De la femtoseconde a l'attoseconde...

Impulsions UVX cohérentes et ultrabréves
obtenues par génération d’harmoniques d'ordre élevé
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Domaine de recherche

Interaction laser-matiere en champ intense

Génération d'harmoniques dans les gaz (New et Ward, 1967)
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Domaine de recherche

Interaction laser-matiere en champ intense

Génération d'harmoniques d'ordre éleve (Saclay et Chicago, 1988)
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- Intérét fondamental: S0
Origine de ce processus spectaculaire? % J\
(ordres>300 observés, E ,4,,=500 eV) Vsl . . . I,
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Source UVX cohérente et ultrabreve
(femtoseconde (10-1°s) a attoseconde (10-18s)




Evolution des themes de recherche

@
Etude du mécanisme de genération
- encore inconnu en 1992

- question centrale de la physique atomique en champ fort

(4)

- cohérence, courte durée
- optimisation du nombre de photons

- études théoriques jusqu'en 2001
- puis expérimentales

©

- spectroscopie atomique et moléculaire J
- physigue du solide et des plasmas




Mécanisme de la génération: Modeéle semi-classigue

Atome en interaction avec un champ laser intense de basse fréquence (IR):

Interaction avec le laser: W= -e x Esinw, t
Position x *
_:-""\. e

Y
Fonction d'onde 1\

électronique

Kulander 1993
Corkum

Energie

Potentiel atomique

it =0
e¢tat initial

I, : potentiel d'ionisation ~ 10-20 eV  Ex : énergie cinétique ~ 200 eV @ 105 W/cm?
P I'émission des ordres élevés s’explique par I'accélération dans le champ

P le processus s’inverse toutes les ¥z périodes: harmoniques impaires




Théorie guantigue dans [approximation des champs forts

- « Modele de Lewenstein »: Lewenstein et al. PRA 1994

e retrouve et justifie les hypotheses du modele semi-classique
» permet de calculer amplitude et phase de I'’émission de I'atome

+ code de propagation des champs dans le milieu macroscopique

-

Outil remarquable pour la compréhension et I'optimisation du rayonnement

Moment dipolaire harmonique s’écrit comme une intégrale des chemins de Feynman:

)_éq = jdtij dtrjd3ﬁ b(ti’traﬁ) ei Pq lislr-P)
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h\:qig

t. :instant de recombinaison ®, donnée par I'action le long
hil s p :moment canonique  de la trajectoire électronique
t. :instant d’'ionisation




Deux principales contributions au dijpéle harmonigue

- Principe d’action stationnaire => identification des principales trajectoires

i P
+ 9,2
Xq ‘xq’ 2‘ e
« courte » « longue »
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Phase de chaque contribution:
]
3 Tl D _ Straj N _Up Ttraj -
traj — # - # ~_atraj ]L
401 o)
_ — 19,1 a] <
20}
®, (rad) |
Argon | , : .
®, vadeterminer les proprietes
0l de cohérence du rayonnement
0 10" 2x0®  3x10"

Eclairement laser (W/cm?)



Emission macroscopigue dun jet de gaz

LA = - = ik, ¥
NN E= T eeiE "

atomes

Superposition cohérente des champs induits par la polarisation source:

_ iqghy .7 +i®,,
F, =N, |x ‘

Transfert d’énergie efficace si bon accord de phase:

—>

= VE)=v{P) —| K =gk, + 00, = qK, -a 0l

Focalisation, dispersion => |l_(:l| > |qu|

_>
Accord de phase réalisé grace a: - O qDIL
Balcou et al. PRA 1997



Influence de /a position relative jet/foyer

Jet avant le foyer

9
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Jet apres le foyer

Accord de phase hors axe

~ I

grand O nécessaire => traj. longue

Profils d’émission

favorisée

Accord de phase sur 1’axe

> T

faible o nécessaire => traj. courte

favorisée

Salieres et al. PRL 1995



Emission limitée par l'absorption

Optimisation de la génération

'Scaling’ de I'énergie harmonique

Focalisation faible
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=> pour augmenter I'énergie harmonique,
utilisation de lois d’échelle

Hergott et al. PRA 2002



Panorama des sources harmonigues

Efficacité Energie harmonique par tir (J)
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Conclusion:

» Phase du dip6le permet un contrdle de I'accord de phase
» Emission limitée par I'absorption => 1¢re mesure d'énergies pJ
* Lois d ‘échelle (Haute énergie (laser) + grande section)



Plan de /exposé

- encore inconnu en 1992

2

Caractéerisation du rayonnement
- cohérence, courte durée
- optimisation du nombre de photons

(3)

- études théoriques jusqu'en 2001
- puis expérimentales

- physique du solide et des plasmas J




Caractérisation approfondie du rayonnement

- Mesure absolue et optimisation
du nombre de photons génerés Hergott et al. PRA 2002

Energie >1 pJ

- Mesure de la durée d’'impulsion
At~ 10 fs

Bouhal et al. PRA 1998

- Mesure de la cohérence temporelle



Cohérence temporelle

Variation temporelle de la phase du dipdle: (D,-(t) =-a,;l; (t)
=> modulation de la fréquence d’émission: Acw (r)=- %q)i = iaai
« chirp » t t
' >

S H’19
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Mesure de la largeur spectrale (et de la durée d'impulsion) => o, a, => action

=> durée des trajectoires: T,~1.2fs T,~2.2fs

Acces ala dynamique électronique ultrarapide Saliéres et al. Science 2001




Caractérisation approfondie du rayonnement

- Mesure absolue et optimisation
du nombre de photons génerés Hergott et al. PRA 2002

Energie >1 pJ

- Mesure de la durée d’'impulsion
At~ 10 fs

Bouhal et al. PRA 1998

- Mesure de la cohérence temporelle Saliéres et al. Science 2001

- Mesure de la cohérence spatiale These de Laurent Le Déroff (1999)




Cohérence spatiale

(Collab. IOTA)

Xenon, H13 Mm miroirs de Fresnel

d=1mm

d mimn _ .fg/fn; ff f

Al

Le Déroff et al. PRA 2000




Caractérisation approfondie du rayonnement

- Mesure absolue et optimisation
du nombre de photons générés

Energie >1 uJ

- Mesure de la durée d’'impulsion
At~ 10 fs

- Mesure de la cohérence temporelle

- Mesure de la cohérence spatiale

- Mesure de la qualité de faisceau
bonne refocalisabilité

- Mesure de la cohérence mutuelle

Hergott et al. PRA 2002

Bouhal et al. PRA 1998

Saliéres et al. Science 2001

Le Déroff et al. PRA 2000

Le Déroff et al. OL 1998



Cohérence mutuelle de deux sources harmonigues

Séparées spatialement T TR
Jet de gaz r? , Ad
- i - Ax E
Interférences

Selection  gpatiales UVX \

(nm)71'8

spectrale 5|2.6 4'1,5 3|4.5

Zerne et al. PRL 1997
Hergott et al. LPB 2001
Enveloppe spectrale d'une
harmonique

A2
c At

Séparées temporellement

AA
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Al

Interférences spectrales UV X

réseau
Salieres et al. PRL 1999



Caractérisation approfondie du rayonnement

- Source UVX brillante, ultrabreve, cohérente, accordable, récurrente (kHz)

- OQuverte aux utilisateurs européens dans le cadre de
I’Infrastructure Laser SLIC (Saclay Laser-matter Interaction Center)

- Mesure absolue et optimisation
du nombre de photons générés Hergott et al. PRA 2002

Energie >1 pJ

- Mesure de la durée d'impulsion Bouhal et al. PRA 1998

At~ 10 fs
- Mesure de la cohérence temporelle Saliéres et al. Science 2001
- Mesure de la cohérence spatiale Le Déroff et al. PRA 2000

- Mesure de la qualité de faisceau

i ey Le Déroff et al. OL 1998
bonne refocalisabilité

p Hergott et al. LPB 2001
Mesure de la cohérence mutuelle Salidres of al. PRL 1999




Plan de /exposé

- encore inconnu en 1992
- question centrale de la physique atomique en champ fort

)
i
>)

- cohérence, courte durée
- optimisation du nombre de photons

@

Applications J

) - études théoriques jusqu'en 2001 :
- puis expérimentales

- spectroscopie atomique et moléculaire
- physigue du solide et des plasmas




Panorama des applications de la source harmonigue

» Durée ultracourte (fs) => etudes pompe-sonde de dynamiques ultrarapides

=> physique du solide:
Spectroscopie et dynamique d’états de surface Haight et al. PRL 70, 3979 (1993)
Relaxation électronique dans les isolants Quéré et al. PRB 61, 9883 (2000)

Chimie de surface Bauer et al. PRL 87, 25501 (2001)

=> spectroscopie atomique et moléeculaire:
Fluorescence X femtoseconde

Schniirer et al. PRL 85, 3392 (2000)
Spectroscopie d’états excités de He

Larsson et al. J.Phys.B 28, L53 (1995)

Gisselbrecht et al. PRL 82, 4607 (1999)
Sorensen et al. J.Chem.Phys. 112, 8038 (2000)

Nugent-Glandorf et al. PRL 87, 193002 (2001)

Etude d’états predissociatifs

=> physique des plasmas:

Spectroscopie d’absorption Theobald et al. PRL 77, 298 (1996)

Fort eéclairement => étude de processus nonlinéaires dans 'UVX
Kobayashi et al. OL 23, 64 (1998)

Papadogiannis et al. PRL 90, 133902 (2003)
Forte cohérence

=> interféerométrie UVX: sonde d’objets déphasants ultrabrefs
=> gpectroscopie interferométrique (Fourier)



Diagnostic de plasma par interférométrie UVX

Intérét des harmoniques pour I'interféeroméetrie:

- cohérence mutuelle: division du faisceau dans I'IR (optiques efficaces)
au lieu d’une division du faisceau dans I'UVX (optiques inefficaces)

- UVX: possibilité de sonder des milieux denses (plasmas)
opaques a I'IR IR

These de Jean-Francois Hergott (2001) UvX

2 sources séparées spatialement

ET?' Plasma‘ G OCNVE

::;

TR {

* il ‘h' d L i
rof g T

4
X

Cartographie 2D de la
densite électronique

Sans plasma
Descamps et al. OL 2000 (Collab. Lund)

N.=2.5 102" ¢/cm?




Diagnostic fs de lionisation dun jet d'Hélium

2 sources séparées temporellement (Collab. UHI)
Détection UHI10 (800nm, 60fs)
~1mJ
jet d'hélium
(N> 10" at/cm?)

Spectrometre Miroir torique

=
o
|

| Ne(1) .o .
~81
E
Résolution temporelle ~200 fs Te-
%
5.
I¢re expérience d ‘interférométrie UVX 8
résolue a | €chelle femtoseconde < ?-
© ®
O_.'-.l!.-.-.-.-.-.-.-
-800 -600 -400 -200 O 200 400 600 800

Temps (fs)
Salieres et al. PRL 1999



Miroirs

Spectroscopie par Transformée de Fourier dans ['UVX

Translation
piézoélectrique

2 sources harmoniques
bloquées en phase

Franges

H9

)

These de Milutin Kovacev (2003)

Trace d'autocorrélation de H9
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Plan de /exposé

@D

- encore

- question centrale de la physique atomique en champ fort

| Génération d’'impulsions attosecond
" - études théoriques jusqu'en 2001
- puis expérimentales

- cohérence, courte durée
- optimisation du nombre de photons

(3)

- spectroscopie atomique et moléculaire
- physique du solide et des plasmas




Génération dimpulsions attosecondes

Profil temporel d’'une harmonique
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Génération dimpulsions attosecondes

Profil temporel d’un groupe d’harmoniques?

LALED

30 40 50 60 70 80 0,0- _

Ordre Harmonique si les N harmoniques
sont synchrones

(phase spectrale linéaire)

=
<,

Intensité

2|pJ}o2ds asbyy
Intensité
o
a1

o : R T
=> train d'impulsions ultrabreves:  N=5 => ﬁ~250 as

=99

ow

=> temps d’émission (« timing ») donné par le déelai de groupe : ¢ = cste

e



Génération dimpulsions attosecondes

Profil temporel d’un groupe d’harmoniques?

1,04
B,

30 40 50 60 70 80 -3 2

(=2
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2|pJ}o2ds asbyy
Intensité
o
a1

Intensité

1 0 1 2 3
Ordre Harmonique si les N harmoniques Temps (T,)

sont désynchronisées
(phase spectrale aléatoire)

Pour générer des impulsions attosecondes, il faut:
- une grande largeur spectrale (Aw> 3 eV)

- une bonne synchronisation des fréquences
=> avant 2001, impulsions les plus breves ~ 4 fs (Aw< 1 eV)

Y a-t-il une synchronisation attoseconde des harmoniques élevées?




Prévisions théorigues

Réponse d’'un atome unique:

Impulsio‘l‘wi ultrabreves emises a chaque recollision (chaque 1/2 période):

e

! > 5 Trz
Tr2 |eq ‘

&—

Mais plusieurs trajectoires contribuent a I'émission
=> ~ 2 impulsions par demi-cycle

Antoine et al. PRL 1996

rl

0 0,5 1
Emission macroscopique : Temps (Ty)
™\ e /} _>
v/ \» € > »
\/ / \ q Eq — eq
VAV, atomes
9
kq
>
Accord de phase: >
qk1 _C(qDIL 0 1

0,5
. : , : : : Temps (T
Focalisation avant le jet => sélection de la trajectoire courte ps (T)



Méethode de mesure de la synchronisation

Translation Paul et al. Science 2001
: ' Laser LUCA o
Piezoelectrique Jet de génération
800 nm, 50 fs, 20 Hz ™y . “A; Ne)
At ~100as jusque 50mJ

Miroir torique Jet cible
large bande

DELAY LINE

A: IR Spectromeétre a
\ 4 temps de vol
o IRA
Tonisation a X
2 photons H, H
q+2
2 couleurs
NN NV
-y ni : Spectre de
=>
pic satellite photoélectrons




Obtention des temps d'émission
Véniard et al., PRA 1996

Amplitude du pic satellite g+1:
S54:1=Cqo + Sgo €0s(2WT + AT + b, - §,.)

/ —

TS Oscillations a 2wy,

.
......

.
0

oo
CR A

Spectre de
hotoélectrons : : ,
P AT est une faible correction, calculée

\< / '

09

La phase de 'oscillation donne t, ||#,.. =@, =24 ——(@W,,,) =2t (W,,,)

aw(

Paul et al. Science 2001: premiere mesure pour 5 harmoniques consecutives
=> temps d’émission ~ constant => impulsions TF de 250 as

Une durée < 10 as serait elle possible en groupant 300 harmoniques?




Photoelectron energy (eV)

Spectrogramme typique (spectre photo-é vs. délai)

These de Yann Mairesse (2005)
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Temps d'émission mesurés dans le Néon

110° _
2000 : S
4
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— 7]
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()] 2 =
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5
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N

1000 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1

25 30 35 40 45 50 55

Harmonic order

Temps d’émission linéaire
=> Chirp linéaire (dérive de frequence)
<~Phase spectrale quadratique

Les harmoniques ne sont pas synchronisées a une échelle attoseconde!




Origine de la désynchronisation

i i i ’ 3 1014 2
Position Calcul des trajectoires classiques dans I’Argon a 104 W/cm

de I'électron
A

X

Différentes harmoniques

— _traj. différentes

------------------- » o P
—_te différents
Temps (T,
Ordre
harmonique ———
A Chirp linéaire
51 | Traj. courtes Traj. longues > 0 pour traj. courte
19 + < 0 pour traj. longue
17 T
15
| >
0

Temps d’émission (T,)



Simulation des trajectoires complexes
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Harmonic order

=> Bon accord théorie-expéerience
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=> Reconstruction des profils d’eémission par groupes de 5 harmoniques



Intensity (arbitrary units)
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Visualisation des trajectoires électronigues
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Time as
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H35-43
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H55-63

Mairesse et al. Science 2003

Temps entre deux groupes consécutifs d’harmoniques : 5Af, =150 as

Vérification directe du modéle semi-classique

—

1=149 as ( 1+=50 as)




Amélioration de /la synchronisation

Optimisation de la génération (éclairement laser, gaz générateur):
20 +

-
147}
1

Topt=130 as
N,+=11

opt™

-
o
1

Intensity (arb. units)

(93]
1

Mairesse et al. PRL 2004

0 _
0 500 1000 1500 2000 2500
Time (as)

Compression optique: post compensation du chirp:

80 | ” ”
_ Simulations:
60 L Utilisation de la dispersion électronique d’un plasma

H,5 a Hss --> impulsion comprimée a 75 as

Expériences (Lund):
Utilisation de la dispersion de filtres aluminium

Intensity (arb. units)

Lopez-Martens et al. PRL 2005

0 500 1000 1500 2000
Time (as)



Conclusion: le laser LUCA tire plus vite que son ombrel




conclusion

La structure attoseconde de I'émission harmonique reflete la dynamique électronique

=> Pas de synchronisation parfaite des harmoniques emises par un atome

Mais possibilité de synchroniser 'émission macroscopique

=> trains d’impulsions de ~100 as

Possibilité de générer des impulsions attosecondes isolées:
Porte temporelle

- porte d’éclairement (laser 5fs)  Vienne
Lo ||
> ¢
- porte de polarisation Bordeaux, Lund
a -t o

/

I(t)

=——




Perspectives

Controle du mécanisme de génération
- mise en forme du rayonnement harmonique
- génération dans les molécules

Optimisation du rayonnement
- génération a haute énergie laser

E,>100mJ pour atteindre E,>10uJ Génération d’'impulsions attosecond
- caractérisation complete du train
4 1| - extraction d'une impulsion du train
Harmoniques: source d’injection
» lasers a électrons libres 4¢me génération l
» plasmas de lasers X -
-

4 . .
J| Nouveau domaine: I'attophysique
Sonde de dynamiques électroniques
ultrarapides au coeur

Applications L des atomes et des molécules )
- femtochimie

- physique du solide et des plasmas @ 1ére orbite de Bohr: T=150 as




Perspectives dapplications des impulsions attosecondes

Dynamiques électroniques (Atomes/Molécules): '

Mesure en temps réel de relaxations de type Auger, Coster-Kronig... . .. . .
- Durée de vie de lacunes M dans le Krypton | '

Drescher et al, Nature 2002

Etude de processus nonlinéaires en champ fort (ATL HHG NST)
Création de paquets d'onde attosecondes dans le continuum

Collab. Lund, Baton Rouge

Johnsson et al, soumis a PRL

15 20 25 30 35 40

Electron energy (eV)

Dynamiques moléculaires:

Photofragmentation fs/as: AB* -> AT+ B

> Etude pompe-sonde des fragments H
- Imagerie tomographique des orbitales HOMOs . . . . l
Itatani et al, Nature 2004 i
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Improvement of the synchronization in emission
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M. Gaarde, K. J. Schafer,

Phys. Rev. Lett. 89,
213901 (2002)
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Synchronization in the cutoff region
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