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

Jet�de�gaz

�	� �����
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Interaction laser-matière en champ intense
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I < 1013  W/cm²
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- Régime de champ faible:

Décroissance perturbative
 

Processus multiphotonique



Génération d'harmoniques d'ordre élevé  (Saclay et Chicago, 1988)

Jet�de�gaz
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Interaction laser-matière en champ intense
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1014-1015 W/cm²

      Réseau�dispersif
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- Régime de champ fort:

Comportement non - perturbatif
 

Spectre: plateau / coupure
 

- Intérêt fondamental:
Origine de ce processus spectaculaire?
 (ordres>300 observés, Ephoton=500 eV)

- Intérêt appliqué:
Source UVX cohérente et ultrabrève
(femtoseconde (10-15s) à attoseconde (10-18s)
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Atome en interaction avec un champ laser intense de basse fréquence (IR):
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Kulander
Corkum

1993

���3��	��������
��	��
���	��8�+(*-(��� )9�3�������������������~ 200 eV @ 1015 W/cm²�

 l’émission des ordres élevés s’explique par l’accélération dans le champ

 le processus s’inverse toutes les ½ périodes: harmoniques impaires
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• retrouve et justifie les hypothèses du modèle semi-classique 
• permet de calculer amplitude et phase de l’émission de l’atome 

 + code de propagation des champs dans le milieu macroscopique 

Outil remarquable pour la compréhension et l’optimisation du rayonnement

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

�

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

����� ����
����
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��������������	
�

��� Φ
� ��=

hνq

ti  :instant d’ionisation

tr  :instant de recombinaison

p  :moment canonique
Φq donnée par l’action le long
de la trajectoire électronique
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- Principe d’action stationnaire => identification des principales trajectoires 

��

� τ� τ�

« courte »

Temps d’excursion:       τ1=tr-ti  ~ TL/2          τ2 ~ TL

« longue »

(TL:période laser=2.7 fs)
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Phase de chaque contribution:
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Φ19 (rad)
Argon

ΦΦΦΦq  va déterminer les propriétés
de cohérence du rayonnement

Eclairement laser (W/cm²)

ΦΦΦΦ19, 1

ΦΦΦΦ19, 2
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Superposition cohérente des champs induits par la polarisation source:
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Balcou et al. PRA 1997

Accord de phase réalisé grâce à:

Transfert d’énergie efficace si bon accord de phase: 

=> �φ�����	�φ���� �� ��� - α�∇∇∇∇
�∇∇∇∇Φ�= + ���=

Focalisation, dispersion => ���� �����>

- α�∇∇∇∇
�
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Salières et al. PRL 1995
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 => pour augmenter l’énergie harmonique,
      utilisation de lois d’échelle
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 L’absorption par le milieu générateur
limite l’efficacité de génération (Eqω/Eω)
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Hergott et al. PRA 2002
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- Mesure absolue et optimisation 
  du nombre de photons générés

Energie >1 µJ	

- Mesure de la cohérence temporelle 

Hergott et al. PRA 2002

- Mesure de la durée d’impulsion
														∆t ~ 10 fs 

Bouhal et al. PRA 1998
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�� α−≈ΦVariation temporelle de la phase du dipôle:

=> modulation de la fréquence d’émission:
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Φ∂−=∆ αω

« chirp »

H	����������� �	�����

Mesure de la largeur spectrale (et de la durée d’impulsion) �)		α��	α�		�)		action

=> durée des trajectoires: τ�	3	���	 � τ�	3	���	 �
Salières et al. Science 2001Accès à la dynamique électronique ultrarapide
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- Mesure absolue et optimisation 
  du nombre de photons générés

Energie >1 µJ	

- Mesure de la durée d’impulsion
														∆t ~ 10 fs 

- Mesure de la cohérence temporelle 

- Mesure de la cohérence spatiale 

Hergott et al. PRA 2002

Bouhal et al. PRA 1998

Salières et al. Science 2001

Thèse de Laurent Le Déroff (1999)
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(Collab. IOTA)

Le Déroff et al. PRA 2000
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- Mesure absolue et optimisation 
  du nombre de photons générés

Energie >1 µJ	

- Mesure de la durée d’impulsion
														∆t ~ 10 fs 

- Mesure de la cohérence temporelle 

- Mesure de la cohérence spatiale 

- Mesure de la cohérence mutuelle

Le Déroff et al. PRA 2000

Hergott et al. PRA 2002

Bouhal et al. PRA 1998

Salières et al. Science 2001

- Mesure de la qualité de faisceau
     bonne refocalisabilité

Le Déroff et al. OL 1998
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spectrale

Interférences 

spatiales UVX 

�$����

λ
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Salières et al. PRL 1999

Zerne et al. PRL 1997

Hergott et al. LPB 2001
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- Mesure absolue et optimisation 
  du nombre de photons générés

Energie >1 µJ	

- Mesure de la durée d’impulsion
														∆t ~ 10 fs 

- Mesure de la qualité de faisceau
     bonne refocalisabilité

- Mesure de la cohérence temporelle 

- Mesure de la cohérence spatiale 

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

- Ouverte aux utilisateurs européens dans le cadre de
l’Infrastructure Laser SLIC  $# ����.� �
��*� ���������������	��H�����&

- Mesure de la cohérence mutuelle

Le Déroff et al. PRA 2000

Hergott et al. PRA 2002

Bouhal et al. PRA 1998

Salières et al. Science 2001

Le Déroff et al. OL 1998

Salières et al. PRL 1999
Hergott et al. LPB 2001
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• Durée ultracourte (fs)

 => physique du solide:

=> spectroscopie atomique et moléculaire:

=> physique des plasmas: 

0�#+��	��	���	"8�	.-�	�1.1	��11��

9��&:���	��	���	"8�	57�	��1�	��---�Fluorescence X femtoseconde

;���(���	��	���	"8�	..�	�15	��11<�

Spectroscopie et dynamique d’états de surface

Spectroscopie d’absorption

=> études pompe-sonde de dynamiques ultrarapides 

=�$�$	��	���	"8>	<��	155�	��---�

������&	��	���	��"�!��>	�5�	�7�	��117�

?#����(�����	��	���	"8�	5��	/<-.	��111�

Spectroscopie d’états excités de He

9���&��&	��	���	��@��%�"�!��	����	5-�5	��---�

Relaxation électronique dans les isolants

Etude d’états prédissociatifs

>����	��	���	"8�	5.�	�77-�	��--��Chimie de surface

2�+�&�,?��&��� 	��	���	"8�	5.�	�1�--�	��--��
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•  Forte cohérence => interférométrie UVX: sonde d’objets déphasants ultrabrefs 

=> spectroscopie interférométrique (Fourier)

•  Fort éclairement => étude de processus nonlinéaires dans l’UVX
"�����+#�&&#�	��	���	"8�	1-�	���1-�	��--��	A�(�!���#	��	���	B�	���	</	��115�	
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Thèse de Jean-François Hergott (2001)
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Cartographie 2D de la
densité électronique 

Intérêt des harmoniques pour l’interférométrie:

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


8

CDE

- UVX: possibilité de sonder des milieux denses (plasmas)
  opaques à l’IR 

Descamps et al. OL 2000 (Collab. Lund)
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Salières et al. PRL 1999

(Collab. UHI)
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Transformée de Fourier
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Profil temporel d’une harmonique
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Profil temporel d’un groupe d’harmoniques?
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si les N harmoniques
 sont synchrones

(phase spectrale linéaire)
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=> train d’impulsions ultrabrèves: 

=> temps d’émission (« timing ») donné par le délai de groupe :
      ω

ϕ
∂
∂=�� = cste
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Profil temporel d’un groupe d’harmoniques?
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si les N harmoniques
 sont désynchronisées

(phase spectrale aléatoire)
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Pour générer des impulsions attosecondes, il faut: 
	 ,	une grande largeur spectrale	�∆ω	)	3 eV)

,	une bonne synchronisation des fréquences

=> avant 2001, impulsions les plus brèves ~ 4 fs (∆ω	< 1 eV)

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



Réponse d’un atome unique: 
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Antoine et al. PRL 1996

Emission macroscopique : 

��

Accord de phase:

G�	�						 ��
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FG�	F
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Focalisation avant le jet => sélection de la trajectoire courte

−α�∇∇∇∇
�
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Mais plusieurs trajectoires contribuent à l’émission  
=>  ~ 2 impulsions par demi-cycle

Impulsions ultrabrèves émises à chaque recollision (chaque 1/2 période):
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Piezoelectrique
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Amplitude du pic satellite q+1:
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Véniard et al., PRA 1996

! ������	��
�
���� �
�
��� �

�	�

, ��
����
����7��ωωωω'

∆ϕ������	�&�	 �#(��	�������#�&�	������$�

������ �-�-� +++ =
∂
∂≈− ����� � ωωω
ω
ϕωϕϕLa phase de l’oscillation donne te

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

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

Thèse de Yann Mairesse (2005)
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Temps d’émission linéaire
=> Chirp linéaire (dérive de fréquence)

����Phase spectrale quadratique

Les harmoniques ne sont pas synchronisées à une échelle attoseconde!
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Calcul des trajectoires classiques dans l’Argon à 1014 W/cm2
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=> Reconstruction des profils d’émission par groupes de 5 harmoniques
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=>  Bon accord théorie-expérience
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Mairesse et al. Science 2003
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Simulations:
Utilisation de la dispersion électronique d’un plasma
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Expériences (Lund):
Utilisation de la dispersion de filtres aluminium

Lopez-Martens et al. PRL 2005
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La structure attoseconde de l’émission harmonique reflète la dynamique électronique 

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

Mais possibilité de synchroniser l’émission macroscopique

Possibilité de générer des impulsions attosecondes isolées:

- porte d’éclairement (laser 5fs)      Vienne

- porte de polarisation           Bordeaux, Lund 

Porte temporelle
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=> trains d’impulsions de ~100 as
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     Contrôle du mécanisme de génération
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   Optimisation du rayonnement
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 Harmoniques: source d’injection
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Génération d’impulsions attosecondes
*����������
���	���	� ������
�������
*��1������	��
������� ���
�	��
�������

   Nouveau domaine: l’attophysique
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Itatani et al, Nature 2004

Dynamiques moléculaires:
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Drescher et al, Nature 2002
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Johnsson et al, soumis à PRL

Collab. Lund, Bâton Rouge

Dynamiques électroniques (Atomes/Molécules):
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