier son amplitude
par rapport a 'amplitude de 'impulsion principale. Ainsi, faire varier Uellipticité et la
variation induite par cette ellipticité permet de perturber différentes parties de I'impul-
sion XUV. La biréfringence permet de créer une réplique d’amplitude variable décalée



Chapitre 5.

temporellement sans trop modifier 'impulsion principale. Avec une lame multiordre
épaisse, une réplique est créée a un délai relié a I’épaisseur de la lame. L’amplitude de
la réplique est définie par I'orientation des axes neutres de la lame par rapport a la po-
larisation linéaire incidente. Les amplitudes sur les deux axes seront E, = Fysin(6y0)
et B, = Eycos(fy0). L’amplitude relative de la perturbation est définie par tan(6y0),
et le délai 7 donne le décalage temporel perturbation/impulsion principale. La polarisa-
tion de la réplique est croisée avec celle de 'impulsion principale. Le profil d’ellipticité
est modulé temporellement et son amplitude change avec l'orientation des axes de la
lame épaisse par rapport a la polarisation incidente linéaire.

Deux situations sont alors possibles, selon si I'impulsion principale se propage selon
I’axe rapide ou 'axe lent :

— La perturbation est située dans le front montant de 'impulsion principale. Ce
front est majoritairement perturbé par la perturbation, des les petites ampli-
tudes de perturbation. Le front descendant est plus légerement perturbé, uni-
quement pour de grandes amplitudes de perturbation.

— La perturbation est située dans le front descendant de I'impulsion, et la situation
est inversée. Le front descendant est alors perturbé pour des petites amplitudes
de perturbation, et le front montant, plus légerement perturbé, le sera pour de
plus grandes amplitudes de perturbation.

En faisant deux mesures pour ces deux positions de la perturbation, le profil tem-
porel de génération XUV dans le front montant et dans le front descendant peut étre
retrouvé tout en utilisant de faibles perturbations.

La forme de la fonction d’efficacité dépendante de Dellipticité reste la méme, mais
elle dépend de 0,0 , car T est fixé :

2
Gors(t, 7,0010) = exp (-m(z)W) (5.22)

€ihr

avec tan(fy;0) amplitude relative de la perturbation par rapport a I'impulsion
principale.

L’évolution de la fonction d’efficacité est donnée pour trois orientations 6,0 dif-
férentes en Figure [5.42] Les calculs sont effectués avec une impulsion fondamentale
de 30 fs, un délai 6 de 12 fs, et un déphasage introduit par la lame multiordre de %.
L’importance du déphasage sera discuté dans une autre section.

Sur la Figure [5.42] I'évolution de la fonction d’efficacité montre bien que I'on per-
turbe une partie de I’émission, qui varie avec #,;0. On remarque que le front descendant
est aussi légerement perturbé, mais pour des orientations 65,0 qui donnent des pertur-
bations non négligeables.

Pour perturber faiblement les conditions de génération, nous avons choisi de ne
pas changer lintensité de I'impulsion principale de plus de 10% par exemple. Soit
cos(f Mo)2 > 0.90. Donc, la condition pour rester dans le régime perturbatif est 6,0 >
arccos(sqrt(0.9)), soit Oy0 < 18,55°.

Le délai entre la perturbation et I'impulsion principale est choisi proche de la moitié
de la durée de I'impulsion principale. Pour une impulsion de durée 7,5 = 30 fs, le délai
0 jugé optimal sera de 15 fs. La perturbation est alors localisée a mi-hauteur dans un
front ou dans l'autre dans le cas d’un profil symétrique. L'importance du déphasage
correspondant au délai ¢ introduit sera discuté par la suite.
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FIGURE 5.42 — Evolution temporelle de la perturbation et de I'impulsion principale
pour trois orientations #;;0 de la lame multiordre. La perturbation est ici dessinée en
trait plein bleu, I'impulsion principale en trait plein rouge et la fonction d’efficacité
Gless en trait plein noir. Respectivement, les orientations )0 sont : 3 ° (a) , 12 ° (b)
et 24 ° (c). Le déphasage de la multiordre est de . On a 77 = 30 fs et § = 12 fs.

5.5.2 Réalisation expérimentale de mesures XUV SWING avec
une lame multiordre épaisse

Pour réaliser les mesures et expériences XUV SWING, le montage expérimental
utilisé a 'ILM est similaire a celui donné en Figure [3.7 La différence réside dans les
lames utilisées avant ’entrée de la chambre de génération d’harmoniques. Pour avoir
une polarisation linéaire, I'impulsion incidente est transmise par une lame en calcite
ayant ses axes horizontaux et verticaux. Par la suite, une seule lame multiordre épaisse
suffit pour I'expérience. L’orientation des axes neutres de cette lame par rapport a la
polarisation incidente est nommeée 6,,0.

La pression de néon dans le capillaire est ajustée a 450 mbar, pour avoir un effet
d’élargissement spectral. La durée des impulsions IR est minimisée via un systéme
comprenant des miroirs chirpés et des prismes en silice. La durée typique des impulsions
Tir est ici de 7, = 17.8 fs. La durée des impulsions est vérifiée par mesure Dscan et
par autocorrelation. La lame multiordre épaisse utilisée est une lame d’épaisseur 0.383
pm, introduisant un délai de 12.3 fs a 800 nm. La génération d’harmoniques se fait
dans une cellule de gaz d’argon, de 6 mm de longueur. La pression dans la cellule est
de 33 mbar. Le spectre est observé via un spectrometre XUV champ plan en sortie.

Pour une mesure, un demi-tour est effectué : 00 € [-45 : 135]°. L’évolution du
spectre harmonique en fonction de l'orientation 0,0 est donnée en Figure [5.43]

La Figure montre une évolution en cadran pour le spectre XUV, avec un
premier cadran [-45 : 45]° et un deuxiéme cadran [45 : 135]°. L’énergie centrale des
harmoniques change avec 6,;0, avec un décalage vers les fréquences rouges dans les
zones Oyo € [-45 : 45]° et un décalage vers les fréquences bleues dans les zones [45 :
135]°. Ce décalage se définit par une forme de "demi-lune" dans le spectrogramme
présenté en Figure [5.43] Cette forme est plus visible sur le spectrogramme en échelle
logarithmique. Elle est expliquée par le positionnement de la perturbation dans le front
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montant ou descendant de I'impulsion principale.
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FIGURE 5.43 — Spectrogramme en fonction de l'orientation 6,0 de la lame multiordre
épaisse. Le signal intégré spatialement est dessiné en jaune. Le premier spectrogramme
est l'intégration spatiale directe des images spatiospectrales obtenues avec le spectro-
metre champ plan. Le deuxieme spectrogramme est ’affichage du premier spectro-
gramme en échelle log pour faire ressortir les petits signaux. Les harmoniques sont
générées dans une cellule d’argon, avec des impulsions de durées 77 = 17.8 fs. Le délai
introduit, a 800 nm, par la lame multiordre d’épaisseur 0.383 mm est de 12.3 fs.

Pour la zone )0 € [-45 : 45]°, 'impulsion principale est polarisée selon 'axe lent
de la lame. La perturbation se propage donc selon 'axe rapide et se trouve dans le
front montant de I'impulsion. Dans le front montant, les fréquences harmoniques se
décalent vers les fréquences rouges. Avoir la perturbation dans le front montant réduit
le signal associé a ces composantes (décalées vers le bleu, énergies plus hautes) et
favorise comparativement les fréquences plus rouges, d’ou le décalage des fréquences
vers le rouge dans le cadran 0y, € [-45 :45]°.

Dans le cadran 0,0 € [45 : 135]°, le phénomeéne est inversé. L'impulsion principale
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est polarisée selon I'axe rapide, donc la perturbation se situe dans le front montant de
I'impulsion, ce qui favorise cette fois la disparition des fréquences rouges.

Sur le signal intégré spectralement et spatialement dessiné en jaune sur la Fi-
gure [5.43] il y a des oscillations rapides d’un point a 'autre. Ces oscillations rapides
peuvent étre dues a des instabilités du pointé de faisceau ou encore des variations 1é-
geres de pression dans la zone d’interaction. Les parois de la cellule étant fraichement
percées lors de cette expérience, la pression dans la zone d’interaction a pu mettre un
peu plus de temps a se stabiliser. Pour s’affranchir de ces fluctuations rapides, le si-
gnal intégré est lissé par lissage Gaussien (voir Figure . Ce signal intégré est aussi
appliqué pour chaque harmonique présente dans le spectre.
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FIGURE 5.44 — Evolution des signaux intégrés harmonique par harmonique en fonc-
tion de #y0. Le signal intégré a été lissé avec un lissage Gaussien sur 3 points pour
s’affranchir des fluctuations rapides. L’acquisition s’est faite avec un pas de 1° entre
chaque point.

L’évolution des signaux intégrés pour chaque harmonique est donnée en Figure [5.44]
Une asymétrie est présente entre les deux pics du signal intégré. Or, le maximum des
pics doit correspondre aux situations ou l'on a une situation sans perturbation. Pour
0° sur la figure, 'axe lent de la lame est horizontal. Pour 90°, I’axe rapide de la lame
est horizontal. Il ne doit donc pas y avoir d’asymétrie entre les deux situations pour
les maxima. Cette augmentation du signal /asymétrie peut étre diie au fait qu’en ayant
des parois fralchement percées, les fluctuations du pointé ont continué a usiner le trou
d’entrée et de sortie de la cellule pour atteindre une situation "stable" au cours de
I'expérience. Dans cette situation, I'alignement et la pression locale varie, ce qui peut
induire des fluctuations lentes de signal. En effet, la durée d’un scan est d’environ
1h30/1h45, avec un pas de 1° entre chaque spectre pour 'orientation 6y0.

Une autre asymétrie est présente entre les deux cadrans [-45 : 45]° et [45 : 135]° sur
la Figure [5.44], au niveau de la largeur a mi-hauteur des pics. La largeur a mi-hauteur
du pic dans le cadran 0,0 € [45 : 135]° diminue quand I'ordre harmonique augmente.
Deux facteurs peuvent intervenir ici. Les harmoniques hautes sont perturbées plus
rapidement car elles sont générées a des intensités plus hautes que les harmoniques les
plus basses. Ces intensités hautes sont rapidement perturbées par ’augmentation de
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I’amplitude de la perturbation, alors que les intensités les plus basses le sont moins au
départ, donc les harmoniques les plus basses peuvent encore étre générées.

Les harmoniques les plus hautes sont aussi plus sensibles a l'ellipticité introduite
que les harmoniques basses, comme montré en Section|3.1.2] avec une ellipticité critique
de 16% pour les harmoniques les plus basses comme H9, a une ellipticité critique de
10% pour les harmoniques les plus hautes comme H23. De ce fait, pour une méme
amplitude de perturbation/méme ellipticité, une harmonique élevée est plus perturbée
qu'une harmonique basse. Cela explique la disparition plus rapide du signal intégré
pour les harmoniques de plus haut ordre en Figure |5.44]

L’évolution de I'énergie centrale des harmoniques est caractérisée par une demi-lune,
orientée vers les fréquences rouges ou les fréquences bleues lorsque ’'on a respectivement
la perturbation dans le front montant ou dans le front descendant. Cette évolution
change en fonction de I'ordre harmonique, en termes de décalage spectral et aussi de
direction. L’évolution de I’énergie centrale pour chaque harmoniques est donnée en
Figure [5.45]

Sur la Figure I’énergie centrale des harmoniques change bien avec 1’orientation
Oro pour les harmoniques H17 a H23. Le décalage en énergie est de 250 meV. Pour
certaines harmoniques, notamment les harmoniques H13 et H15, ’énergie centrale est
peu affectée par 0,0.

Dans le Chapitre 3] un changement de fréquence centrale XUV se produit lorsque
I’'on déplace la porte dans un front de 'impulsion. Le sens du changement de fréquence
est donné par le front dans lequel la porte se trouve. Lorsque la porte de polarisation
se trouve dans un front, I’émission est confinée autour du centre de la porte. Le chan-
gement de fréquence est alors expliqué par le changement de phase o,/ dans la phase
des harmoniques émises.

La situation avec SWING est similaire a celle de la porte de polarisation. Ici, la
perturbation vient confiner ’émission a un des fronts de l'impulsion en annihilant
I’émission des harmoniques dans le front opposé. En limitant la génération d’harmo-
niques a un front, 'explication du décalage lié a un changement de fréquence avec la
phase a,I est encore valable. Le comportement reste effectivement le méme, avec un
décalage vers des fréquences plus élevées é(()rs%ue la perturbation se trouve dans le front

Qq

descendant (génération avec une phase =z~ >0), et un décalage vers les fréquences

plus basses lorsque la perturbation se trouve dans le front montant (génération avec
une phase % <0).

Le fait d’observer un changement de fréquence centrale quasi-nul se rapproche de la
situation observée en Section ou un changement de signe de o, permet d’avoir une
transition a, < 0 vers a, > 0 quand I'ordre harmonique augmente. Sur la Figure [5.45]
la figure zoomée permet de comparer le comportement pour différentes harmoniques
et différentes contributions. Pour les harmoniques les plus hautes, représentées par
les ordres 2 du réseau, le décalage en fréquence est retrouvé, avec un changement de
fréquence de méme direction pour les ordres 2 des harmoniques H17, H19, H21 et H23.

Pour I’harmonique 13, les contributions des trajectoires longues et courtes sont bien
séparées spatialement et spectralement. Le changement de fréquence centrale est plus
grand pour la contribution de la trajectoire longue que pour la contribution de la tra-
jectoire courte. La trajectoire courte de I’harmonique 13 ne montre pas de changement
notable de fréquence centrale. Le changement de fréquence centrale pour la trajectoire
longue est de 500 meV (sur 0y0 € [60,115]°), contre 250 meV (sur 6,0 € [60 : 115]°)
pour les trajectoires courtes des harmoniques H17 a H23. Cela rejoint I’explication avec
la phase o,/ des harmoniques, ot le o est bien plus grand pour les trajectoires longues
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FIGURE 5.45 — (a) Evolution de 'énergie centrale des harmoniques et ordre 2 des har-
moniques en fonction de 0,0 pour 60° < 03,0 < 120°. L’énergie centrale est calculée
comme ’énergie moyenne du pic harmonique dans le spectre. (b) Zoom sur les harmo-
niques les plus basses et les ordres 2 des harmoniques de plus hauts ordres. Le chemin
long de 'harmonique H13 est aussi indiqué sur la courbe zoomée.

Pour finir, le changement de fréquence n’est pas de méme sens pour les harmoniques
hautes (ordres 2 sur la figure zoomée en Figure et les harmoniques basses, en
particulier pour H11. On ne considere pas 'harmonique H9 car elle est en dessous du
potentiel d’ionisation dans 'argon (I, = 15.75 eV), donc dans un régime de génération
différent. L’harmonique H11 est elle juste au dessus du potentiel d’ionisation (I,=

15.75 V). Sur la Figure le sens de variation d’énergie centrale en fonction de 8y,
est inversé entre H11 et H21 & H23. Ici, on a % qui en change pas de signe, car la
perturbation se trouve pour le méme instant d’émission pour toutes les harmoniques.
Avoir un changement de sens d’évolution d’énergie centrale via aapp% signifie donc

avoir un changement de signe de «y,,, ce qui peut étre le cas lorsque l'intensité de
pps
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génération correspond a un agy, négatif pour une harmonique, mais ay,y, positif pour
une harmonique de la coupure, comme montré en Figure [3.25. On retrouve donc une
situation ou 'on pourrait observer des ay,, < 0.

L’expérience est répétée dans les mémes conditions expérimentales, mais avec une
intensité plus faible. L’intensité est diminuée en fermant un iris en amont, réduisant
le flux incident sur le miroir de focalisation. L’évolution du spectre harmonique en
fonction de 63,0 pour une intensité plus faible est donnée en Figure [5.46]|
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FIGURE 5.46 — Spectrogramme en fonction de l'orientation 65,0 de la lame multiordre
épaisse. Le signal intégré spatialement est dessiné en jaune. Le premier spectrogramme
est l'intégration spatiale directe des images spatiospectrales obtenues avec le spectro-
metre champ plan. Le deuxiéme spectrogramme est ’affichage du premier spectro-
gramme en échelle log pour faire ressortir les petits signaux. Les harmoniques sont
générées dans une cellule d’argon, avec des impulsions de durées 7,5 = 17.8 fs. Le
délai introduit, a 800 nm, par la lame multiordre d’épaisseur 0.383 mm est de 12.3
fs. L’intensité a été réduite en fermant un iris en amont de I'entrée de la chambre de
génération.
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L’évolution du spectre XUV similaire & celle observée en Figure [5.43] Les formes
de "demi-lunes" sont toujours présentes, avec le méme sens d’évolution de la fréquence
centrale avec #,;0. Les fréquences rouges sont bien perturbées avec un signal moins
efficace lorsque la perturbation se trouve dans le front montant pour 6,0 € [-45 :45]°,
et inversement pour les fréquences bleues lorsque la perturbation est dans le front
descendant, soit 00 € [45 : 135]°.

Le signal intégré dessiné en jaune sur la Figure [5.46] montre une meilleure symétrie
entre les deux pics. De la méme maniere, le signal intégré harmonique par harmonique
est observé. L’évolution de ce signal pour chaque harmonique est donnée en Figure[5.47]
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FIGURE 5.47 — Evolution des signaux intégrés harmonique par harmonique en fonction
de Oy0. Le signal intégré a été lissé avec un lissage Gaussien sur 3 points pour s’af-
franchir des fluctuations rapides. L’intensité a été réduite en fermant un iris en amont
de l'entrée de la chambre de génération.

Sur la Figure [5.47], avoir une intensité plus basse semble jouer sur 'asymétrie du
signal intégré (largeur a mi-hauteur et valeur maximale) front montant/front descen-
dant pour la perturbation. Ici, la symétrie entre les maxima des deux pics est bien
meilleure, et le signal est maximal pour chaque harmonique pour un méme angle 6,0
= 0° et Opo = 90°, respectivement pour les deux pics. La largeur a mi-hauteur AQ,
évolue aussi avec 'ordre harmonique, avec une largeur a mi-hauteur plus faible pour
les harmoniques de plus haut ordre. L’évolution de largeur a mi-hauteur pour les deux
pics de la Figure [5.47] est donnée en Figure

De maniere globale, la largeur a mi-hauteur des pics diminue avec ’ordre harmo-
nique. Cette évolution a été expliquée précédemment par lellipticité critique et les
intensités de génération pour les harmoniques les plus hautes.

Sur la Figure [5.49] le comportement de 1’énergie centrale décrit avec la perturbation
en début de section est retrouvé sur I’évolution de la fréquence moyenne. Le changement
est plus prononcé pour les harmoniques H17 a H23, avec un changement d’énergie
centrale de l'ordre de 250 meV pour 00 € [60 :115]°. Pour les harmoniques H13 et
H15, I’énergie centrale est quasi constante malgré le changement de 6,0.

Le zoom effectué sur les ordres 2 du réseau et sur les harmoniques basses permet
a nouveau de voir les différences dans les évolutions d’énergie centrale entre deux
harmoniques. Le comportement est similaire a celui observé pour la série de mesures
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précédente, donnée en Figure [5.45 Les changements d’énergie centrale sont significatifs
dans —20° < 00 < 20°. La Figure 5.49 montre un changement de sens d’évolution
de I’énergie centrale entre les harmoniques de plus bas ordre et les harmoniques de
la coupure. L’énergie centrale des harmoniques H13 et H15 reste tres peu affectée par
I’évolution de 'amplitude de la perturbation, pour le chemin court. L’amplitude de
changement de fréquence centrale est ici de 200 meV pour les ordres 2 qui représentent
les harmoniques de la coupure.
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FIGURE 5.48 — Evolution de la largeur AO, a mi-hauteur du signal intégré pour
chaque harmonique en fonction de 'ordre. Les harmoniques prises en compte ici sont
les harmoniques H11 a H25. L’évolution pour le premier pic pour 0y,0 € [-45 : 45]° est
dessinée en rouge, et celle pour le deuxieme pic pour 6,0 € [45 : 135]° en bleu.
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FIGURE 5.49 — (a) Evolution de 'énergie centrale des harmoniques et ordre 2 des har-
moniques en fonction de 6,;0. L’énergie centrale est calculée comme 1’énergie moyenne
du pic harmonique dans le spectre. (b) Zoom sur les harmoniques les plus basses et les
ordres 2 du réseau, qui correspondent a des harmoniques de plus haut ordre.

5.5.3 Influence du déphasage sur la mesure XUV SWING

Dans la partie Section [5.5.2] la lame épaisse était considérée avec un déphasage
A

%. Dans les simulations, pour avoir une perturbation maximum, le déphasage 7 est
primordial. Néanmoins, ce déphasage change avec la longueur d’onde et la lame utilisée.
Pour un méme spectre, le déphasage ne sera pas le méme pour toutes les longueurs
d’onde. Il est important de limiter le chirp pour pouvoir considérer une longueur d’onde
moyenne pour tout ¢, donc un méme déphasage moyen pour tout t. En modifiant le
déphasage, le comportement de l'ellipticité est lui aussi modifié, donc la mesure XUV
SWING doit étre modifiée également. L’influence du déphasage doit donc étre vérifiée
expérimentalement.

L’idée de I'expérience est la suivante. Le déphasage introduit par une lame épaisse
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est proportionnel a son épaisseur pour un méme matériau. En changeant I'épaisseur de
quartz traversée, le déphasage peut étre ajusté. Pour changer 1’épaisseur de quartz, la
lame multiordre épaisse est installée sur une platine de rotation, et on change ’angle
d’incidence 0qtine. Le montage pour la mesure SWING est ensuite légerement modifié,
avec 'ajout d'une lame % d’ordre zéro entre la lame de calcite et la lame multiordre
épaisse. La mesure se fait en deux temps :

— Une premiere mesure avec les axes neutres de la lame de calcite et de la lame
% horizontaux et verticaux. Les axes neutres de la lame multiordre sont tournés
de 45 ° par rapport a 'horizontale. Le signal harmonique est ensuite observé
en fonction de l'angle de la platine de rotation. Cela permet de trouver les
différentes positions pour lesquelles on obtient un déphasage précis. La position
de la platine de rotation est identifiée par I'angle p41ine-

— Lalame % permet de tourner I'orientation de la polarisation par rapport aux axes
de la lame multiordre épaisse. Les axes neutres de la lame multiordre épaisse sont
horizontaux et verticaux pour pouvoir effectuer la mesure XUV SWING. Dans
ce cas de figure, c’est 'orientation de la polarisation qui tourne par rapport aux
axes neutres de la lame multiordre et non l'inverse comme dans la Section [5.5.2]

Le montage expérimental utilisé est toujours celui décrit en Figure Le capillaire

est pompé a vide. Les impulsions fondamentales ont une durée de 7,z = 32 fs. La lame
multiordre épaisse a une épaisseur de e = 0.383 mm, pour un délai introduit de 12.3
fs a 800 nm. La focale du miroir est de f = 60 cm. Les harmoniques sont générées
dans une cellule d’argon de 6 mm de longueur, avec une pression de cellule de 30
mbar. Le spectre harmonique est observé a 'aide d’un spectrometre XUV champ plan.
L’évolution du spectre harmonique est donnée en Figure [5.50] La gamme dans laquelle
le scan est effectué se situe entre —30° et 30°, le faisceau étant coupé au-dela.
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FIGURE 5.50 — Evolution du spectre XUV en fonction de 0,4tine, donc du déphasage
introduit par la lame multiordre épaisse. Le signal intégré spatialement et spectralement
est dessiné en jaune. La durée des impulsions est de 77 = 32 fs. Les harmoniques sont
générées dans une cellule d’argon, avec une pression de cellule de 30 mbar. La lame
multiordre a une épaisseur de 0.383 mm, pour un délai introduit de 12.3 fs a 800 nm

Le signal intégré spatialement et spectralement montre une position avec un mi-
nimum autour de Opqtine = 0°, et deux maxima autour de Opatine = £ 20 °. Dans
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cette situation, on consideére que le déphasage est de % pour les positions 8patine = 0°
et Opiarine = 8 °. L’incidence normale se situe autour de 4°. De maniere similaire, le
maximum de signal correspond a la perturbation la plus faible, donc la ou I'on a un
déphasage de % Pour identifier ces positions remarquables de maniere plus précise,
une intégration harmonique par harmonique est faite pour le signal intégré. Le signal
intégré spatialement et spectralement pour chaque harmonique du spectre XUV est

donnée en Figure |5.51
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FIGURE 5.51 — Evolution du signal intégré spatialement et spectralement pour chaque
harmonique en fonction de 0p4tine, donc le déphasage introduit par la lame multiordre
épaisse. La durée des impulsions est de 7,5 = 32 fs. Les harmoniques sont générées
dans une cellule d’argon, avec une pression de cellule de 30 mbar. La lame multiordre a
une épaisseur de 0.383 mm, pour un délai introduit de 12.3 fs a 800 nm. Deux lignes de
pointillés noirs représentent les positions 0,41ine pPour lesquelles le signal est maximum,
donc le déphasage est de 2. Deux lignes de pointillés verts représentent les positions

2
pour lesquelles on a un déphasage %.

La Figure[5.51|montre une évolution similaire du signal intégré spatialement et spec-
tralement pour toutes les harmoniques entre H11 et H25. Les positions pour lesquelles
le déphasage de la lame correspond a % est la position pour laquelle signal harmonique
est maximum. Ces deux positions remarquables sont dessinées en pointillés noirs sur
la Figure [5.51], respectivement & O qicite = -20.5° €t Opiarine = + 23°. La position pour
laquelle le déphasage est considéré comme % se situe pour le minimum de signal, soit
autour de Op4pine = 0°.

Avec les mesures montrées en Figure[5.50|et Figure les positions des déphasages
% et % sont connues. On peut maintenant comparer des mesures XUV SWING pour
différents déphasages en faisant une mesure a ces positions identifiées pour 6.qcite :

— Opiatine = 0 °, pour un déphasage % avec une perturbation qui est maximum

— Opiatine = 23 °, pour un déphasage % avec une perturbation minimum

— Oplatine = 15°, pour un déphasage intermédiaire entre % et %

Le délai sera lui aussi légerement changé avec le changement d’orientation 6p4sine,
car 'épaisseur traversée ne sera pas la méme. Soit e 1’épaisseur mesurée a incidence
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normale, I'épaisseur réelle apres rotation est notée eq,,,,,..., on a alors :
e e
eeplatine = . = . Ny o <523)
cos(iz) coS (asm(n—2 sm(@platme)))

avec 19 = asin(% sin(eplatme)) = 19°, ny I'indice de réfraction de I’air et n, l'indice de
réfraction du quartz.
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FIGURE 5.52 — Evolution du spectre XUV en fonction de 0,0 = 20 2 70- Le signal inté-
gré spatialement et spectralement est dessinée en jaune en vertical. Le spectrogramme
en échelle log est donné sur la figure du dessous également. La durée des impulsions

est de 77p = 32 fs. La platine de rotation et fixe a 0,4tine = 0 °, pour un déphasage %.
Le délai introduit est de 12.3 fs.

Le délai de référence pour une épaisseur e en incidence normale est de 12.3 fs, contre
13 fs pour Opiaiine = £ 30 °. La durée des impulsions étant de 32 fs, le délai ne change
pas drastiquement par rapport a la durée de ces dernieres, la perturbation reste proche
de la demi-largeur a mi-hauteur du profil d’intensité de 'impulsion fondamentale. Les
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situations peuvent étre considérées comme similaires, avec uniquement le déphasage
qui change.

Pour effectuer les mesures XUV SWING, les axes de la lame multiordre épaisse sont
verticaux et horizontaux. La position de la platine €4¢ine est fixée pour un déphasage.
L’orientation des axes neutres de la lame % d’ordre zéro est changée pour tourner
I'orientation de polarisation en entrée de la lame multiordre. Le systéeme de génération
est le méme, avec une cellule d’argon de 6 mm de longueur, avec une pression de cellule
de 30 mbar. La durée des impulsions est la méme, avec 77 = 32 fs. La variable de
la mesure n’est donc plus directement 6)0 mais 0y 5. L'observable reste la méme, le
spectre XUV. ’

La premiere position étudiée est celle pour un déphasage %, soit Opigtine = 0°. L'évo-
lution du spectre XUV en fonction de Oy0 = 205 5 est donnée en Figure Le
signal intégré spatialement et spectralement est dessiné en jaune. La relation entre
Oro et 0 est directe, avec un facteur 2 entre les deux de par les propriétés d’une lame
demi—ondQe d’ordre zéro. Tourner 'orientation de la polarisation par rapport aux axes
neutres de la lame multiordre revient a tourner l'orientation des axes neutres de la
lame multiordre pour une orientation de polarisation fixe.

Le comportement du spectre XUV est similaire a celui observé en Figure et
Figure L’évolution de I'énergie centrale des harmoniques est similaire, avec les
formes de demi-lunes de sens opposé pour des orientations 6,,o espacées de 90 °.

L’évolution du signal intégré pour chaque harmonique est donnée en Figure [5.53|
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FIGURE 5.53 — Evolution du signal intégré spatialement avec une intégration spectrale
harmonique par harmonique. Les harmoniques représentées ici vont de H11 a H25. Le
signal est normalisé par le maximum de signal sur la gamme 6,0 €[140 : 320]°.

Le comportement avec un double pic est retrouvé. L’espacement entre les deux pics
est bien de 90 °. Le maximum de signal pour toutes les harmoniques est le méme,
soit Opr0 = 180 4 90 °, comme le montre la figure. La largeur a mi-hauteur des pics
évolue avec ’ordre harmonique. Les pics correspondant aux harmoniques de la coupure
ont une largeur a mi-hauteur plus faible que ceux qui correspondent aux harmoniques
d’ordre bas. L’évolution de la largeur a mi-hauteur pour ces pics en fonction de 'ordre
harmonique est donnée en Figure [5.54]
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FIGURE 5.54 — Evolution de la largeur & mi-hauteur des pics de signal intégré montrés
en Figure [5.53| en fonction de 'ordre harmonique. La courbe en rouge correspond au
pic entre 140 ° et 230 °, et la courbe en bleu correspond au pic entre 230° et 320 °.

Il y a un facteur 1.5 entre la largeur a mi-hauteur des pics de signal pour les har-
moniques de la coupure et les harmoniques les plus basses. En reliant ¢a a la sensibilité
a l'ellipticité, les harmoniques de la coupure sont donc plus sensibles a ellipticité que
les harmoniques basses, avec un facteur 1.5. Cela correspond aux valeurs trouvées en
Section [3.1.2 ou I'on obtenait une ellipticité critique de 0.16 pour les harmoniques 9
et 11, contre une ellipticité critique de 0.10/0.11 pour les harmoniques 25 et 27.

De plus, la Figure [5.54] montre aussi une asymétrie dans les valeurs de largeur & mi-
hauteur entre la courbe rouge et la courbe bleue. La courbe rouge correspond a avoir la
perturbation dans le front descendant, et la courbe bleue a avoir la perturbation dans
le front montant.

Avoir une asymétrie dans les largeurs a mi-hauteur montre que les harmoniques ne
sont pas affectées de la méme maniere quand la perturbation se situe dans un front
ou dans 'autre. Dans le cas ou l'on suppose un profil XUV symétrique, observer une
différence de valeur front montant/front descendant dans 1’évolution en Figure
traduit un décalage des temps d’émission dans un front ou dans l'autre par rapport a
une référence. Pour les harmoniques de la coupure, la génération doit se faire autour du
maximum d’intensité. Pour un profil XUV symétrique et un profil IR symétrique, les
largeurs a mi-hauteur des signaux intégrés doivent donc étre les mémes pour le front
montant et le front descendant.

En observant 1’évolution des caractéristiques du signal intégré (largeur a mi-hauteur
et pic), les informations sur l’enveloppe temporelle de chaque harmonique sont obte-
nues : évolution temporelle et décalage temporel par rapport au maximum d’intensité.
La mesure XUV SWING apporte donc des informations completes sur ’enveloppe
temporelle des harmoniques.

Un décalage dans les valeurs de largeurs a mi-hauteur est remarquable pour les
harmoniques H11, H13, H15 et H17 (voir Figure . Les valeurs de largeur a mi-
hauteur sont plus basses pour ces harmoniques lorsque la perturbation est dans le front
descendant. Cette asymétrie montre que les temps d’émission pour ces harmoniques
sont décalés dans le front descendant pour ces harmoniques.
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Ces mesures pour un déphasage de % sont maintenant comparées avec des mesures
pour les deux autres positions Opatine = 23 © €t Opiaine = 15°, soit un déphasage de % et
un déphasage intermédiaire respectivement. Les conditions expérimentales restent les
mémes, et la variable reste toujours 'orientation de la lame % d’ordre zéro, 05 5. On
change seulement la position de la platine de rotation pour ajuster le déphaszige.

4
x 10
2.5

15 20 25 . 30 35 40 45 50
Energie (eV)

FIGURE 5.55 — Spectrogrammes XUV en fonction de 03,0 = 29% 7o bour deux dépha-

sages différents. Le déphasage correspondant a la figure (a) est de %, et la figure (b) un
déphasage intermédiaire. Le signal intégré spatialement et spectralement est dessiné en
jaune en vertical. La durée des impulsions est de 77 = 32 fs. La platine de rotation et
fixe & Opiatine = 23 °, pour un déphasage % Le délai introduit est de 12.8 fs & 800 nm
pour le déphasage intermédiaire, et 13.3 fs pour le déphasage %

Sur les spectrogrammes XUV montrés en Figure [5.55 I'impact du déphasage est
visible sur le minimum de signal intégré entre les pics. Plus le déphasage est proche

de %, plus 'angle 6),0 doit étre grand pour avoir une perturbation significative. Sur
le spectrogramme correspond a ce déphasage %, le signal intégré est tres peu modulé

avec 'angle 0;0. Au minimum, le signal intégré est de 0.7 & minima pour toutes les
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harmoniques. Le signal intégré est tres peu affecté.

Pour le déphasage intermédiaire, le comportement a double pics pour I’évolution
du signal intégré en fonction de 6,,0 est retrouvé, mais le signal n’est pas totalement
nul de part et d’autre du pic du signal. Cela est possible donc car un plus grand angle
0o est nécessaire pour avoir une méme perturbation quand le déphasage s’éloigne de
%. Le déphasage est donc un parametre important pour obtenir de bonnes mesures.
Dans la situation optimale, le déphasage introduit par la lame multiordre doit étre %.
De plus, cela permet de simplifier ’expression de l'ellipticité en sortie de la lame mul-
tiordre épaisse lorsque que le déphasage est %. Avoir un déphasage de %, qui induit une
perturbation maximale, permet aussi de rester dans le régime perturbatif en utilisant
une gamme plus faible pour 6y,0.
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FIGURE 5.56 — Evolution du signal intégré spatialement avec une intégration spectrale
harmonique par harmonique. Les harmoniques représentées ici vont de H11 a H25. Le
signal est normalisé par le maximum de signal sur la gamme 60)0 €[140 :320]°. Le
déphasage est ici fixé a % pour la lame multiordre épaisse pour la figure du dessus, et
a une déphasage intermédiaire pour la figure du dessous.
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5.5.4 Influence de l’intensité étudiée par la mesure SWING

Dans la Section[5.5.3], une asymétrie dans les largeurs a mi-hauteur A©, des signaux
intégrés a été identifiée. Cette asymétrie a été reliée directement aux décalages des
temps d’émission dans un front de I'impulsion. Ces temps moyens d’émission sont
affectés et controlables par plusieurs parametres : pression dans le milieu générateur,
intensité dans le milieu générateur, durée des impulsions etc. Cette partie se focalise
sur ’étude des résultats de la mesure SWING pour différentes intensités de génération
d’harmoniques. Le but est d’observer des différences dans 1’évolution spectrale de la
mesure SWING, mais aussi dans I’évolution des asymétries et des largeurs A©, du
signal intégré de la mesure XUV SWING.

Le montage expérimental utilisé reste le méme (voir Figure . La pression de néon
dans le capillaire est de 400 mbar. La durée des impulsions IR est de 7,5 = 24.2 fs,
minimisée au niveau de la zone d’interaction (en gardant les axes des lames horizontaux
et verticaux selon la polarisation incidente). La pression dans la cellule est de 16 mbar.
Les harmoniques sont générées dans I'argon. L’épaisseur de la lame multiordre est de
e = 0.383 mm, introduisant un délai de 12.3 fs a 800 nm. La puissance en entrée de
chambre est modifiée en ajoutant une pellicule fine d’épaisseur 10 ym sur le chemin
du faisceau, avant la lame de calcite. La puissance est modulée en ajustant I'angle
d’incidence sur la pellicule, par phénomene de réflexion en polarisation s. Une partie
du faisceau est réfléchie, ce qui diminue la puissance transmise utilisée. Trois mesures
sont effectuées, a trois puissances différentes : 1.12 W, 0.82 W et 0.70 W. De la méme
maniere que pour les mesures XUV SWING précédentes, I’évolution du spectre XUV
en fonction de 6,0, 'orientation des axes neutres de la lame multiordre épaisse par
rapport a la polarisation linéaire incidente, est observée. Les trois spectrogrammes pour
les trois puissances sont donnés en Figure [5.57]

Sur la Figure [5.57] la signature de la modulation de l'intensité se retrouve direc-
tement dans I’évolution de I’énergie de coupure. Pour une puissance de P = 0.70 W,
la derniere harmonique visible est I’harmonique H21. Pour une puissance de P = 1.12
W, c’est 'harmonique H25. Pour P= 0.82 W, c’est I’harmonique H23. La coupure évo-
lue tres nettement, avec une augmentation de 1’énergie de coupure lorsque l'intensité
est augmentée. L’évolution du spectre avec 0,0 est globalement similaire aux mesures
XUV SWING montrées précédemment, comme en Figure par exemple. Les chan-
gements de fréquences montrent toujours la méme forme de demi-lune, avec une forte
modulation de signal intégré avec 0,0. Deux pics de signaux sont bien retrouvés, un
pour le cadran [45 : 135]° et un autre pour le cadran [135 : 225]°. Pour le cadran [45 :
135]°, la perturbation se situe dans le front descendant. Pour le cadran [135 : 225]°, la
perturbation se situe dans le front montant. Cela correspond a la disparition des fré-
quences "bleues" (énergies plus hautes que 1’énergie centrale) des harmoniques lorsque
I'on s’écarte de la position 180°, car on perturbe majoritairement le front montant en
augmentant 'amplitude de la perturbation, et a la disparition des fréquences "rouges"
(énergies plus basses que 'énergie centrale) lorsque 1'on s’écarte de la position 90°
quand on perturbe le front descendant.

Au dela du comportement spectral des harmoniques, le signal intégré spatialement
et spectralement pour ces spectrogrammes est aussi intéressant. L’évolution des si-
gnaux intégrés pour les harmoniques visibles de chaque spectrogramme est donnée en
Figure La Figure montre une structure similaire aux signaux intégrés des
précédentes mesures, comme ceux montrés en Figure Deux pics de signaux sont
bien présents. Ces pics doivent correspondre a la situation ot 'on a une perturbation
nulle, donc lorsque 'orientation de la polarisation est selon un axe.
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FIGURE 5.57 — Spectrogrammes XUV SWING pour les puissances 0.70 W, 0.82 W
et 1.12 W. La durée des impulsions utilisées est de 7,z = 24.2 fs. Le délai introduit
par la lame multiordre est de 12.3 fs a 800 nm, pour une épaisseur de 0.383 mm. Les
harmoniques sont générées dans une cellule d’argon de 6 mm, avec une pression amont
15 mbar. Le signal intégré spectralement et spatialement est dessiné en pointillés jaunes
et avec un lissage Gaussien en trait plein blanc.
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FIGURE 5.58 — Evolution du signal intégré pour les différentes harmoniques. Les si-
gnaux intégrés pour les puissances P = 0.70 W, P= 0.82 W, P= 1.12 W sont donnés.
Les signaux intégrés ont été lissés avec un lissage Gaussien sur 3 points. Le pas entre
chaque point est de 1°. Deux zones sont visibles, chacune contenant un pic. Dans la
premiere zone 0y0 € [45 : 135]°, la perturbation est dans le front descendant. Pour
Oro € [135 : 225]°, la perturbation est dans le front montant.
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L’évolution de la largeur a mi-hauteur des pics de signaux intégrés est représentée
en Figure Les barres d’erreurs indiquées sur la figure sont calculées en prenant en
compte les erreurs suivantes :

— Une erreur de lecture de la graduation sur la monture de rotation : la moitié

d’une graduation, soit 0.5°.

— Une erreur numérique dans l'estimation de la largeur a mi-hauteur : la moitié

d’un pas entre deux points de signal intégré, soit 0.5 °.

— Une erreur d’arrondi numérique, 0.2 °.

Par calcul, I'incertitude totale est de :

AFWHM = v/0.52 + 0.52 + 0.22 = 0.73° (5.24)

La Figure [5.59] montre une différence dans ’évolution de la largeur a mi-hauteur
pour les différentes puissances. En comparant la situation entre P = 0.82 W et P=1.12
W, I'asymétrie dans I’évolution de largeur a mi-hauteur pour les situations ou 'on a la
perturbation dans le front montant et le descendant est plus prononcée dans le second
cas. A Derreur preés, la largeur & mi-hauteur est la méme quelle que soit la position de la
perturbation pour les harmoniques de la coupure. Dans la Section [5.5] cette asymétrie
a été reliée aux temps moyens d’émission différents pour chaque harmonique.

Ici, pour chaque harmonique, deux largeurs a mi-hauteur A©,; et A©, 5 sont ob-
tenues pour deux positions remarquables de la perturbation : perturbation dans le
front montant et perturbation dans le front descendant. Pour une harmonique, avoir
la méme largeur a mi-hauteur dans ces deux situations revient a avoir une émission
qui est perturbée de la méme maniere, indépendamment d’avoir la perturbation dans
un front ou dans 'autre. En termes de temps d’émission, cela revient a avoir un temps
d’émission moyen proche du maximum d’intensité du profil IR, dans le cas d'un pro-
fil d’intensité IR parfait et symétrique. En comparant 1’évolution de la différence de
largeur & mi-hauteur pour chaque harmonique, des temps d’émissions moyens relatifs
peuvent étre retrouvés deux a deux si 'émission XUV est courte.

Dans un premier temps, on fait I’hypothese d’avoir une enveloppe harmonique sous
forme d’un Dirac dxyv (t — o) (symbolisant une durée d’émission XUV courte), avec ty
la position de ce Dirac par rapport au maximum d’intensité du profil temporel IR. Ce
temps 1y représente directement le temps d’émission moyen pour chaque harmonique.
Ces largeurs a mi-hauteur ont une signification physique. Pour un angle 6,0 égal a la
moitié de cette largeur mi-hauteur, le signal XUV est réduit d'un facteur 2. La moitié
de cette largeur a mi-hauteur correspond donc a l'orientation pour laquelle Iellipticité
e autour du temps moyen d’émission d’'une harmonique est égale a 'ellipticité critique
€nr. Pour les deux positions de la perturbation, on a donc deux positions A©,; et
A©, - pour lesquelles €(ty) = €, On a donc directement :

AO N\ I(t—5=t
(0o, t0) = €nr = tan( 2q,1> (I(t - tO)O) (5.25)

(5.26)

A@q,2>21(t+5 = 1)

0 to) = €y = 4| T
6( MO,2, 0) €th an( 5 ](t:to)

avec I(t) le profil d’intensité temporel de I'impulsion IR fondamentale, ¢ le délai intro-
duit par la lame multiordre, et ¢y le temps d’émission moyen d’une harmonique.

252
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FIGURE 5.59 — Evolution de la largeur & mi-hauteur des signaux intégrés pour les
puissances P= 0.70 W, P = 0.82 W et P= 1.12 W. Pour chaque série, la courbe rouge
correspond au pic de signal intégré dans la gamme 6,0 € [45 : 135]° (perturbation
dans le front descendant), et la courbe en trait plein bleu correspond au pic dans la
gamme 6,0 € [135 : 225]° (perturbation dans le front montant). 253
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Par égalité entre les deux ellipticités et en passant au carré, on obtient :

tan(%f CI(t+6=to)
an(292)? ~ Ht—0=1)

(5.27)

cette équation n’étant vérifiée que pour un seul tg.
Les temps d’émission moyens ¢, sont donc retrouvés a partir du profil IR fondamen-

s N . < s INCH
tal I(t) et de 'asymétrie entre les largeurs & mi-hauteur du signal intégré tan(;‘)

AG? . . ST,
et tan<2q’2’ . Pour chaque harmonique, ty est donc le temps qui vérifie I’égalité dans

’Equation 1’ En appliquant cette méthode, les temps d’émission moyens ¢, sont
donnés en Figure pour les trois séries de mesures & P = 0.72 W, P = 0.82 W et P
= 1.12 W, en supposant un profil d’intensité Gaussien I(t) de durée 7,z = 24 fs pour
I'IR dans un premier temps.

8
Ordre harmonique

F1GURE 5.60 — Temps d’émission moyens des harmoniques retrouvés a partir des lar-
geurs a mi-hauteur en Figure et de 'Equation . Les trois séries sont montrées
sur cette figure, respectivement P = 0.72 W (trait plein bleu), P = 0.82 W (trait plein
bleu) et P = 1.12 W (trait plein vert). Les barres d’erreur découlent directement de
celles indiquées en Figure . Le profil I(t) pour effectuer ces calculs est un profil
Gaussien de durée 1 = 24 fs.

Les mémes calculs sont effectués a partir du profil IR reconstruit par mesure Autoco-
Dscan. Le profil reconstruit est proche du profil Fourier Limité du spectre IR mesuré en
entrée de chambre. Les temps d’émission moyens calculés avec le profil réel sont donnés
en Figure [5.62] Sur ces Figure [5.60] et Figure [5.62] les temps d’émission sont décalés
dans le front montant de I'impulsion. L’harmonique de la coupure est la plus proche du
délai 0. Les temps d’émission moyens des harmoniques sont de plus en plus rapprochés
du délai 0 lorsque 'ordre harmonique augmente, hormis H11. La gamme dans laquelle
s’étendent ces temps d’émission moyens est de 6 fs. Les temps d’émission moyens pour
les harmoniques sont plus proches de 0 pour une puissance plus basse. Cet effet est
visible par exemple en comparant les temps d’émission moyens entre la série a P= 1.12
W et P = 0.82 W. L’harmonique de la coupure pour la deuxieme série est H21, qui
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se retrouve avec un temps d’émission proche de 0 fs, alors que son temps d’émission
moyen retrouvé pour P= 1.12 W était de 'ordre de -2 fs. En moyenne 1’écart entre les
temps d’émission pour ces deux séries est de 1 fs. En premiere approximation, on peut
donc estimer les différents temps moyens d’émission pour chacune des harmoniques.

1 T T T T LI
; I —(t=8)/1(t+3)
0.9F : i —H11
|—H13
0.8 |—H15
i i i : |=—H17
0.7f i i oo G | == HTO
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+
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FIGURE 5.61 — Visualisation des temps d’émission moyens harmoniques en fonction
du rapport F(6po,1)/F(Ormo.2)- Les temps calculés dans cette figure correspondent aux
rapports trouvés pour la série XUV SWING a P = 1.12 W

2 T
: P=112W
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FIGURE 5.62 — Temps d’émission moyens des harmoniques retrouvés a partir des lar-
geurs a mi-hauteur en Figure et de 'Equation . Les trois séries sont montrées
sur cette figure, respectivement P = 0.72 W (trait plein bleu), P = 0.82 W (trait plein
bleu) et P = 1.12 W (trait plein vert). Les barres d’erreur découlent directement de
celles indiquées en Figure Le profil I(t) utilisé est le profil IR reconstruit par
autoco Dscan, qui est de durée 7,5 = 23.6 fs pour le pic principal. La durée du profil
reconstruit par TF du spectre IR donne est de 77 = 23.5 fs.
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La résolution temporelle avec laquelle on peut estimer ces temps dépend directement
du rapport entre le délai introduit par la lame multiordre ¢ et la durée de I'IR 7;z. La
résolution temporelle est reliée a ’endroit ou le rapport entre les intensités des deux
profils I(t 4 ¢0) et I(t — J) est égal & 1. Dans la mi-hauteur, la variation temporelle du
rapport %;g; d’un temps ¢y au temps suivant/précédent ¢y + dt, sera plus grande au
niveau de la largeur a mi-hauteur, car la dérivée temporelle y est plus grande. Si le
délai § est trop petit par rapport a 77z, ou bien trop grand par rapport 775, le point de
jonction (rapport égal a 1) se situe dans une zone ou la dérivée temporelle du rapport
est faible. L’estimation du temps ¢y est alors moins précise, car pour un rapport donné,
a une tolérance pres, le temps moyen d’émission ¢, aura une incertitude d’autant plus
grande que la dérivée temporelle est petite.

Pour aller plus loin dans cette analyse, on a cherché a observer les signaux intégrés,
mais cette-fois ci intra-harmoniques. Le signal spectral est observé pour différentes lon-
gueurs d’onde a l'intérieur d’'une harmonique. La disposition des longueurs d’onde est
faite de maniére a couvrir la gamme spectrale de ’harmonique, et a avoir des longueurs
d’onde de part et d’autre de la fréquence du pic de I’harmonique. Une illustration des
différentes longueurs d’onde que 'on regarde est donnée en Figure On regarde
pour quatre parties de spectre différentes : la contribution du chemin court de I’har-
monique H13, la contribution du chemin long de 'harmonique H13, la contribution du
chemin court de H21 et la contribution du chemin court de H23. Les longueurs d’onde
regardées a l'intérieur d’une harmonique sont dessinées avec un code couleur qui évo-
lue du rouge pour les fréquences plus basses de la fréquence du pic (partie rouge de
I’harmonique), au bleu pour les fréquences plus hautes que la fréquence du pic (partie
bleue de 'harmonique). La méme analyse est aussi faite sur les harmoniques H25 et
H27 (coupure), mais non montrée sur les Figure m, Figure et Figure m

o 10000 ! ! ! ! ! ! ! : ! !
[ ' ' ; ' : : : | : :
3 : , H13 () , , ,
o : : : : ] : :
& 5000 R e S EHOR 17
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F1GURE 5.63 — Illustration des longueurs d’onde pour lesquelles on observe le signal
intégré a l'intérieur d’une harmonique. Les contributions pour lesquelles on fait ces
subdivisions sont indiquées sur la figure : H13 chemin court et chemin long, H21 chemin
court et H23 chemin court.

Les évolutions des signaux associés aux différentes longueurs d’onde et harmoniques
spécifiées dans la Figure sont données dans les Figure et Figure [5.65]
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FIGURE 5.64 — Evolution du signal intégré pour les différentes longueurs d’onde intra-
harmonique spécifiées en Figure|[5.63] qui suivent le méme code couleur. Ici, on regarde
pour les longueurs d’onde ’harmonique H13, pour la contribution du chemin court (a),
et pour la contribution du chemin long (b).

La Figure [5.64] montre a nouveau une asymétrie, a la fois dans les largeurs a mi-
hauteur mais aussi dans les maxima, entre la situation ou I’on a la perturbation dans le
front montant et celle ou la perturbation est dans le front descendant. On s’intéresse a
la largeur a mi-hauteur. La figure montre aussi que pour la situation ou la perturbation
est dans le front montant, la largeur a mi-hauteur est plus grande que pour celle dans
le front descendant. Cela traduit le fait que ’émission est plus perturbée dans le front
descendant. La largeur a mi-hauteur des pics pour le front descendant est tres étroite
pour la contribution du chemin long comparée a la contribution du chemin court pour
I’harmonique H13. Cela traduirait plutot une émission du chemin long plus perturbée
dans le front descendant, et principalement dans le front descendant. Il est a noter
que la contribution associée au chemin long de H13 est uniquement la contribution
des fréquences rouges du chemin long. En regardant ’asymétrie dans la largeur a mi-
hauteur des pics, on aurait donc génération de ces fréquences dans le front descendant,
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ce qui est cohérent avec le signe du a%.

La Figure |[5.65] montre elle une évolution inverse. Pour les longueurs d’onde plus
énergétique (code couleur vers le bleu), la largeur & mi-hauteur des pics est plus petite
lorsque la perturbation est dans le front montant que lorsque la perturbation est dans
le front descendant. Pour les longueurs d’onde moins énergétique (code couleur rouge),
c’est l'inverse, la largeur a mi-hauteur semble plus petite lorsque la perturbation est
dans le front descendant que lorsque la perturbation est dans le front montant. Cette
observation se vérifie pour les harmoniques H21 et H23. Ce comportement est cohérent
avec le fait que les longueurs d’onde plus énergétiques que la fréquence centrale sont
générées dans le front montant (plus petit A®, dans le front montant que dans le front
descendant), et que les longueurs d’onde moins énergétiques que la fréquence centrale
de 'harmonique sont générées plutdt dans le front descendant (plus petit A©, dans
le front descendant que dans le front montant). On regarde maintenant ’évolution de

A©, pour les différentes harmoniques en fonction de la longueur d’onde considérée.

(a) H21p

Perturbation FD

Signal intégré normalisé
©c o o o ©
(o8] S 1 (o)) ~|

©
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FIGURE 5.65 — Evolution du signal intégré pour les différentes longueurs d’onde intra-
harmonique spécifiées en Figure [5.63], qui suivent le méme code couleur. Ici, on regarde
pour les longueurs d’onde I'harmonique H21 (a) et 'harmonique H23 (b).
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Pour la suite, on suppose que I’on peut toujours extraire un temps d’émission moyen
pour une longueur d’onde unique. De cette maniere, on peut aller chercher les diffé-
rents temps d’émission moyens pour les différentes longueurs d’onde des harmoniques.
L’asymétrie dans les A©, en fonction de la longueur d’onde intraharmonique informe
donc sur leurs temps d’émission associés. Les évolutions de ces largeurs a mi-hauteur
A©, sont données en Figure [5.66 On retrouve les observations extraites a partir des
Figure [5.64] et Figure [5.65, Pour I'harmonique H13, que ce soit le chemin court ou le
chemin long, A©, est toujours plus petite dans le front descendant que dans le front
montant, quelque soit la longueur d’onde considérée. Pour le chemin long, on considere
ici uniquement la contribution rouge du chemin long. En observant le comportement de
AO, pour la perturbation dans le front montant et dans le front descendant, on trouve
que I’émission est plus perturbée quand la perturbation est dans le front descendant.
Il y a quasiment un facteur 2 entre les deux situations pour la contribution du chemin
long de H13. Ceci traduit une émission tres décalée dans le front descendant, ce qui est
cohérent avec ce que 'on attend lorsque que l'on considere la phase des harmoniques
qwo + aq%. Pour le chemin long, «, est plus grand, donc les fréquences sont plus déca-
lées, ce qui est vrai car les fréquences rouges du chemin long se trouvent a plus basse
énergie que les fréquences rouges du chemin court (voir les gammes d’énergie entre les
figures (a) et (b) de la Figure[5.66] Le fait d’avoir une génération de fréquences rouges
décalée dans le front descendant est aussi cohérent avec le signe de % dans le front
descendant. Ces deux figures sont donc en accord avec ce que 'on attend en théorie.

Pour les harmoniques H21, H23, H25 et H27, I’évolution de A©, montre des simi-
larités. Sur les figures (c), (d), (e) et (f) de la Figure [5.66] on observe :

— Pour des longueurs d’onde inférieures a la longueur d’onde du pic de I’harmo-
nique (dessinée en pointillés noirs sur la figure), la largeur a mi-hauteur est
plus grande lorsque la perturbation est dans le front montant que dans le front
descendant. L’émission est donc décalée vers le front descendant. Ces longueurs
d’onde correspondent a des énergies décalées vers le rouge par rapport a la fré-
quence centrale. On retrouve a nouveau le fait que les fréquences décalées vers
le rouge sont émises majoritairement dans le front descendant.

— Pour les longueurs d’onde supérieures a la longueur d’onde du pic de I’harmo-
nique, la conclusion est inverse. La largeur a mi-hauteur est plus grande lorsque
la perturbation est dans le front descendant que lorsque la perturbation est dans
le front montant. La génération de ces longueurs d’onde, qui correspondent a des
énergies plus "bleues"', est majoritairement perturbée dans le front montant. Cela
s’accorde avec le fait que dans le front montant, on a génération de fréquences
plus "bleues" par rapport a la fréquence centrale, a cause du terme aq%.

— Le point d’inversion se situe autour de la fréquence centrale du pic. Cela corres-
pond a avoir une inversion du signe % pour générer la fréquence quy lorsque %
est nul.

— L’asymétrie entre les valeurs de A©, diminue lorsque 'ordre harmonique aug-
mente. Pour H21, on a un écart de 9° aux extrémités, contre 3 o pour I’har-
monique H27. En termes de temps d’émission moyens, cela correspond a avoir
des temps d’émission moyens pour les fréquences harmoniques de plus en plus
proches du maximum d’intensité. Pour les harmoniques de la coupure, on s’at-
tend bien a avoir des instants d’émission proches du maximum d’intensité, ce

qui est montré sur les figures (e) et (f) de la Figure [5.66]
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FIGURE 5.66 — Evolution des largeurs & mi-hauteur AO©, en fonction des énergies intraharmoniques, pour les harmoniques H13 (chemin court
et chemin long), H21, H23, H25 et H27. L’énergie du pic pour chaque harmonique est dessinée en pointillés noirs. La largeur correspondant
au pic pour la perturbation dans le front descendant est dessinée en rouge, et en bleu pour la perturbation dans le front montant.
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Avec cette analyse, on retrouve plusieurs évolutions qui sont compatibles avec le
comportement théorique attendu pour la génération d’harmoniques : génération de
fréquences front montant /front descendant avec quwg +aq%, génération des harmoniques
de la coupure proche du maximum d’intensité. Les temps d’émission sont calculés a
partir de ces largeurs a mi-hauteur, de la méme maniere qu’avec I’analyse précédente.

2
A
tan( 1®q>

> qui correspond a

Pour un temps d’émission t;, on a une valeur de ratio

q
tan 5

une valeur de ratio des profils d’'intensités I(t 4+ J) et I(t — ), comme expliqué avec
’'Equation . Ces temps d’émission sont calculés pour les différentes longueurs
d’onde des harmoniques H21, H23 et H25, et donnés en Figure [5.6

A partir de évolution de ces temps d’émission, il est possible d’extraire une valeur
de a, pour les harmoniques. En effet, on part de :

ol

ol

w—qwo%—aqaﬁw—qwo

Ici, w correspond a la fréquence observée a l'intérieur d’une harmonique. qwy peut
étre mesurée a partir de la fréquence des pics harmoniques. Pour les harmoniques H21,
H23 et H25, on estime qwy respectivement & 5.18x 10'¢ rad.s™!, 5.67 x 10'6 rad.s~! et
6.19x 10'% rad.s~!. Au passage, cela permet de réestimer la longueur d’onde moyenne
du spectre IR. Avec ces trois valeurs, on a trois estimations, respectivement 761 nm, 763
nm et 760 nm. Les valeurs sont similaires avec les différentes estimations. On revient
maintenant au calcul de I’évolution de w. La dérivée % est calculée a partir du profil
IR normalisé et de I,,,, I'intensité pic. Pour le profil IR, on a pris un profil Gaussien

de durée 77z = 24 fs. Pour évaluer I'intensité maximum, on utilise la loi de la coupure :
E(eV)=1,+317U, = I, 4+ 3.17 X 5.4 X I 4, (5.29)

avec I ,q, I'intensité en 107 W.cm™2. Cette relation est valide pour une harmonique
de la coupure, avec une longueur d’onde centrale de 760 nm, donc 5.4 au lieu de 6
devant l'intensité, car U, évolue en \*.

Avec cette loi de coupure, et une énergie de coupure autour de 42 eV, I'intensité
Inaz est calculée & 1.5x 10W.cm 2. Avec ceci, on obtient que :

a[norm

o (5.30)

w(t) = qwo + dglinas

En regardant 1’évolution de w(t) — qwy en fonction de la valeur de «, et en com-
parant avec les évolutions de la Figure [5.67, on peut estimer o, pour les différentes
harmoniques. Pour chaque harmonique, 1’évolution w(t) — qwy simulée qui correspond
au mieux avec les données expérimentales est dessinée en trait plein noir. Les valeurs
estimées de a,, pour H21, H23 et H25 sont respectivement ap; = 12 em?. W= (H21), a3
=17 em?. W= (H23) et ags = 30 em?.W1(H25). En ayant ces valeurs, I'accord entre
le modele et I’évolution retrouvée pour les temps moyen d’émission est bon. En consi-
dérant que les contributions majoritaires sont le chemin court pour ces harmoniques,
on retrouve bien une situation avec une augmentation de ¢, avec I’ordre harmonique.
Malgré tout, ces valeurs sont hautes par rapport aux valeurs habituelles de la littéra-
ture, avec un o, de 13 em®.W~! pour les harmoniques de la coupure, et une évolution
en diapason avec o, = 3 cm®.W ™! pour le chemin court en ordre de grandeur, et a,, =
23 cm?. W =1 pour le chemin long pour les harmoniques du plateau profond. D’autant
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plus que la longueur d’onde centrale de I'IR est ici d’environ 760 nm d’apres les esti-
mations. Le facteur a, évolue comme une fonction de A* [I06]. On s’attendrait plutot
donc a un a4 plus petit lorsque la longueur d’onde centrale est plus faible.

Néanmoins, par cette méthode, il est possible d’avoir une estimation qualitative de
a, pour les harmoniques. Les incertitudes sur w(t) — qwy viennent directement de la
résolution du spectrometre que 'on utilise. La résolution pour les harmoniques H21,
H23 et H25 est donnée en énergie dans 'annexe 2, dans le Tableau
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FIGURE 5.67 — Evolution de la longueur d’onde intraharmonique en fonction des diffé-
rents temps d’émission moyens (trait plein rouge) pour les harmoniques H21 (a), H23
(b) et H25 (c). Les calculs de w via ’'Equation sont dessinés en trait plein noir.
Les valeurs de a, utilisées sont o, = 12 em®>. W1 (a), a, = 17 em®> W1 (b) et oy =

30 em?2. W =1(c). 263
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En conclusion sur cette sous-partie, on a pu voir qu’au dela de ’aspect de recons-
truction, la mesure XUV SWING permettait d’avoir acces a des informations sur les
temps d’émission moyens des harmoniques. Nous avons observé des évolutions régu-
lieres des temps moyens d’émission. La précision avec laquelle les temps d’émission sont
estimés est a mettre en perspective avec plusieurs choses :

— La résolution temporelle est directement dépendant du profil IR de 'impulsion

fondamentale et du rapport % entre la durée de I'impulsion fondamentale 775

et le délai ¢ introduit par la lame multiordre. La situation ou le rapport % est
de 0.5 semble étre la situation optimale pour la résolution temporelle.

— La précision avec laquelle I'amplitude de la perturbation est controlée. Plus
I’angle 6);0 sera modulé finement, plus 'estimation des temps d’émission sera
précise, avec une évolution du signal intégré pour chaque harmonique décrite de
maniere plus précise.

— L’hypothese faite dans les calculs pour les temps moyens d’émission est d’avoir
une émission XUV sous forme d’un Dirac, ou d'une émission courte temporelle-
ment. Cela reste une hypothese forte, qui omet la notion d’enveloppe temporelle
de I’émission harmonique, pour avoir uniquement un temps d’émission moyen
pour chaque harmonique.

— Cette analyse a été faite en observant le signal global pour une harmonique
donnée, mais aussi pour différentes longueurs d’onde a l'intérieur d’une har-
monique. Les deux résultats ont permis d’avoir des temps moyens d’émission
globaux pour les différentes harmoniques, mais aussi une estimation des valeurs
de a, en analysant les différentes longueurs d’onde intraharmoniques.

— L’estimation des temps d’émission repose sur des hypotheses fortes. Pour pou-
voir aller plus loin, et retrouver les profils temporels des enveloppes harmoniques,
une collaboration est en cours avec I'université de Salamanque.

— En comparant la compacité et la simplicité de mise en oeuvre entre la méthode
de perturbation par modulation d’ellipticité et la méthode SWING XUV, la
méthode SWING XUV est beaucoup plus simple a mettre en place.

— Reconstruire les spectrogrammes XUV SWING est aussi une option. Dans la
collaboration avec Salamanque, I'analyse porte sur I’évolution du signal intégré
uniquement, et non pas la simulation d’un spectrogramme pour retrouver le
spectrogramme expérimental. Travailler sur le spectrogramme permettrait de
retrouver le profil XUV mais aussi possiblement le profil IR, a la maniere de
FROG CRAB [35]. Cette méthode reste néanmoins dépendante du modele utilisé
pour générer le spectrogramme XUV SWING.

Apres ce chapitre sur la caractérisation des impulsions XUV et ce que 'on peut en
extraire, on a vu différentes méthodes de caractérisation :

— La méthode RABBITT, qui est une méthode répandue dans différents labora-
toires, et qui permet d’effectuer une reconstruction des impulsions attosecondes
en supposant une émission avec un train infini. Des impulsions XUV de durées
de quelques centaines d’attosecondes ont pu étre caractérisées.

— La méthode utilisée a Lund, basée sur le signal de photoélectrons. Elle permet de
reconstruire directement le profil temporel de 'impulsion attoseconde a partir
d’algorithmes de projection. Avec cette méthode, on a pu caractériser 1’émission
d’'une impulsion attoseconde quasi isolée, avec un contraste de moins de 10 %
en intensité entre I'impulsion principale et les post/pré impulsions.

— Deux méthodes de reconstruction basées sur la polarisation et ’observation des
spectres XUV, ont été présentées : méthode de perturbation par modulation
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5.5. Mesure SWING pour la génération d’harmoniques d’ordres élevés :
SWING XUV

de polarisation, avec une impulsion principale et une perturbation, et méthode
XUV SWING, avec contrdolé de 'amplitude de la perturbation a délai fixe. Ces
méthodes ont montré des résultats prometteurs, avec des mesures de bonne
qualité et une implémentation expérimentale fiable. L’amélioration des algo-
rithmes de reconstruction reste un point de travail important. Ce travail sur les
algorithmes de reconstruction a amené a collaborer avec plusieurs laboratoires,
comme l'université de Salamanque pour la méthode XUV SWING. L’acquisi-
tion de séries de mesures a CEP stabilisée a aussi amené a une collaboration
avec le Lund Laser Center, pour la méthode de perturbation par modulation
d’ellipticité.

— Les deux nouvelles méthodes restent en cours de développement. Des premieres
reconstructions sont sorties pour quelques signaux, et certaines informations
sur les temps d’émission, les durées d’émission des harmoniques peuvent étre
extraites en faisant des analyses avec des modeles simplifiés. Dans cette ap-
proche, seule I'enveloppe minimale est utilisée pour la reconstruction. D’autres
approches utilisant toute la carte de spectres doivent permettre de pousser plus
loin ces analyses.

265






Chapitre 6

Conclusion générale

Au travers des résultats présentés dans cette these, nous avons pu étudier les im-
pulsions attosecondes, avec une partie sur la génération d’impulsions attosecondes,
ainsi qu’une autre partie sur la caractérisation de ces impulsions attosecondes. En par-
ticulier, nous avons cherché d'une part a mettre en place un confinement temporel
de ’émission XUV afin d’obtenir des trains d’impulsions attosecondes de plus en plus
court, en poussant vers la génération d’impulsions attosecondes isolées et du continuum
dans le spectre XUV. Ces méthodes de confinement temporel ont été implémentées, et
poussées a d’autres horizons et configurations, afin de trouver des conditions optimales
de génération. D’autre part, nous avons travaillé sur les méthodes de caractérisation
des impulsions XUV, et nous avons proposé deux méthodes tout optique basées sur la
modulation de la polarisation de 'impulsion fondamentale comme nouvelle approche
de caractérisation des impulsions attosecondes XUV. Des applications secondaires, dé-
coulant notamment de la mise en forme temporelle et spectrale de I'impulsion fonda-
mentale, ont pu étre mises en valeur, pour l'accordabilité des harmoniques XUV.

Dans le Chapitre[2] on a mis en place un systéme stable pour effectuer de I’élargisse-
ment spectral pour I'impulsion infrarouge fondamentale, permettant de passer de durées
d’impulsions 775 = 30 fs a des impulsions IR plus courtes, de durées de quelques cycles
optiques a 800 nm, soit 7-8 fs. Ces impulsions ont nécessité de trouver des méthodes
de caractérisation comme celles que l'on a évoquées dans le Chapitre [2| : Dscan pour
caractérisation d’impulsions femtosecondes et autocorrélation couplée a un controle de
la dispersion. La méthode d’autocorrélation a été améliorée en étudiant 1’évolution de
I’autocorrélation en fonction de la dispersion. Tracer cette évolution permet de trouver
la position pour laquelle on a le minimum de durée pour l'autocorrélation, et donc
retrouver, a un facteur pres, la durée de 'impulsion. Le fait d’avoir rajouté I’évolution
avec la dispersion nous a permis de reconstruire le profil temporel de I'impulsion. Les
résultats des reconstructions ont été testées sur des profils simulés variés, ainsi que
sur des données expérimentales pour différentes phase ajoutées. Les reconstructions
des profils sont cohérentes avec les reconstructions obtenues avec le dispersion scan,
en termes de durées, ainsi qu’avec l'estimation a partir de la largeur a mi-hauteur de
I’autocorrélation au minimum de durée. La combinaison de ces deux méthodes nous
permet donc de mesurer la durée de I'impulsion & une erreur de 10% pres environ.

Travailler sur la mise en forme spectrale de I'impulsion a amené deux aspects et
expériences reliées a la mise en forme spectrale du spectre XUV : Dscan XUV et ac-
cordabilité par interférences de deux répliques jumelles décalées temporellement. Ces
deux procédés permettent d’obtenir des accordabilités allant de plusieurs centaines de
meV pour les interférences a deux répliques (avec des impulsions de 40 fs et génération
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d’harmoniques dans de 'argon), jusqu’a une accordabilité d’une harmonique a l'autre,
soit environ 3 eV, pour certaines harmoniques d’ordres élevés avec la méthode de Dscan
XUV. Ces accordabilités apportent un outil pour générer des fréquences XUV autour
d’une fréquence particuliere, utile pour des expériences de spectroscopie ou de réso-
nance. Le controle fin de cette accordabilité du spectre XUV repose néanmoins sur
un contréle fin de la durée des impulsions XUV ainsi que de certaines parametres :
dispersion ajoutée pour l'impulsion fondamentale (Dscan XUV) ou un interférometre
de résolution sub-femtoseconde comme celui développé lors de I'expérience au CELIA
en collaboration avec le King’s College. La connaissance de I'impulsion fondamentale,
de son profil temporel, au point de génération d’harmonique, reste une information
cruciale et critique.

D’autres pistes d’améliorations peuvent aussi étre évoquées pour le systéme de post-
compression. Pour la fibre creuse, plusieurs capillaires ont été testés. La transmission
par les différents capillaires n’a jamais excédé les 50%, ce qui reste correct mais amé-
liorable. La difficulté de trouver un capillaire étiré de bonne qualité reste une étape a
franchir dans 'amélioration du systéme. Par ailleurs, le systeme utilisé pour compenser
la dérive de fréquence de 'automodulation de phase se compose d'une dizaine de mi-
roirs chirpés. 8 miroirs chirpés sont aussi ajoutés pour précompenser I'ajout d’optiques
supplémentaires, comme pour la porte de polarisation etc. Le fait d’avoir autant de
miroirs sur une propagation qui dépasse plusieurs metres peut jouer sur la stabilité du
pointé de faisceau apres propagation. Une solution d’amélioration peut étre d’avoir, a
la maniere de la stabilisation du pointé en entrée de capillaire de postcompression, une
stabilisation du pointé avec une caméra qui image a un endroit correspondant au point
focal de génération des harmoniques. Une alternative serait de limiter le nombre de
montants, donc de miroirs. Pour garder la méme compensation de dérive de fréquence,
des miroirs chirpés larges ont été achetés. Au lieu d’avoir 8 miroirs chirpés avec 8 mon-
tants comme la situation actuelle, on aurait uniquement deux miroirs, avec un nombre
de rebonds intermédiaires entre les deux. Chaque rebond agit comme une paire de
miroirs supplémentaires. Cela demande aussi a ne pas avoir une taille de faisceau trop
grande par rapport au miroir.

La question de la pertinence du systéme de postcompression via un capillaire fin
peut aussi se poser. D’autres systemes ont été mis en place afin de produire des im-
pulsions de quelques cycles optiques, permettant de travailler avec des efficacités de
plus en plus grandes et des systémes lasers de plus en plus variés. Une alternative a
la postcompression dans un capillaire peut étre I'utilisation d’une cellule multipassage
[174, [I75], basée sur un systeme de cellule d'Herriot par exemple. Dans ce systéme, 1'im-
pulsion est focalisée dans un milieu gazeux ou dans un morceau de verre, et effectue
plusieurs passages a I'intérieur de ce milieu. Ces passages multiples sont assurés par les
rebonds successifs du faisceau entre deux miroirs de focalisation. Ce systeme assure un
élargissement progressif du spectre de 'impulsion fondamentale. La transmission des
cellules est aussi plus grande qu’avec des capillaires : au dessus de 90% pour les cellules
[176, 177, contre 70% pour les capillaires [178]. Des durées de quelques cycles optiques
ont été atteintes pour des impulsions issues de laser Ti :Saphir [179] [I80], ou encore
avec des lasers Ytterbium [175] [I8T], 182, [183]. Ces cellules présentent une meilleure
qualité de faisceau en sortie, avec une sensibilité aux imperfections moindre que celle
que 'on peut avoir avec une propagation guidée dans un capillaire, mais demandent
aussi un alignement plus fin et plus précis. La postcompression via capillaire [184] [84]
ou fibre creuse [87, 65] reste néanmoins un domaine actif scientifiquement, et continue
a voir croitre différentes améliorations, que ce soit en termes de transmission, durées
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d’impulsions ou encore énergies.

Dans le Chapitre |3 a partir d’'impulsions non postcomprimées, nous avons pu im-
plémenter une méthode établie de confinement temporel de ’émission XUV, le confi-
nement par porte de polarisation. En partant de la configuration usuelle de la porte de
polarisation, qui est une configuration ou la porte de polarisation est centrée sur I'im-
pulsion fondamentale, nous avons pu décliner différentes configurations. Ces configura-
tions consistent principalement a pouvoir déplacer la porte de polarisation a l'intérieur
du profil de I'impulsion fondamentale. Les signatures spectrales obtenues vérifient les
évolutions obtenues par différentes simulations. Cela a notamment amené des situa-
tions ou l'on a pu déplacer la porte de polarisation a 'intérieur du profil d’intensité de
I'impulsion, sans changer la forme de la porte, ni le confinement temporel de ’émission
XUV. Nous avons vu que cette méthode permettait de trouver des optima de signaux
décalés par rapport a la position centrée dans certaines conditions expérimentales. Cela
semble aussi ouvrir sur des aspects de dynamiques de population, ou ’on pourrait ve-
nir sonder certaines dynamiques de peuplement/dépeuplement d’états, comme ce que
I'on observe avec les états de Rydberg dans les mesures en Chapitre [3] Cela a aussi
amené des situations d’accordabilité du spectre harmonique. Avec les mesures de la
Section [3.2.2] une accordabilité du spectre harmonique, conséquence du déplacement
de la porte dans le profil temporel de I'impulsion, a été observée. Cette accordabilité
allait de 250 meV a 700 meV pour les contributions des chemins courts de I’harmonique
H11 a H19, a 1.1 eV pour la contribution du chemin long de 'harmonique H11. Ces
accordabilités ont été reliées a la phase d’émission des harmoniques ¢, = qqﬁg—l—aq%. En
considérant que ’accordabilité observée dépend de %, reproduire une expérience avec
des impulsions plus courtes de méme énergie permettrait d’observer des accordabilités

or

plus grandes, car &, serait plus grand. Ce travail a aussi permis d’introduire le concept

de a.rr et de montrer certaines situations ot I'on pouvait observer des a. sy négatifs.

Ce chapitre a aussi permis de se familiariser avec I'utilisation de la porte de pola-
risation avec une utilisation standard, nous permettant d’observer des effets d’élargis-
sement spectraux. Dans ce chapitre, les expériences étaient principalement faites avec
des impulsions de quelques dizaines de femtosecondes (20-30 fs). La mise en place de ce
systeme avec des impulsions longues a permis d’ouvrir a la combinaison des méthodes
exposées dans le Chapitre [3 et dans le Chapitre [l Cette combinaison d’impulsions
courtes de quelques cycles optiques et de confinement d’émission XUV par porte de
polarisation a eu pour but de générer un continuum dans le spectre XUV. C’est le sujet
qui est abordé dans le Chapitre [4]

Dans ce Chapitre [d, nous avons obtenu plusieurs situations ot 'on a pu observer un
continuum dans le spectre XUV. Dans un premier temps, un continuum dans le spectre
XUV a été observé pour les harmoniques les plus élevés a I'institut Lumiere Matiere. Les
largeurs typiques de ce continuum sont de 5 eV a mi-hauteur, avec quelques structures
harmoniques rémanentes. Ces largeurs sont compatibles avec la génération d’impulsions
attosecondes isolées, mais ceci ne le justifie pas. Le rapport minimum/maximum dans
ces structures est a 50%, ce qui nous permettait de qualifier le spectre obtenu entre 35
eV et 50 eV de continuum XUV. Ce continuum a été observé en fonction de I’ouverture
de la porte de polarisation, donc en fonction de la teneur du confinement temporel de
I’émission XUV. La mesure a montré que les structures harmoniques réapparaissaient
lorsque la porte passait d’une configuration porte étroite ou le confinement temporel
est maximum, a une configuration porte large, ot il n’y a plus de confinement temporel.
Cela nous a permis de justifier 'impact du confinement temporel sur la génération de
ce continuum XUV. Ces expériences sont néanmoins a mettre en perspective avec le
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fait que la CEP n’était pas stabilisée. On a donc observé une moyenne de spectres
sur les CEP. Une perspective peut étre de reproduire 'expérience afin de réobtenir
le continuum, et d’effectuer des scans en CEP avec la CEP stabilisée, pour observer
si il y a des effets de CEP sur la génération de continuum ou non. Un systeme de
stabilisation de la CEP avec un nouvel oscillateur laser a été installé courant 2023 a
I'Institut Lumiere Matiere.

Nous avons aussi observé une génération de continuum en combinant impulsions
courtes et porte de polarisation lors d’une collaboration avec le Lund Laser Center.
Dans ces expériences, le continuum généré a pu étre testé avec des effets de CEP, et
aussi isolé avec un filtre métallique. Les différentes mesures spectrales effectuées ont
montré des continuum XUV compatibles avec la génération d’impulsions attosecondes
isolées. Avoir implémenté la porte de polarisation sur un systeme existant avec de
multiples réflexions a 45 ° a aussi amené quelques surprises et observations, comme
I'importance de prendre en compte des différences de propagation entre les différentes
polarisations apres réflexions sur des miroirs a un angle d’incidence non nul. Cet effet a
pu étre mesuré, quantifié et retrouvé avec un autre systeme et des simulations. Au dela
de ¢a, une mesure de photoélectrons pour un spectre XUV généré avec des impulsions
courtes a montré une reconstruction de profil temporel d’impulsion attoseconde isolée.
Le profil temporel reconstruit présente un rapport de moins de 10% en intensité entre le
pic principal et les post et pré impulsions. Néanmoins, le spectre XUV qui correspond
a la génération de cette impulsion présente encore des structures harmoniques claires,
surtout sur les harmoniques les plus basses. Il semble donc y avoir des situations ou
I'on puisse avoir une génération d’une impulsion attoseconde isolée avec un spectre
XUV qui ne présente pas de continuum clair. Nous avons tenté de l'expliquer via des
simulations qui collent correctement avec les différentes observations expérimentales.

Dans le Chapitre [} nous nous sommes concentrés sur la caractérisation des impul-
sions attosecondes XUV. Dans un premier temps, le focus s’est porté sur deux méthodes
basées sur 1'observation de signal de photoélectrons. Ces deux méthodes ont permis de
travailler et prendre en main des méthodes de caractérisation d’impulsions robustes
et rodées. La reconstruction RABBITT effectuée a 'ILM montre des durées XUV de
I'ordre de quelques centaines d’as. Une trace FROG CRAB a pu étre enregistrée, mais la
reconstruction associée n’a pas été effectuée. La reconstruction avec les photoélectrons
effectuée en collaboration avec le Lund Laser Center montre un profil temporel d’une
impulsion attoseconde isolée, avec une durée de 160 as. En croisant 'utilisation de la
polarisation dans les deux chapitres précédents et cet aspect de caractérisation d’impul-
sions attosecondes, nous avons ensuite proposé deux méthodes, basées sur I’observation
de photons XUV et sur la polarisation de I'impulsion fondamentale, pour caractériser
les profils femtosecondes des enveloppes harmoniques. Ces deux méthodes sont res-
pectivement la méthode de perturbation par modulation d’ellipticité et la méthode
SWING XUV. Des reconstructions ont été effectuées pour des profils XUV simulés de
différentes formes. Une premiere reconstruction a partir de données expérimentales a
été également donnée. Au-dela de la reconstruction, des informations sur 1’émission
XUV ont été extraites des évolutions de signaux (temps moyen d’émission, décalage
de I’émission dans le front montant ou dans le front descendant de 'impulsion..). La
mesure SWING XUV a amené une collaboration avec I'université de Salamanque, qui
est toujours en cours, pour trouver une méthode de reconstruction robuste. Des pistes
d’amélioration pour les mesures ont été évoquées en conclusion de ce Chapitre [3], ainsi
que des perspectives pour 'utilisation des mesures. L’extension de cette approche pour
I'obtention du profil attoseconde et non plus du profil femtoseconde uniquement est
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aussi I'objet des discussions de cette collaboration.

Au global, les travaux présentés dans cette these montrent que 'on a pu construire
une source XUV avec laquelle on arrive a générer des spectres XUV quasi-continus,
ce qui est une premiere dans I’équipe. L’installation récente du nouveau systeme CEP
stable permettra d’effectuer des tests en fonction de la CEP pour ces spectres XUV
continus, afin de vérifier que les signatures spectrales observées correspondent a la
génération d’une impulsion attoseconde isolée.

Le systeme présente aussi la possibilité d’obtenir des spectres XUV harmoniques
accordable en fréquence dans des situations spécifiques (Dscan XUV, porte de polari-
sation asymétrique). Avec la porte de polarisation décalée, cette accordabilité s’étend
de quelques centaines de meV (= 200 meV) pour les harmoniques les plus basses a
700 meV avec les harmoniques les plus hautes, jusqu’'a I’eV en prenant en compte les
contributions des chemins longs de la génération d’harmoniques d’ordre élevé. Avec la
méthode de Dscan harmoniques, une accordabilité de 'ordre de 1.5 eV pour les har-
moniques de la coupure a été observée a deux énergies/puissances d’entrée différentes.
Cette accordabilité, en poussant avec des impulsions encore plus courtes, atteint méme
3 eV pour les harmoniques de la coupure, avec des conditions expérimentales diffé-
rentes. Ces accordabilités trouvées sont de 1'ordre de grandeur de ’accordabilité des
autres méthodes, comme les interférences a deux impulsions[I17, 118, 119] aussi illus-
trées dans ce manuscrit. D’autres méthodes [185] (186 63, [I87] (comme par exemple
TOPAS ou OPCPA) permettent d’obtenir des accordabilités supérieures.

La porte de polarisation a permis de générer des spectres continus signatures de la
génération d’impulsions attosecondes isolées avec deux systemes différents :

— A linstitut Lumiére Matidre, avec un continuum de 7 6V de largeur a mi-hauteur,
autour de 40 eV. La génération d’harmoniques se faisait dans une cellule de gaz
d’argon de 6 mm.

— Au Lund Laser Center, en Suede, avec un continuum qui présente une largeur
de 7 eV également, autour de 55 eV. La génération d’harmoniques se faisait dans
un jet de gaz d’argon.

On a donc obtenu des situations de génération d’impulsions attosecondes isolées avec
des spectres continus entre 40 eV et 55 eV. En comparant avec d’autres méthodes de
génération d’impulsions attosecondes isolées, les spectres continus obtenus se situent a
plus basse énergie que ceux obtenus dans la méthode par porte d’ionisation [33] [38], 59].

La porte de polarisation ne nécessite pas non plus un travail supplémentaire sur
le front d’onde de I'impulsion fondamentale, comme on peut le faire avec la méthode
du phare attoseconde [60} [61) [62) [63] pour obtenir une impulsion attoseconde isolée.
Le systeme utilisé dans ce manuscrit est particulierement compact et simple, avec
beaucoup de degrés de liberté sur la maniere de confiner temporellement 1’émission
XUV.

Un des avantages de la porte de polarisation consiste dans le fait d’obtenir un confi-
nement temporel sur toutes les harmoniques, plateau et coupure. Dans la méthode de
confinement par ionisation, les spectres continus sont aussi générés dans la coupure,
et le confinement temporel n’est effectif que pour les harmoniques de la coupure. Le
désavantage premier se situe dans I’énergie des impulsions attosecondes XUV. En im-
plémentant la porte de polarisation, on perd un facteur non négligeable en énergie di
au confinement temporel (facteur 4/5 environ). Cette perte est moins significative en
travaillant avec des impulsions courtes, car on peut obtenir un confinement temporel
inférieur au demi-cycle optique pour des délais § plus petits (facteur inférieur a 2).

En comparant les différents milieux générateurs décrits dans ce manuscrit, la géné-
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ration en cellule était tres efficace pour obtenir des spectres harmoniques, mais ame-
nait plus facilement d’autres questions (accord de phase, réabsorption). La génération
en cellule a aussi 'avantage d’étre adaptable en terme de longueur d’interaction. Il
serait intéressant de regarder l'effet sur le continuum spectral de ce changement de
longueur d’interaction. Avec une cellule plus courte, les effets de réabsorption seraient
par exemple diminués, permettant de réobserver plus facilement les harmoniques basses
dans les situations ou 1’on obtenait les spectres continus a I'iLM.

Les mesures de streaking a Lund ont montré que ’on pouvait obtenir une impulsion
attoseconde isolée avec un contraste faible en intensité sans la porte de polarisation,
avec un spectre harmonique qui présente des structures harmoniques. Néanmoins, la
porte de polarisation est un moyen efficace et robuste d’obtenir des spectres continus, et
les situations mises en évidence dans ce manuscrit démontrent que ces spectres continus
sont associés a la génération d’impulsions attosecondes isolées.

Durant cette these, le choix du gaz s’est porté sur ’argon pour plusieurs arguments :

— L’argon est un gaz qui permet d’avoir un spectre harmonique avec une coupure
assez haute en énergie (jusqu'a ’harmonique H33 dans nos conditions de gé-
nération) avec un flux de photons raisonnable. Pour les gaz nobles le flux de
photons augmente lorsque 1'on prend un gaz comme le krypton ou xénon (de
plus bas I,), mais I'énergie de coupure est plus faible, car le potentiel d’ionisa-
tion pour ces gaz est plus faible [I88]. Au contraire, pour le néon ou I’hélium,
dont le potentiel d’ionisation est plus grand, 1’énergie de coupure est plus haute,
avec plus d’harmoniques dans le spectre, mais le flux de photons est plus faible.
De ce fait, I'argon était un bon compromis entre flux de photons et énergie de
coupure élevée.

— La conclusion est similaire pour la dépendance en ellipticité. €, sera d’autant
plus bas que le potentiel d’ionisation du gaz est haut. Le confinement temporel
sera donc plus efficace pour I’hélium ou le néon, et moins efficace pour le krypton
ou le xénon. L’argon est la aussi un bon compromis.

— Le cofit. Le prix du néon ou du krypton par rapport a I’argon nous a incité a se
tourner vers ce gaz, avec I’achat d’une bouteille d’un volume suffisant.

En choisissant donc un autre gaz, comme le néon, on pourrait obtenir un confine-
ment temporel plus fort, avec une énergie de coupure plus élevée [I89]. Malgré la baisse
de flux de photons en utilisant du néon par rapport a l’argon, I’émission XUV reste
possible a détecter. Les tensions sur les MCP utilisées pour la détection des spectres
continus restent assez basses par rapport a la limite de 2000 V de travail pour ces
galettes (1200 V pour la tension de travail dans la majorité des cas d’obtention de
spectres continus). En ordre de grandeur, I'intensité du signal observé sur les galettes
est doublée pour 50 V supplémentaires. Cela permettrait donc d’aller voir des effets
de confinement temporel et potentiellement des spectres continus avec une énergie de
coupure plus haute. Les applications des impulsions attosecondes obtenues en générant
dans le néon seraient aussi différentes, de par I'énergie par impulsion attoseconde qui
serait elle aussi différente, ainsi que la gamme spectrale dans laquelle le continuum est
obtenu.

L’installation de la stabilisation de la CEP a I'iLM est un ajout récent qui per-
mettra d’aller plus loin lors des prochaines expériences, notamment dans les situations
d’obtention de spectres continus.

Les prochains projets porteront sur les propriétés spatiales des harmoniques [190),
197, 192], notamment sur la refocalisation des harmoniques [193], [194]. Un SLM (Spa-
tial Light Modulator) a été commandé et sera au centre des prochains travaux. Les
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travaux sur les méthodes de caractérisation d’impulsions XUV présentées dans le qua-
trieme chapitre seront aussi continués, notamment avec la méthode de perturbation
par modulation d’ellipticité. Cela amenera des améliorations et de nouveaux dévelop-
pements sur la ligne de lumiere actuelle.
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Annexe 1 : Caractérisation des
lames biréfringentes : positions des
axes et épaisseurs/retards

Les mesures impliquant les lames multiordre comme élément biréfringent introdui-
sant un retard ou un déphage requierent une bonne connaissance de leurs caractéris-
tiques, plus spécifiquement de l'orientation de leurs axes neutres et leurs épaisseurs.
Chaque lame est montée dans une monture de rotation, permettant de tourner I'orien-
tation des axes neutres de la lame. L’installation étant manuelle, la graduation 0 de
la monture de rotation ne correspond pas forcément a la position ou l'on a les axes
neutres horizontaux et verticaux. Pour les lames multiordres, connaitre les épaisseurs,
et donc les retards introduits, de maniere précise permet de calibrer et comprendre les
phénomenes dépendants du déphasage et du retard. C’est le cas notamment pour les
différents configurations de la porte de polarisation, expliquées dans le Chapitre [3, ou
encore pour les mesures ou les prismes biréfringents sont utilisés comme un interféro-
meétre & séparation de polarisation, comme dans le Chapitre [5]

Pour cette caractérisation, le montage est illustré en Figure

d Fibre optique

Polariseur
sur monture
de rotation

Polariseur
fixe

Lame a caractériser

F1GURE 1 — Montage expérimental utilisé pour caractériser les différentes lames d’onde.
Deux polariseurs travaillant entre 600 et 900 nm sont installées avec des orientations
croisées, permettant d’obtenir une extinction parfaite. La lame & caractériser est ensuite
insérée entre les polariseurs. La lame est dans une monture de rotation également.

On effectue une mesure spectrale avec une lampe blanche, délivrant un spectre large
entre 700 et 900 nm (gamme de travail des optiques). La lumiere est transmise via un
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premier polariseur, afin d’obtenir un état de polarisation linéaire. Elle est ensuite trans-
mise a travers un deuxieme polariseur, dont l'orientation est croisée avec 1’orientation
du premier polariseur. La lumiere transmise apres ces deux polariseurs est collectée
par une fibre optique reliée a un spectrometre commercial. Le second polariseur est
placée sur une monture de rotation, ce qui permet de trouver finement 1’orientation
pour laquelle les deux polariseurs sont bien croisés. Lorsque 1’on a extinction, donc un
signal nul en sortie des polariseurs, les orientations des polariseurs sont bien croisées.

Pour trouver I'extinction, on a enregistré le signal intégré spectralement en fonc-
tion de l'orientation du deuxiéme polariseur. L’extinction est obtenue ainsi de maniere
précise.

La lame a caractériser est ensuite placée entre les deux polariseurs croisés. On
vérifie que l'on est bien en incidence normale avec le faisceau. Pour définir la posi-
tion des axes, on enregistre I’évolution du signal intégré en fonction de l'orientation
des axes de la lame. Le signal I(04,.) doit évoluer comme une loi de Malus avec
I(O1ame) = Lo cos(@lame)z, avec Oiame orientation des axes de la lame multiordre par
rapport a la polarisation linéaire incidente. Un exemple d’évolution est donné pour une
lame multiordre en quartz, annoncée d’épaisseur 1.032 mm, en Figure 2] On fait un
ajustement de cette évolution par une fonction de type loi de Malus :

I(‘%am@) = IO Sin<9lame + ¢)2 (1)
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FIGURE 2 — Evolution du signal intégré normalisé en fonction de la graduation de la
platine de rotation en carrés et étoiles rouge. L’ajustement par une fonction de type
asin(2 x (z — ¢))* + d (voir Equation ) est dessiné en trait plein bleu.

On obtient un bon accord entre ’ajustement par Equation et les données expé-
rimentales. La graduation pour laquelle on obtient les axes neutres de la lame est celle
ou l'on obtient le minimum de signal a nouveau. Ici, on trouve une graduation a €4,
= 2°. On connait donc la position des axes neutres pour cette lame. On répete la méme
opération pour toutes les lames d’onde dont on dispose. Les positions respectives des
axes sont résumées dans le tableau Tableau [1

L’épaisseur des lames biréfringentes se détermine en observant les cannelures spec-
trales lorsque 'orientation de lame est a 45° de 'orientation des deux polariseurs. Dans
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cette situation, on crée des interférences en lumiere blanche, avec des cannelures spec-
trales qui vont directement dépendre de I'indice du matériau ainsi que de 1’épaisseur
de la lame. Un exemple de cannelures spectrales est donné pour la lame multiordre
annoncée a 1.032 mm en Figure [3] Pour déterminer 1'épaisseur, on passe par le calcul
des indices ordinaires et extraordinaires pour le matériau, ici ¢’est une lame en quartz.
Les indices pour le quartz sont tabulés [148]. Les cannelures spectrales peuvent étre

ajustées avec une fonction :

1(3) = Jysin [ 2T 2 (2)

Les ajustement pour trois épaisseurs e = 1.020 mm, ¢ = 1.029 mm et e = 1.039 mm
sont donnés en Figure [3] Le meilleur ajustement est pour e = 1.029 mm. L’accord est
bon pour I'épaisseur e = 1.029 mm =+ 0.003 mm. Ainsi, on connalt I’épaisseur de cette
lame a l'aide de la mesure des cannelures spectrales. La méme mesure est effectuée
pour toutes les lames biréfringentes, et les différents retards et épaisseurs sont resumés

dans le tableau Tableau [1l
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FIGURE 3 — Cannelures spectrales obtenues pour 0,,,. = 45 © avec la lame de quartz
biréfringente annoncée a 1.032 mm d’épaisseur. Trois ajustements par la fonction de
type Equation pour trois épaisseurs différentes sont aussi donnés, respectivement e
= 1.020 mm en pointillés rouge, e = 1.029 mm en trait plein noir et e = 1.039 mm en

pointillés vert.

Un dernier parametre pour la caractérisation des lames biréfringentes est de trouver
'axe lent et I'axe rapide pour chaque lame, comme indiqué dans le Tableau [I} Pour
faire ceci, on procede en plusieurs étapes. Pour la premiere étape, les axes rapide et
lent d’'une lame de référence sont repérés. Dans notre cas, nous avons choisi la lame
d’épaisseur e = 1.029 mm. La position des axes rapide et lent est ensuite repérée a l’aide
de linterférometre IR /IR (bras XUV sans gaz) developpé a I'ILM. La lame est placée
sur le bras de génération XUV, et la cellule est laissée pompé a vide. Les cannelures
spectrales obtenues par le recouvrement entre les deux bras de l'interférometre sont
observées pour deux positions de la monture : 92 ° et 182 °. On utilise ensuite ces
cannelures pour déterminer un délai, qui doit évoluer selon l'orientation de la lame.
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Lo Position Axe rapide | Axe lent Epaisseur (mm)
axes neutres | horizontal | horizontal
% MO 1.032 mm (quartz) 2800] 201 500] 928001 1.029
i MO 0.850 mm (quartz) 49001 94715001 [180°] 0.843
1 MO 0.513 mm (quartz) 10901 1071500] 1007 590 0.513
2 MO 0.383 mm (quartz) 153500] 15371500] 6390°] 0.381
2 MO 0.328 mm (quartz)
% 70 achromatique [90°] n.d n.d n.d
% Z0 true zero order 2T7900) n.d n.d n.d
% 720 -4f900] n.d n.d n.d
Lame de calcite nl 99901
Lame de calcite n2 6fo0e]

TABLE 1 — Résumé de la position des axes et épaisseur pour chaque lame d’onde.

Pour la graduation 182 °, le délai est de 455 fs. Pour la graduation 92 °, le délai est
de 1450 fs. La polarisation est verticale dans ’expérience. Avoir un délai plus grand
ici correspond a une diminution de I’épaisseur optique. L’épaisseur optique est donc
plus petite pour la graduation 92° que pour la graduation 182 °. Cette lame est utilisée
comme référence.

Ensuite, pour repérer les axes rapide et lent des autres lames, on réutilise le montage
interférométrique a la lampe blanche pour observer des cannelures spectrales. L’idée est
d’observer les cannelures spectrales avec une combinaison de deux lames : la lame de
référence et la lame pour laquelle on veut trouver les axes rapide et lent. L’orientation
des axes neutres de la lame de référence est fixée a 45° de la polarisation linéaire
incidente. Cela crée des cannelures spectrales dues au délai introduit par cette lame de
référence. En ajoutant la seconde lame dont les axes neutres sont aussi orientés a 45 °
de la polarisation linéaire incidente, on trouve deux situations :

— Le nombre de cannelures spectrales augmente, donc le délai total est augmenté.
L’axe rapide de la seconde lame est alors aligné avec ’axe rapide de la lame de
référence.

— Le nombre de cannelures spectrales diminue, le délai total est diminué. L’axe
rapide de la seconde lame est alors aligné avec ’axe lent de la lame de référence.

Avec cette mesure et la connaissance de la position de I'axe rapide et 'axe lent
pour la lame de référence, on détermine les positions des axes rapide et lent de la
seconde lame. Un exemple de mesure de cannelures spectrales est donné en Figure
(a), avec deux situations ou les délais se compensent et les délais s’ajoutent. Quand les
délais s’ajoutent, le nombre de cannelures spectrales est bien plus grand que lorsque
les délais se compensent. La figure (b) montre deux spectres cannelés pour les deux
positions ou les délais s’ajoutent. La reproductibilité du spectre est assez bonne, car
les cannelures sont semblables pour deux orientations espacées de 180° I'une de 'autre
sur la monture de rotation. Avec cette méthode, on identifie la position des axes rapide
et lent de chaque lame du Tableau[I] Les graduations associées aux axes lent et rapide
sont consignées dans ce tableau.

En conclusion, nous avons pu caractériser entierement les lames : épaisseurs, posi-
tions des axes, position des axes lent et rapide. Cette étude permet d’avoir une bonne
connaissance des différentes optiques utilisées pour la porte de polarisation (voir Cha-
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pitre [3| et Chapitre , mais aussi de justifier de la position d'une perturbation ou
d’une réplique, notamment lorsque I'on utilise une séparation de polarisation par bi-
réfringence, comme dans les méthodes XUV SWING ou perturbation par modulation
d’ellipticité. En connaissant bien la position des axes rapide et lent ainsi que l'orienta-
tion de la polarisation incidente, on peut dire si la perturbation se trouve dans le front
montant ou dans le front descendant (voir Chapitre [5)).

1200 T T T T T T T TR
: : : : : : : —Délais ajoutés
: : : : : : — Délais compensés
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FIGURE 4 — (a) Evolution des cannelures spectrales pour deux orientations de la se-
conde lame, qui correspondent a un ajout des délais ou a une compensation des délais.
Le nombre de cannelures est bien plus grand dans la position ou les délais s’ajoutent.
(b) Cannelures spectrales pour les positions ot les délais s’ajoutent, espacées de 180°
sur la monture de rotation de la lame. Les cannelures sont semblables.
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Annexe 2 : Caractéristiques du
spectrometre XUV champ plan

Pour 'observation des spectres XUV dans les expériences présentées dans ce ma-
nuscrit, nous avons utilisé un spectrometre XUV champ plan, permettant a la fois
d’observer le profil spatial et le profil spectral des harmoniques générées. L’aspect spa-
tial permet notamment de faire des séparations spatiales des différentes contributions et
trajectoires de la générations d’harmoniques, ou d’isoler certaines parties du spectres.

Cette annexe vise a décrire les éléments qui composent ce spectrometre XUV ainsi
qu’a montrer sa calibration.

Le spectrometre se compose d’une fente d’entrée de largeur 150 pm, située a une
distance de 60 cm de la cellule de génération d’harmoniques. Cette fente permet, obser-
vée par une caméra, de réaligner jour a jour le spectrometre XUV et avoir une bonne
reproductibilité sur I'observation du spectre XUV. La position de cette fente d’entrée
est réglée en bougeant physiquement le spectrometre. Pour les deux dimensions du plan
horizontal parallele au sol, le spectrometre est installé sur une platine de translation
avec deux vis sans fin a chaque extremité de la platine, comme montré en Figure [5.

En ajustant les deux positions des deux vis, l'orientation du spectrometre dans
ce plan 2D peut étre ajustée. Pour la troisieme dimension, en hauteur, I’ensemble
spectrometre et platine est placé sur 4 pieds réglables en hauteur par un systéme vis
écrou.

Afin de permettre I'observation du spectre harmonique apres la fente d’entrée, le
faisceau est ensuite envoyé vers un réseau de diffraction. Le pas du réseau est de 300
traits par mm au centre de ce dernier, avec une dimension de 50 mm par 30 mm. Le
coating du réseau est en or.

Une fois diffracté, le faisceau XUV est envoyé vers un systeme d’imagerie pour
photons XUV. Le premier élément de ce systeme sont deux galettes de microcanaux,
téte béche. Le photon XUV arrive sur la galette, et provoque 1’émission d’électrons a
I'intérieur des microcanaux. Ces électrons, de par les tensions appliqués sur les galettes
de microcanaux, sont multipliés par effet d’avalanche et accélérés vers un écran de
phosphore. Le signal des électrons arrivant sur le phosphore est converti en signal
lumineux par effet photoélectrique. Le signal émis par I’excitation de I’écran phosphore
est ensuite observé par une caméra CCD. L’image de la caméra donne directement
le profil spatiospectral de 1’émission XUV, avec une dimension résolue spatialement
(verticale) et une dimension résolue spectralement (horizontale).

Ce systeme d’imagerie compte de deux hautes tensions, avec une haute tension
(négative, entre -1000 V et -2000 V) pour les galettes de microcanaux, et une haute
tension (positive, entre 2800 V et 3000 V) pour 'écran phosphore.

Pour le réseau de diffraction, I'observation du spectre se base uniquement sur I’ordre
1 de ce dernier (et ordre 2 pour les harmoniques les plus hautes). Néanmoins, I'ordre
0, regroupant le fondamental ainsi que toutes les longueurs d’onde, existe. Envoyer cet
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Appareillage :
haute tension

Fi1GURE 5 — Photo d’illustration du spectrometre XUV champ plan depuis I'extérieur.

ordre 0 directement sur le détecteur peut potentiellement induire un endommagement
des galettes de microcanaux. Un bloqueur de faisceau est donc installé de maniere a
bloquer cet ordre 0, qui est séparé angulairement des ordres 1. Cet ordre 0 est ensuite
envoyé vers un point de repere a 'extérieur du spectrometre XUV, donnant un second
repere d’alignement.

Pour la calibration spectrale de ce spectrometre XUV, nous sommes partis d'un
spectre harmonique a basse énergie et a basse pression de cellule pour limiter les ef-
fets d’ionisation, de décalage de fréquence, et avoir une longueur d’onde centrale du
spectre a 800 nm, et des fréquences harmoniques multiples de cette fréquence centrale.
La fréquence centrale des harmoniques doit alors correspondre a un multiple direct de
la fréquence fondamentale du spectre, ici 800 nm. Le spectre de référence est donné
en Figure [6] Une fois les positions des différentes harmoniques repérées, une interpo-
lation sur la dimension spectrale est faite, afin d’associer chaque pixel a une longueur
d’onde précise. A partir d’ici, la calibration du spectrométre ne doit pas changer, sauf
modification de I'angle d’incidence du réseau.

La position des harmoniques est alors repérée, en pixels. Chaque position des har-
moniques en pixel est associée a un ordre harmonique, correspondant a 1’énergie de
photon avec une longueur d’onde centrale a 800 nm, multipliée par 1'ordre harmo-
nique. Les positions repérées pour les différentes harmoniques sont dessinées en rond
rouge sur la Figure[7] L’interpolation pour trouver I’énergie sur I'entiereté de la dimen-
sion spectrale est dessinée en bleu sur la Figure[7] La courbe bleue donne, a partir de
I'image de calibration en Figure [0} I’évolution de 1’énergie sur la dimension spectrale.

Pour la calibration spatiale, la référence est une image directe vue par la caméra,
ol les galettes de microcanaux sont directement visibles. La taille de ces galettes étant
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Pixels

200 400 600 800 1000 1200 1400

FIGURE 6 — Image spatiospectrale d’un spectre XUV observé avec une basse pression
de cellule (10 mbar) et une basse intensité (iris fermé). Les harmoniques sont générées
dans ’argon. Les harmoniques visibles sont H9, H11, H13, H15, H17, H19 et H21. Les
ordres 2 des harmoniques H17 et H19 sont également visibles autour de ’harmonique
H9. Le spectre issu de 'intégration spatiale est dessiné en jaune.

Energie (eV)

H H
1gOO 1000 . 1500 2000
Pixels

FIGURE 7 — Position des harmoniques en pixels repérées depuis le spectre en Figure |§|
en ronds rouge. L’interpolation de I’évolution sur l'entiereté de la dimension spectrale
dessinée en trait plein bleu. Cette courbe donne directement la calibration en énergie
pour le spectrometre XUV champ plan. L’énergie associée aux harmoniques est donnée
pour une longueur centrale de 800 nm.

connue, observer les galettes sur 'image permet d’avoir une calibration directe de
I’échelle spatiale. L’image de référence est donnée en Figure |8l Les galettes de micro-
canaux sont un cercle de diametre 42 mm. En regardant l'image en Figure [§| on a
directement 1’équivalence pixels vs mm.

Par intégration de I'image sur l'abscisse ou l'ordonnée, on obtient un signal qui
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évolue avec les pixels de la caméra. Les pixels pour lesquels le signal augmente donnent
les limites des galettes. La moitié du diametre des galettes de microcanaux correspond
a 994-301 pixels. On a donc la calibration spatiale suivante

42

= 0. pixel !
3 % (994 = 301) 0.03 mm.pixe (3)

Calibspatiale =

200 400 600 800 1000 1200 1400
Pixels

F1GURE 8 — Image de calibration de I’échelle spatiale pour le spectrometre XUV champ
plan. Les galettes de microcanaux sont bien visibles sur 'image, apparaissant en forme
d’ellipse en signal bleuté. L’intégration sur l'ordonnée donne la calibration spatiale.
L’intégration de I'image sur I'ordonnée est dessinée en jaune. Le diametre des galettes
est de 42 mm. Les limites des galettes sont données pour un signal intégré nul.

A partir de ces deux mesures et analyse, la calibration spatiale et spectrale du
spectrometre XUV est complete. La divergence des faisceaux harmoniques peut étre
caractérisée grace a 1’échelle spatiale et les caractéristiques spectrales des harmoniques
grace a ’échelle des énergies.

La résolution spectrale peut aussi étre estimée, calculée a partir des données sur
les éléments composant le spectrometre, ainsi que les deux calibrations effectuées pré-
cédemment. Ici, le spectrometre XUV champ plan fait I'image de la fente d’entrée sur
les galettes de microcanaux. Ainsi, la plus petite taille que 1'on puisse imager sera la
taille de la fente d’entrée. En connaissant la taille de cette fente, la plus petite gamme
d’énergie mesurable au niveau des galettes de microcanaux est calculée. Cela donne
directement la résolution spectrale.

S0it €fente 1a taille de la fente d’entrée. On peut convertir, a I’aide de la calibration
spatiale en Equation cette taille €fepre €n pixels, €fente pizers- Une fois la conver-
sion effectuée, cette taille en pixels correspond a une gamme d’énergie dans 1’échelle
spectrale. Cette gamme d’énergie va changer avec l'ordre harmonique, ou 1’énergie, car
I’évolution de I'énergie par rapport aux pixels n’est pas linéaire, comme montré en
Figure [7]

La résolution en énergie est calculée pour chaque position/pixel de la maniére sui-
vante. Soit p, le pixel ot I'on veut calculer la résolution spectrale. Soit calibgye.(p) la
calibration spectrale dessinée en Figure[7] avec p les pixels. La résolution spectrale pour
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le pixel p, sera donnée par :

€ fente,pizels

€ fente,pizels
_ Jentepizels 4
- )W

AEspectro = Ca'hbspec (po + 9

) — calibgpec (po
La quantité € fente pizers/2 est arrondie au pixel supérieur dans les calculs. En reprenant
la position en pixels des harmoniques, la résolution spectrale pour chaque harmonique
est calculée via I’Equation . Les valeurs sont résumées dans la Tableau .

Harmonique H9 | H11 | H13 | H15 | H17 | H19 | H21 | H23 | H25 | H27 | H29

H31

Résolution (meV) | 85 | 110 | 145 | 180 | 220 | 270 | 320 | 370 | 420 | 470 | 515

260

TABLE 2 — Résolution spectrale calculée pour les harmoniques H9 a H31, avec une fente

d’entrée de 150 pm, et les calibrations spectrales et spatiales calculées en Figure [7] et
Equation .

Plus globalement, 1’évolution de la résolution spectrale est donnée en Figure [J] Les
résolutions spectrales autour des harmoniques H9 a H31 sont dessinées en traits pleins
de couleur.

0.8 —Résolution spectrale
—H11
0.7p 4{—H13
5 5 % % % 5 —H15
08 i i i i i : : f —H19
_ —H21
AL e
é 0.4 J|—Ha7
=] —H29
§ —H31
0.3 -
Y S s e SRR RS AR S WA I e W
VIR o e RN [ RN | RN AR S RS O S K
0 1 1 1 1 1

15 20 25 30 , 35, 40 45 50 55 60
Energie (eV)

FIGURE 9 - Evolution de la résolution spectrale en fonction de I’énergie. Les résolutions

autour des harmoniques H9 a H31 pour une longueur d’onde de 800 nm sont dessinées
en pointillés de couleur.

Des photos de l'intérieur du spectrometre XUV champ plan sont données également
en Figure [I0]
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Fente _. 4 Galettes de
d'entrée V

microcanaux

FIGURE 10 — Photographies du spectrometre XUV champ plan (intérieur). Le réseau diffractant est visible, ainsi que la fente d’entrée (repere
d’alignement). Les galettes de microcanaux sont visibles sur la photo (b) au fond, avec le bloqueur pour 'ordre zéro renvoyant vers I’extérieur
du spectrometre XUV.
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Annexe 3 : Probabilités et taux
d’ionisation dans les gaz rares

Dans cette annexe, nous discutons des probabilités d’ionisation et taux d’ionisation
dans les gaz rares : hélium, néon, argon, krypton et xénon. Cette discussion appuie
notamment le choix du néon dans le systéme de postcompression exposé dans le Cha-
pitre [2| par rapport a d’autres gaz. Pour calculer ces taux d’ionisation, on utilise le
modele ADK [195], [196], Ammosov, Delone et Krainov. D’autres modéles permettent
d’estimer ces taux d’ionisation, comme PPT [197] ou des modeles améliorés d’ADK et
PPT [198], 199]. Par ce modele ADK, la probabilité d’ionisation s’écrit :

273
3nSE
(5)

pour un éclairement F, Z la charge finale de 'ion, n* = Z/ % le nombre quantique

3En*3_ 7?2 2e

1 27+ 1)1+ |m))!, 223
wZ3 )2n*2<

Wina =/ 2rnr |m|l(l — m])! (s

)

)211*

2n* —|m|—1
pe ) M1 exp <_

principal effectif, /* nombre quantique azimutal effectif, I, le potentiel d’ionisation du
gaz considéré, ]f le potentiel d’ionisation de I’hydrogene, e la charge de 1’électron.

Ici, on se limite aux transitions n =1, [ = 1 et m = 0. La charge finale de I'ion est
Z =1, car on regarde uniquement l’ionisation simple du gaz rare. En redéfinissant les
quantités suilvantes [195], 200] -

- ws — ﬁp
o = —4E
t A/ 2melp
o _ @)+ m)! 5—|m)|
Glom = Sl miy 2
(2
— Cur = e

On arrive a 'Equation @ simplifiée, dans le cas d’une impulsion polarisée linéai-
rement, pour la probabilité d’ionisation :

3w 4wy op* 4w,
( t)w5|cn*7l*’2Gl7m(7)2 lexp(— > (6)

TWg Wt

VVlineaire =

avec Wiineaire 1a probabilité d’ionisation pour a un éclairement I, pour une polarisation
linéaire, et Wi cuaire cette méme probabilité pour une polarisation circulaire.

Les potentiels d’ionisation [, pour les gaz considérés sont donnés en Tableau .
L’évolution de Wiineaire €6 Weircuwiaire € fonction de ’éclairement Iy est donnée en
Figure . Ici, cette probabilité d’ionisation est donnée en s—!. Pour calculer le pour-
centage d’ionisation apres passage d’'une impulsion, on repart du champ FE(t) corres-
pondant a cette impulsion :

E(t) = Eycos(wot) exp <—21n (2):;) (7)
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avec Fy 'amplitude du champ correspondant a Iy 1’éclairement, avec FEy = /2Zyly =
V2 x 377 x Iy, wg la fréquence centrale du spectre fondamental et 7,z la durée de
I'impulsion.

= Krypton
N

Taux ionisation instantané W (5'1)

1013 1014 1015 1016

Eclairement ly (W.cm™?)

FIGURE 11 — Evolution des taux d’ionisation instantanés W, qire €n fonction de I’éclai-
rement [y pour les gaz rares considérés.

Comme FE(t) varie dans le temps, 1’éclairement a un instant ¢ va lui aussi varier.
De ce fait, la quantité w;, qui dépend de I’éclairement, va aussi dépendre de I'instant ¢
regardé. On a :

wi(t) = B[ (8)
2m.l,

Cela va donc donner un taux d’ionisation Wieqire(t) instantané dépendant de t.
Pour calculer la probabilité d’ionisation du milieu a la fin de 'impulsion, il faut cumuler
les contributions de chaque instant ¢ pour la probabilité d’ionisation Wipeaire(t). La
probabilité d’ionisation a l'instant ¢ N(t) se calcule alors de maniére successive :

N(t) = N(t_1)+(1_N(t_l))vvlineaire(t)dt = NO_’_i(l_N(t_1>)V[/lineaire(t)dt (9)

avec Ny le pourcentage d’ionisation au départ, ici fixé a 0, et (1—N(¢—1)) représentant
la partie non ionisée du milieu.

L’évolution de N(t) en fonction de Iy pour les gaz considérés et une impulsion de
30 fs avec un spectre centré a 800 nm est donnée en Figure

A partir de la Figure on peut définir des intensités pour lesquelles on atteint
respectivement 1%, 10% ou 99% d’ionisation avec une impulsion de 30 fs, avec un
spectre centré & 800 nm. Ces intensités sont résumées dans la Tableau [3]
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Annexe 3
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FIGURE 12 — Evolution de la probabilité d’ionisation P; en fonction de 1’éclairement I
pour les gaz rares, une polarisation linéaire, une impulsion de durée 7,5 = 30 fs (traits
pleins) et une impulsion de durée 7,5 = 7 fs (traits pointillés), de spectre centré a \g
= 800 nm.

Gaz Xenon | Krypton Argon Néon Helium

I, (eV) 12.13 13.99 15.75 21.56 24.58
Iy (W.em™2) | 6.2x10%8 | 1x10™ | 1.7 x10 | 4.1x 10 | 7.1x 10
oy (W.em™2) | 1x10M | 1.7x10" | 2.6 x10'* | 7.5x 10 | 1.2x10'®
Iog, (W.cm™2) | 2.7x10 | 4.3x10" | 7.4 x10' | 2.2x10%° | 3.1x10'®
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TABLE 3 — Potentiel d’ionisation I, et intensités d’ionisation Iy pour les gaz rares,
avec une impulsion de durée 7,z = 30 fs, avec une longueur d’onde centrale de 800 nm.
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Abstract

The generation of high-order harmonics is a nonlinear physical phenomenon that occurs
when a femtosecond pulse (1 fs = 1071 s) is focused into a rare gas. It enables the production
of spectra in the UV/XUV range, appearing as a frequency comb. The growing interest in
high-order harmonic generation stands from the fact that the generated XUV spectra are
compatible, in the temporal domain, with the production of attosecond pulses (1 as = 10718
s). These pulses are of great interest in the study of complex electronic dynamics, photoemis-
sion times in atoms or molecules, and industrial applications such as real time observation of
lithography.. Dynamics at the heart of atoms occur on the atomic time scale, with one atomic
time unit equaling 24 as. Therefore, the production of these attosecond pulses is relevant for
studying these phenomena at the very core of atoms. More specifically, we are interested in
the generation of short train of attosecond pulses and isolated attosecond pulses. High-order
harmonic generation allows for the production of attosecond pulse trains, and we aim to iso-
late a single pulse within the train. This translates spectrally into the search for a continuous
XUV spectrum. In this thesis, we focus on the generation of these continuous XUV spectra,
as well as the characterization of the attosecond pulses. The key objective is the temporal
confinement of XUV emission. In the first part, we demonstrate a robust method to reduce
the duration of fundamental pulses to just a few optical cycles. This spectral shaping brings
several ancillary applications for harmonic spectrum shaping. In the second part, we present
a second method to confine XUV emission by temporally modulating the polarization of the
fundamental pulse, using the so-called "polarization gating" method. The various configura-
tions of the polarization gate and the spectral effects associated with temporal confinement
are described. In the third part, we combine the two methods discussed in the first two parts
to obtain continuous XUV spectra compatible with the generation of isolated attosecond
pulses. These continuous spectra were obtained in two laboratories, using two different expe-
rimental systems. In the final part, we focus on the characterization of attosecond pulses. In
particular, we present a classical characterization based on a photoelectron signal, allowing
us to characterize pulses of a few hundred attoseconds, down to an isolated attosecond pulse.
We also propose two new methods based on the observation of the XUV photon signal and
the modulation of the fundamental pulse polarization. Through these methods, we aim to
reconstruct the temporal envelopes of the harmonics.

Keywords : High order Harmonic Generation, Femtosecond lasers, polarization gating,
postcompression, femtosecond pulses, attosecond pulses, isolated attosecond pulses, XUV
continuous spectra
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Résumé

La génération d’harmoniques d’ordres élevés est un phénomene physique non linéaire qui
se produit en focalisant une impulsion de durée femtoseconde (1 fs = 10715 s) dans un gaz
rare. Elle permet de produire des spectres dans le domaine UV /XUV, se présentant sous forme
d’un peigne de fréquences. L’intérét croissant pour la génération d’harmoniques d’ordres éle-
vés vient du fait que les spectres XUV générés sont compatibles, dans le domaine temporel,
avec la production d’impulsions attosecondes (1 as = 10718 s). Ces impulsions sont d’un grand
intérét dans I’étude de dynamiques électroniques complexes, de temps de photoémissions dans
des atomes ou molécules, ou encore dans des applications industrielles telles que 1’étude de
la lithographie. Les dynamiques au coeur des atomes se déroulent sur des échelles de I'unité
atomique de temps, avec une unité atomique de temps équivalant a 24 as. La production de
ces impulsions attosecondes est donc pertinente pour étudier ces phénomenes au coeur méme
des atomes. Plus particulierement, nous nous intéressons ici a la génération de trains d’impul-
sions attosecondes courts et d’impulsions attosecondes isolées. La génération d’harmoniques
d’ordres élevés permet d’obtenir des trains d’impulsions attosecondes, et nous cherchons a
isoler une impulsion dans le train d’impulsions. Cela se traduit spectralement par la recherche
d’un spectre XUV continu. Dans cette thése, nous nous intéressons a la génération de ces
spectres XUV continus, ainsi qu’a la caractérisation temporelle des impulsions femtosecondes
et attosecondes. Le point d’action se trouve dans le confinement temporel de ’émission XUV.
Dans une premiere partie, nous montrons une méthode robuste afin de diminuer la durée des
impulsions fondamentales jusqu’a une durée de quelques cycles optiques. Cette mise en forme
spectrale améne plusieurs applications subsidiaires pour la mise en forme spectrale du spectre
harmonique. Dans une seconde partie, nous présentons une deuxiéme méthode pour confiner
I’émission XUV, en modulant temporellement la polarisation de I'impulsion fondamentale,
avec la méthode dite de "porte de polarisation". De nouvelles configurations de la porte de
polarisation et les effets spectraux associés au confinement temporel y sont décrits. Dans une
troisiéme partie, nous présentons la combinaison des deux méthodes évoquées dans les deux
premieres parties, afin d’obtenir des spectres XUV continus compatibles avec la génération
d’impulsions attosecondes isolées. Ces spectres continus ont été obtenus dans deux labora-
toires, avec deux systeémes expérimentaux différents. Dans une derniere partie, nous nous
intéressons a la caractérisation des impulsions XUV femtosecondes et attosecondes. En par-
ticulier, nous présentons une caractérisation classique basée sur un signal de photoélectrons,
permettant de caractériser des impulsions de quelques centaines d’attosecondes, jusqu’a une
impulsion attoseconde isolée. Nous proposons également deux nouvelles méthodes, basées sur
I’observation du signal de photons XUV et sur la modulation de polarisation de I'impulsion
fondamentale. Par ces méthodes, nous cherchons a reconstruire les enveloppes temporelles
des harmoniques.

Mots clés : Génération d’harmoniques d’ordre élevé, lasers femtosecondes, porte de po-
larisation, postcompression, impulsions femtosecondes, impulsions attosecondes, impulsions
attosecondes isolées, spectres XUV continus
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