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Introduction générale.

Introduction générale.

Dans le livre « The principles of nonlinear optics », bien connu des étudiants en
optique non-linéaire, 1’auteur, Y.R. Shen, débutait en écrivant: « While linearization
beautifies physics, nonlinearity provides excitement in physics ». La génération
d’harmoniques d’ordre ¢élevé permet d’atteindre des ordres de non-linéarité extrémes, comme
nous le verrons dans la suite. On comprend ainsi [’agitation croissante autour de ce
phénomeéne depuis sa découverte.

La génération d’harmoniques, démontrée initialement dans un cristal par Franken ez al.
(1961), puis dans un gaz par New et Ward (1967), a rendu possible la génération de
rayonnement cohérent a des longueurs d’onde ou il n’existait pas de laser. Cependant,
I’efficacité de conversion, rapidement décroissante avec 1’ordre de non linéarité, a longtemps
limité les études a des ordres faibles (~9). L’essor des lasers intenses durant ces vingt
derniéres années a permis l’observation de nouveaux phénomeénes non linéaires lors de
I’interaction des atomes avec des champs excitateurs extrémement forts, tels que I’ionisation
multiphotonique (Aleksakhin et al. 1977), I’ionisation au dessus du seuil (ATI) (Agostini et
al. 1979), ou encore la génération d’harmoniques d’ordre élevé, qui est un des processus les
plus remarquables. Elle a notamment permis de repousser les limites d’observation du
phénomene jusqu’a des ordres de non linéarité supérieurs a 301 (Spielmann et al. 1997).

Plus généralement, la génération d’harmoniques d’ordre élevé a lieu lors de
I’interaction non linéaire d’un milieu atomique avec une impulsion laser courte et intense
(10°-10" W/cm?). Le spectre d’émission présente une allure caractéristique : aprés une
rapide décroissance de D’efficacité de génération pour les premiers ordres, I’efficacité de
conversion reste ensuite quasi constante jusqu’a des ordres élevés (région dite du plateau)
avant de chuter rapidement dans la coupure du spectre. Le processus ne peut alors plus étre
décrit par la théorie des perturbations a I’ordre le plus bas, qui permet de décrire avec succes
les ordres faibles de non linéarité. La premicre observation expérimentale de ces spectres
caractéristiques a eu lieu quasi simultanément dans deux laboratoires a la fin des années 80,
par I’équipe de Rhodes et coll. & Chicago (McPherson ef al.1987) et par celle de Mainfray et
coll. a Saclay (Ferray et al. 1988). Les études expérimentales qui suivirent eurent
principalement pour but d’augmenter 1’é¢tendue du plateau et d’optimiser 1’efficacité de
conversion (Macklin et al. 1993, L Huillier et al. 1993). La course a la plus courte longueur
d’onde générée était lancée, suivant les progres des lasers. Une longueur d’onde UVX de
7,4nm (harmonique 143) était atteinte en focalisant un laser Nd :verre a 1053 nm dans un jet
de gaz rare (Perry et al. 1994), 6,7 nm en générant I’harmonique 37 d’un laser KrF a 248nm

(Preston et al. 1996). Récemment, la technologie Ti :Saphir, qui permet de générer des
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impulsions laser ultra-courtes (de 5 a 25 fs), a repoussé la limite du plateau dans la fenétre de
I’eau entre 2,7 nm et 4,5 nm (Chang et al. 1997, Spielmann et al. 1997).

A partir de simulations numériques de la réponse d’un atome unique soumis a un
champ laser intense (résolution de I’équation de Schrodinger dépendant du temps), Krause,
Schafer et Kulander proposerent la premiere loi de coupure vraisemblable expliquant
I’étendue des spectres (Krause et al. 1992). L’énergie maximale de photon atteinte en fin de
plateau est donnée par la loi de coupure simple : [,+3U,, ou I, est le potentiel d’ionisation de
I’atome et U, I’énergie pondéromotrice (énergie moyenne d’un électron libre acquise au cours
de son oscillation dans le champ laser). Cette loi n’est valable que jusqu’a 1’éclairement de
saturation, pour lequel le milieu s’ionise, et ou I’on retrouve qualitativement les différentes
dépendances expérimentales observées sur les spectres. Le modele semi-classique en trois
étapes, proposé peu apres (Kulander et al. 1993, Corkum 1993), permet de donner une image
physique simple du phénoméne dans un régime de champ fort lentement variable : tout
d’abord I’¢lectron traverse par effet tunnel la barriere de potentiel Coulombien abaissée par le
champ laser. L’¢lectron oscille alors dans le champ laser quasi-librement, I’influence de la
force de Coulomb ¢étant négligée. Finalement, si I’€lectron revient a proximité du noyau, il
peut se recombiner radiativement a I’état fondamental en émettant un photon d’énergie I, plus
I’énergie cinétique acquise au cours de son oscillation dans le champ. Des simulations
classiques donnent pour cette énergie cinétique la valeur de 3U,, retrouvant ainsi la loi de
coupure. Ce modele simple implique que I’efficacité de la génération d’harmoniques d’ordre
¢levé dépend fortement de la polarisation du laser, et devrait chuter dans le cas d’une
polarisation elliptique, puisque 1’¢lectron libéré dans un tel champ n’a qu’une tres faible
probabilité de revenir a proximité du noyau et donc de se recombiner (Corkum 1993, Corkum
et al. 1994). De nombreuses études sur les propriétés des harmoniques générées par des
champs polarisés elliptiquement ont été effectuées, aussi bien sur le plan expérimental
(Burnett et al. 1995, Antoine et al. 1997a) que sur le plan théorique (Becker et al. 1997,
Antoine ef al. 1996b), confirmant la validité du modele en trois étapes.

Lewenstein et ses collaborateurs (Lewenstein et al. 1994, 1995) ont développé un
modele purement quantique de la génération d’harmoniques d’ordre élevé dans
I’approximation des champs forts — basse fréquence (« Strong Field Approximation », SFA),
qui retrouve, en les justifiant, les hypothéses du modéele semi-classique. Il permet de calculer
le dipdle atomique x(t) en fonction du temps, qui se présente comme un train quasi périodique
d’¢longations au cours desquelles un train quasi périodique d’impulsions ultra-bréves est
rayonné (Antoine et al. 1996a). Le spectre de Fourier de ce train d’impulsions a des
composantes aux différentes fréquences q, impaires, de la fréquence fondamentale, qui sont
les termes sources de I’émission harmonique. Dans certaines conditions de génération les
différentes harmoniques conservent une relation de phase les unes avec les autres, résultant en
un train d’impulsions attosecondes (1as=10"%s) (Paul er al. 2001). Une autre conséquence

importante du modele est que chaque composante qo oscille avec un déphasage proportionnel
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a I’éclairement laser, par rapport a la fréquence fondamentale directement reliée a 1’action
acquise par l’électron le long des deux trajectoires principales contribuant a 1’émission
(Salieres et al. 2001). Elle va influencer considérablement les propriétés temporelles,
spectrales et spatiales du faisceau harmonique émis.

En plus de cette réponse microscopique, la modélisation du phénoméne de génération
d’harmonique doit rendre compte de la réponse macroscopique du milieu, a savoir la
propagation des champs dans un milieu dispersif. Le premier code de propagation 3D a été
développé par Anne L’Huillier (L’Huillier et al. 1992), rendant compte de maniere réaliste
des observations expérimentales. 11 modélise la construction du champ harmonique dans le
milieu émetteur, en incluant les variations spatiales et temporelles du champ fondamental, les
différents termes de dispersion et 1’effet de I’ionisation. Tous ces parameétres définissent les
conditions d’accord de phase entre le champ harmonique et la polarisation non linéaire, terme
source de I’émission. Ce code de propagation permet ainsi de rendre compte de fagon
remarquable des différentes propriétés de 1’émission harmonique. Il existe désormais
plusieurs codes de propagation qui sont couplés a des codes de calcul du dipole atomique
effectué en général dans I’approximation SFA (Priori et al. 2000, Tempea et al. 2000).

Les progres accomplis, aussi bien du point de vue des techniques expérimentales que
du point de vue de la compréhension théorique, ont motivé de nombreuses études
d’optimisation et de controle des propriétés des harmoniques en fonction des différents
parametres du laser et du milieu générateur. Ces études concernent, entre autres, la
polarisation du laser générateur (discutée précédemment), la longueur d’onde et la durée de
I’impulsion fondamentale (Balcou et al. 1992, Kondo et al. 1993, Sali¢res et al. 1995b,
Ditmire et al. 1995, Christov ef al. 1996, Priori et al. 2000, Schniirer et al. 1999, Tempea et
al. 2000). 11 a également été proposé de générer les harmoniques a partir de deux fréquences
fondamentales, 1'une fixe et 1’autre variable, afin d’obtenir des harmoniques continiiment
accordables (Eichmann et al. 1994, Gaarde et al. 1996). On contourne ainsi la difficulté
d’accorder les lasers Ti :Saphir femtosecondes. L’influence de la nature du milieu générateur
sur I’émission harmonique a également été largement étudi€e : tout d’abord les gaz rares, qui
restent les plus utilisés (Balcou 1993), mais aussi les ions de gaz rare (Wahlstrom et al. 1993,
Preston et al. 1996), les gaz moléculaires (Chin et al. 1995, Lyngé et al. 1996) ou encore les
agrégats atomiques (Donnely et al. 1997). Signalons que la génération d’harmoniques par
cible solide ou par plasma produit par laser a également été étudi¢e (Pukhov et al. 1996, von
der Linde ef al. 1995). Les études de I’influence de la densité (Altucci et al. 1996) et de la
longueur du milieu émetteur (Delfin ef al. 1999) sur la génération d’harmoniques ont mené a
I’optimisation de 1’efficacité de conversion et du nombre de photons générés.

De nouvelles formes de conditionnement du gaz, qui augmentent le volume
d’interaction entre le laser et le milieu émetteur, ont été proposées afin d’optimiser cette
efficacité¢ de génération : cellule de gaz (Tamaki et al. 1999), fibre creuse remplie de gaz
(Rundquist et al. 1998). Des études récentes ont déterminé différents régimes d’accord de
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phase, en fonction des valeurs des longueurs caractéristiques de la génération d”harmoniques
(longueurs du milieu, de cohérence et d’absorption) (Schniirer et al. 1999, Constant et al.
1999).

La génération d’harmoniques d’ordre ¢élevé, phénomene piloté par le champ
fondamental, en tire la plupart de ses propriétés, modifiées cependant par la physique propre a
ce régime d’interaction : influence de la phase du dipdle atomique, effets de la dispersion
¢lectronique introduite par l’ionisation etc. La détermination précise des caractéristiques
temporelles, spectrales et spatiales, donc des faisceaux harmoniques émis, est importante, tant
du point de vue fondamental que du point de vue de I’utilisation de cette source de
rayonnement UVX.

La distribution spatiale de 1’émission harmonique a été étudiée par plusieurs groupes
dans diverses conditions expérimentales. Un des résultats les plus marquants a été I’étude des
profils d’émission en fonction des parameétres d’accord de phase (Saliéres et al. 1995b) :
lorsque le laser est focalis¢ avant le milieu atomique, I’émission harmonique a lieu
préférentiellement sur I’axe de propagation du laser et présente des profils tres réguliers. Par
contre, lorsque le laser est focalisé dans le jet ou apres, les profils d’émission peuvent étre
fortement annulaires, résultat d’un accord de phase hors axe. Cette variation des profils est
interprétée comme un effet direct de la phase du dipdle sur I’accord de phase. La bonne
qualité de faisceau obtenue dans certaines conditions de génération permet ainsi de focaliser
efficacement le rayonnement harmonique (Le Déroff ez al. 1998). D’autre part, une premicre
expérience de mesure du degré de cohérence spatiale a été effectuée par (Ditmire et al. 1996)
dans une expérience d’interférométrie de type fentes d’Young. Des mesures récentes, par une
technique d’interférométrie a bi-miroir de Fresnel, confirment le haut degré de cohérence
spatiale sur toute la section du faisceau harmonique, dans certaines conditions de génération
(Le Déroff et al. 2000a).

Une propriété importante des impulsions harmoniques est leur durée ultra courte,
méme inférieure a celle des impulsions fondamentales. Des méthodes de mesure de durées
femtosecondes dans I’UVX ont ainsi di étre développées. Elles sont basées sur la
spectroscopie des photoélectrons produits lors de 1’ionisation d’atomes par 1’impulsion
harmonique en présence de 1’impulsion fondamentale (Schins ef al. 1996, Glover et al. 1996
Bouhal et al. 1997, Toma et al. 2000). Récemment il a été possible de mesurer une impulsion
UVX (13,5 nm) de 1,8fs alors que le laser générateur avait une durée de 7fs (Drescher ef al.
2001). La durée de I’harmonique est alors inférieure a la durée d’un cycle optique du laser
fondamental (2,71s).

L’¢étude des profils spectraux, notamment en fonction des conditions de focalisation,
renseigne elle aussi sur le processus d’accord de phase. Elle permet d’une part de séparer les
contributions des différentes trajectoires électroniques a I’émission harmonique, mais aussi de
mesurer la valeur de la modulation de fréquence introduite par la variation temporelle de la

phase de la polarisation non linéaire (LeDéroff er al. 1999, Saliéres et al. 2001).
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L’¢largissement — décalage des spectres harmoniques induits par I’ionisation du milieu est
décrit par (Wahlstrom et al. 1993), alors que les propriétés spectrales des harmoniques
générées a partir d’impulsions lasers « chirpées » ont été étudiées par (Zhou et al. 1996). La
mesure du temps de cohérence temporelle des harmoniques 11 a 27 générées dans 1’argon
(Bellini et al. 1998, Lyngé et al. 1999) a révélé une séparation spatiale des contributions des
deux principales trajectoires électroniques contribuant a 1’émission, qui présentent des temps
de cohérence trés différents. Enfin, la génération d’harmoniques d’ordre élevé se distingue
des autres sources UVX par la possibilité de produire deux sources harmoniques bloquées en
phase séparées dans 1’espace (Zerne ef al. 1997) ou dans le temps (Saliéres et al. 1999). Cette
propriété unique permet d’observer des franges d’interférences, respectivement dans les
domaines spatial et spectral.

Les différentes propriétés de la source UVX produite par génération d’harmoniques
(brillance, courte durée, synchronisation naturelle avec le fondamental, qualité¢ de faisceau,
cohérence spatiale, temporelle et mutuelle) en font un outil remarquable et unique pour de
nombreuses applications dans différents domaines de la physique. Apres la phase d’études du
processus fondamental de la génération d’harmoniques, la caractérisation précise de cette
source UVX a ouvert la voie a des applications de type pompe-sonde en physique atomique
(Larsson et al. 1995, Gisselbrecht et al. 1999), moléculaire (Sorensen et al. 2000) et des
surfaces (Haight et al. 1993). Cependant, un plus grand nombre d’applications serait rendu
possible par une augmentation du nombre de photons harmoniques générés.

Au début de ce travail de thése fin 1998, la situation est donc la suivante. Le
phénoméne de génération d’harmoniques dans les conditions « classiques » (focalisation d’un
faisceau laser dans un jet de gaz) est relativement bien compris et caractérisé. Mais le besoin
d’optimisation de 1I’émission conduit a la proposition de nouvelles formes de conditionnement
du gaz telles que les cellules ou les fibres. En outre, les tentatives d’observation de
phénomenes non linéaires dans I’UVX (ionisation a 2 photons harmoniques) restent
infructueuses malgré la bonne qualité de faisceau et la durée ultracourte de 1’émission
harmonique. Ceci pose la question technique de la bonne focalisation du faisceau harmonique.
Enfin, les propriétés uniques de cohérence de la source harmonique n’ont toujours pas été
exploitées dans les applications. Le travail de theése s’est articulé autour de ces trois aspects.

Tout d’abord, nous nous sommes consacrés a 1’étude approfondie du processus
d’accord de phase dans les fibres creuses, qui a fait I’objet de deux expériences, I’une a
Saclay, I’autre a Bordeaux en collaboration avec E. Constant et E. Mevel du laboratoire
CELIA (Hergott et al. 2001a). L’optimisation de I’efficacité de génération a ensuite été
¢tudiée a Saclay dans un jet long (Hergott et al. 20001b). Dans un deuxiéme temps, nous
avons utilisé la qualité du faisceau harmonique pour tester la focalisation du rayonnement par
une optique multicouche diffractive nouvellement développée, appelée lentille de Bragg —
Fresnel, en collaboration avec Ph. Zeitoun et S. Le Pape du LSAI d’Orsay (Le Pape et al.

2001b). Pour finir, nous avons voulu démontrer la possibilité d’appliquer la source UVX par
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génération d’harmoniques a l’interférométrie UVX, en utilisant la propriété de cohérence
mutuelle de deux sources harmoniques séparées soit spatialement soit temporellement. Ces
deux techniques ont alors été utilisées pour démontrer la possibilit¢ de mesures directes,
résolues en temps a I’échelle femtoseconde, de densités électroniques dans des plasmas
denses. L’application de I’interférométrie UVX spatiale au diagnostic plasma (Descamps et
al. 2000) a été effectuée au Lund Laser Center (Suéde) en collaboration avec D. Descamps, C.
Lynga, J. Norin, C.G. Wahlstrom et A. L’Huillier dans le laboratoire du Professeur S.
Svanberg. L’interférométrie UVX spectrale (Salieres et al. 1999) a ét¢ développée a Saclay en
collaboration avec 1’équipe plasma (T. Auguste, P. Monot, P. D’Oliveira). Notons qu’une
expérience d’application en physique du solide (dynamique de relaxation d’électrons dans la
bande de conduction d’isolants) a également été réalisée en collaboration avec F. Quéré, S.
Guizard et Ph. Martin du SRSIM. Cette étude, détaillée dans la thése de F. Quéré, ne le sera
pas ici (Quéré et al. 2000)

Le manuscrit de thése comprend six chapitres selon le plan suivant :

L. Apres avoir détaillé les différents systémes expérimentaux utilisés, nous rappelons, a
partir de spectres expérimentaux, les principales caractéristiques de la génération
d’harmoniques, qui dépendent du laser générateur (éclairement laser, durée, longueur
d’onde) et du milieu non linéaire (nature du gaz, densité atomique). Nous indiquons
les différentes étapes du calcul du dipole atomique dans I’approximation SFA ainsi

que les équations de propagation des champs dans le milieu macroscopique.

II. Nous développons I’étude détaillée de 1’accord de phase lors de la génération
d’harmoniques dans les fibres creuses. Pour cela, nous étudions les profils d’émission
en champ lointain en fonction de la pression, signature de la maniére dont se réalise
I’accord de phase. Les simulations des profils spatiaux et spectraux permettent de
déterminer les parametres importants de cette émission. Ils sont discutés en terme de

trajectoire contribuant a I’émission.

III. Dans ce chapitre, nous présentons une étude expérimentale et théorique de
I’optimisation de 1’efficacit¢ de conversion macroscopique, en fonction de la longueur
du milieu et de la densité atomique. Nous mettons I’accent sur les différents régimes
d’accord de phase en précisant le facteur limitant. Des mesures absolues du nombre de

photons optimisé concluent ce chapitre.

IV.  L’étude de la focalisation du faisceau harmonique par une lentille de Bragg - Fresnel
est présentée dans la quatriéme partie. Les propriétés particulieres de ce type d’optique

diffractive sont détaillées. La taille du faisceau au foyer de la lentille permet d’estimer



Introduction générale.

VL

I’éclairement atteint. Une tentative de mesure directe du front d’onde harmonique a été

tentée par une technique de Shack — Hartmann UVX.

Nous présentons une expérience d’interférométrie UVX spatiale, a partir de deux
sources harmoniques mutuellement cohérentes séparées spatialement. Dans un premier
temps, nous démontrons la possibilité d’étudier par cette technique des objets
déphasants. Dans un deuxiéme temps, cette technique originale est appliquée a la
mesure de densité électronique d’un plasma créé sur cible solide. Les résultats

expérimentaux sont confirmés par des simulations.

Ce dernier chapitre présente la possibilit¢é de générer deux sources harmoniques
séparées en temps mais bloquées en phase, pouvant donc produire des interférences
dans le domaine des fréquences. L’étude de ces interférogrammes en fonction des
parametres de génération renseigne sur le « chirp » de I’harmonique et la dynamique
d’ionisation. L’interférométrie fréquentielle est ensuite étendue a 4 sources,
démontrant la possibilité de produire 4 sources harmoniques bloquées en phase. La
technique d’interférométrie a 2 sources est enfin utilisée pour la mesure résolue en
temps de la densité électronique d’un plasma créé par laser dans un jet d’hélium. Une

tentative de mesure en transmission sur un plasma créé sur feuille mince est présentée.
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Chapitre I : Généralités sur la génération d’harmoniques d’ordre élevé dans les

gaz rares.

Introduction.

Dans ce manuscrit, nous traitons des harmoniques d’un rayonnement laser de
fréquence o, générées lors de I’interaction non linéaire du faisceau laser avec un gaz rare. Des
éclairements de ’ordre de 10" W/em® a 10" W/ecm? doivent alors étre atteints afin de réaliser
le processus hautement non linéaire. La génération d’harmoniques d’ordre élevé a donc
largement profité de 1’évolution des lasers de puissance a courte durée d’impulsion (quelques
dizaines de femtosecondes), que I’on focalise afin d’atteindre dans le milieu atomique
I’éclairement nécessaire. Différents systémes, concernant aussi bien le milieu atomique que le
dispositif d’analyse du rayonnement UVX produit, peuvent étre utilisés. Les harmoniques
d’ordre ¢€levé peuvent étre générées en focalisant un laser soit dans un jet de gaz pulsé ou une

cellule, soit en couplant le laser générateur dans une fibre creuse remplie de gaz rare.

Laser fs
qqs 10MW/em? Jet de gaz

Lentille
[

Miroir torique

Diaphragme

Détecteur

Réseau plan Piége laser

Figure I-1 : Schéma du montage expérimental pour la génération et [’analyse spectrale du

rayonnement harmonique.
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Le rayonnement ainsi produit peut alors étre analysé spectralement dans un spectromeétre
UVX, permettant de sélectionner une seule harmonique. D’autres dispositifs utilisent des
miroirs multicouches pour la sélection spectrale. Le rayonnement est alors mesuré avec un
détecteur sensible dans le domaine spectral des harmoniques. En Figure I-1, nous présentons
un schéma du dispositif de génération utilis€¢ au laboratoire. Ainsi, dans notre cas, le laser
LUCA est focalisé dans un jet de gaz pulsé. Le rayonnement harmonique alors émis sur 1’axe
de propagation du laser est analysé a I’aide d’un spectrometre UVX. Un photomultiplicateur
UVX mesure le signal transmis par la fente de sortie du spectromeétre.

Nous allons maintenant présenter succinctement les différents systémes (laser, milieu

atomique, optiques et détection) utilisés pour réaliser les études présentées dans ce manuscrit.

A. Description des systémes expérimentaux.

1. Les lasers.

Les différentes caractéristiques du laser utilis€ pour la génération d’harmoniques
d’ordre élevé sont trés importantes. Ce processus non linéaire est en effet « piloté » par le
champ fondamental d’excitation, c’est-a-dire que ses principales propriétés sont transposées
aux champs harmoniques émis. Ainsi une bonne qualité de faisceau aussi bien spatiale que
spectrale ou encore temporelle est nécessaire. De plus afin d’obtenir les éclairements
nécessaires a la génération d’harmoniques d’ordre élevé, il faut produire des impulsions
courtes et énergétiques. La longueur d’onde du laser joue elle aussi un réle important ; elle
détermine notamment I’extension des spectres d’émission harmonique. L’influence de ces
différents parametres sera détaillée dans la section B.7 en considérant la loi de coupure.

La majeure partie des expériences présentées dans ce manuscrit ont été réalisées sur la
chaine laser femtoseconde LUCA (Laser Ultra-Court Accordable) du CEA-DRECAM.
D’autres résultats ont été obtenus lors de collaborations avec différentes équipes, soit au sein
du service avec 1’équipe d’étude des plasmas sur le laser UHI10 (Ultra Haute Intensité
10TW), soit avec des équipes extérieures comme le CELIA de Bordeaux avec un systéme
kHz courte durée (30fs) ou le Lund Laser Center en Suede avec un laser aux caractéristiques
trés proches du laser LUCA de Saclay. Ces différents lasers sont tous issus de la technologie
Titane-Saphir et basés sur des techniques de compression et d’amplification similaires. Nous
rappelons les grandes lignes de la génération d’impulsions courtes et les grandeurs
caractéristiques du laser LUCA.

Pour générer des impulsions laser de courte durée il est nécessaire de démarrer avec
une impulsion ayant un large spectre. Ceci est obtenu, par exemple, dans les cristaux d’oxyde

d’aluminium dopé Titane (Titane-Saphir), qui présentent un spectre d’émission d’une largeur
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d’environ 200nm. L’avantage d’un tel cristal est qu’il présente naturellement une large bande
spectrale a gain élevé qui ne nécessite donc pas d’allongement spectral supplémentaire pour
obtenir des impulsions intenses et bréves. L’étirement temporel est nécessaire avant
amplification, afin de diminuer 1’éclairement créte de 1’impulsion et ainsi éviter les effets non
linéaires dans les milieux amplificateurs du systéme laser, qui peuvent endommager les
barreaux. La technique utilisée pour réaliser cet étirement temporel est la méthode de dérive
de fréquence CPA (Chirped Pulse Amplification) (Strickland et al. 1985). Elle consiste a
introduire une dispersion temporelle dans le spectre de I’impulsion ; par exemple, le c6té bleu
suit un trajet optique plus long que le c6té rouge. Cette impulsion « longue » est amplifiée
pour atteindre I’énergie désirée puis recomprimée a 1’aide d’un compresseur dont le réglage
permet de compenser au mieux la dispersion introduite par I’étireur. On retrouve ainsi, apres
amplification, des impulsions de durée équivalente a celles en sortie d’oscillateur.

Un schéma de principe de la chaine laser Femto2 de LUCA est représenté en Figure I-
2. L’oscillateur Titane-Saphir a couplage de mode par effet Kerr, pompé par un laser a argon
ionisé, délivre des impulsions de 25fs (énergie 5nJ) grace a la courte longueur du cristal. Elles
sont ensuite injectées dans un étireur de Offner (Chériaux et al. 1996), systéme totalement
réflectif, achromatique et sans aberrations, qui réalise 1’étirement temporel : I’impulsion passe
a 300 ps. L’amplificateur régénératif (résonateur laser) et le booster (pré-amplificateur),
augmentent respectivement 1’énergie de I'impulsion a 1 et 16 mlJ, en faisant passer
I’impulsion étirée dans un milieu amplificateur. Le dernier étage d’amplification est un
amplificateur multipassage de structure papillon, permettant de nombreux passages dans le
milieu amplificateur selon des trajets différents (Georges et al. 1991). Les milieux

amplificateurs sont pompés par des lasers YAG doublés en fréquence.

Amplificateur Amplificateur
Oscillateur Etireur régénératif Booster multipassage ~ Compresseur
5n] 1 mlJ 16 mJ 200 mJ 100 mJ
A AN
_A_ " — _/\ . 800nm 1,8 TW
25 fs 300 ps 300 ps 300 ps 300 ps 60 fs

Figure 1-2 : Schéma de principe de la chaine laser LUCA.

Les impulsions en sortie de ce dernier étage ont alors une durée de 300ps et une énergie de

200mJ. Enfin, le compresseur permet d’obtenir des impulsions de 100mJ & 800nm avec une

10
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durée de I’ordre de 60fs. La Figure I-3 représente une trace d’autocorrélation de I’impulsion
laser dont on extrait la durée de I’impulsion. Le taux de répétition de ce laser est de 20 Hz.
Les différences principales des autres lasers utilisés, que nous ne détaillerons pas ici,
portent sur le nombre d’étages amplificateurs et sur le compresseur, changeant ainsi les
caractéristiques en sortie de chaine laser. Ainsi, le laser utilisé a Lund est le plus proche du
laser LUCA, et délivre des impulsions jusqu’a 200mJ, de durée 110fs a 790 nm au taux de
répétition de 10 Hz. Le laser UHI 10 du DRECAM, permet d’atteindre grace a ses étages
d’amplification et & son compresseur sous vide des impulsions de 700mJ, de durée 70fs a
800nm au taux de répétition de 10 Hz (Hulin 2000). La compression et le transport sous vide
du faisceau préservent ses qualités spatiales et spectrales au cours de la propagation. Ces deux
lasers ont été principalement utilisés dans 1’application du rayonnement harmonique au
diagnostic de plasmas denses. Le dernier laser utilisé, lors de 1’é¢tude de la génération
harmonique dans les capillaires, est le laser du CELIA a Bordeaux, dont les 4 étages
d’amplification (régénératif + 3 ¢&tages supplémentaires multipassages) délivrent des
impulsions allant jusqu’a 25mJ a 800nm avec un taux de répétition de 1kHz. La compression

sous vide permet d’obtenir une durée d’impulsion de 30fs.

11E40- :
1040 PAYHM
9.0E412
; 60.43 fs
BOE1Z k
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7.0E1-
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2 0E12
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0.0E+0° . . : : : : - :
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Figure I-3 : Trace d’autocorrélation de 'impulsion du laser LUCA. La durée de l'impulsion
est de 60fs.

2. Le milieu atomique.

Le milieu atomique joue un role déterminant dans I’émission harmonique en raison
des propriétés microscopiques de I’atome mais aussi de la densité d’atomes dans le volume

d’interaction, comme nous le verrons respectivement aux sections B.5 et B.6. Le

11
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conditionnement du milieu atomique est également important pour 1’efficacité d’émission. En
effet il faut réussir a produire un milieu suffisamment long, de densité pic élevée et avec un
profil de densité régulier, tout en conservant une pression résiduelle basse afin de préserver
les systémes de pompage. Nous allons maintenant détailler les différents conditionnements les
plus couramment utilisés.

Le systeme que nous avons le plus utilisé est un jet pulsé qui a été mis au point au
laboratoire. Le dispositif est composé essentiellement d’un piston, entrainé par un électro-
aimant, qui alimente une buse de sortie pouvant étre de différentes formes. Le mouvement du
piston est produit par la mise sous tension (~60V) de I’électroaimant, injectant ainsi des
bouffées de gaz dans I’enceinte. Le jet est déclenché environ 1ms avant I’impulsion laser a
I’aide d’un signal de synchronisation. Le temps d’ouverture du jet est réglable de fagon a
optimiser la pression pic dans le jet ; il est de I’ordre de 250us. Une vanne rapide placée en
amont de I’injecteur permet de réguler la pression dans le jet a la valeur désirée. Les profils de
densité atomique different selon le type de buse de sortie. Ainsi pour une buse cylindrique, le
profil de densité est symétrique, se rapprochant d’une lorentzienne avec une décroissance plus

rapide dans les ailes. Cette tuyére fait typiquement 6mm de long avec un diametre de 1mm.

[ (a) [ (b)

Densité (10 °at/cm’)

X (mm) Y (mm)

Figure 1-4 : Profil de densité atomique de la buse rectangulaire dans le sens de la plus petite
dimension X (a) et selon la grande dimension Y (b) a 300um en dessous de la

sortie de buse.

Il est également possible en utilisant une buse rectangulaire de produire un milieu atomique
long avec de forts gradients de densité sur les bords. Une telle buse a ¢été utilisée dans le but

d’optimiser le rayonnement harmonique produit (cf. Chapitre III). En Figure I-4 est représenté
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un profil de densité atomique pour un jet rectangulaire, de dimension 0,3x3mm? (XxY), selon
les deux dimensions. Ces profils de densité sont mesurés par interférométrie (interféroméetre
de type Mach-Zender, Hulin 2000). Le profil est quasi lorentzien dans la petite dimension X
et quasi carré selon la grande dimension Y. Des études détaillées de la pression dans un jet
cylindrique en fonction des différents parametres ont été effectuées dans (Altucci et al. 1996).
Dans ces jets pulsés, la pression au maximum du profil varie proportionnellement a la
pression amont imposée par la vanne rapide. On peut alors estimer que la pression dans le jet,
juste en sortie de buse, varie comme Pje=Psmon/0 avec o de ’ordre de 10 a 20 selon le gaz
utilisé et la précision de la régulation.

Une autre possibilité est ’utilisation d’une fibre creuse remplie de gaz rare. Il est ainsi
possible d’augmenter de maniere considérable la longueur du milieu générateur tout en
conservant une densité quasi constante sur la longueur de la fibre (Rundquist et al. 1998).
Ceci dépend du systeme d’injection du gaz dans le corps creux du capillaire. En effet les
pertes sur les bords subsistent, ce qui implique qu’un seul trou d’injection de gaz n’est pas
suffisant pour garantir un profil continu. Par contre lorsque deux trous d’injection sont
disposés symétriquement par rapport aux bords d’entrée et de sortie du capillaire, on peut
espérer obtenir un profil de densité plus homogene. Ce systéme est particuliérement approprié
aux lasers kHz car il permet de limiter le flux de gaz dans I’enceinte, les jets pulsés
fonctionnant au kHz restant de plus relativement rares.

Une derniére possibilité est 1’utilisation d’une cellule de gaz, permettant d’obtenir un
milieu au profil atomique régulier et de densité élevée (Tamaki er al. 1999). Il est alors
possible de régler la longueur du milieu d’interaction de Imm & 7mm. On peut opter soit pour
un milieu long et peu dense, soit pour un milieu court et dense. Bien que 1’obtention d’un
milieu dense et long soit possible, il n’est en général pas recommandé pour la génération
d’harmoniques du fait de la défocalisation du faisceau laser par les électrons libres produits
par I’ionisation (cf Chapitre III). Le schéma d’une telle cellule est illustré en Figure I-5. Un
pompage différentiel permet de garder une pression basse (10°-10 Torr) en dehors de la

cellule dans laquelle la pression peut atteindre plus de 60 Torr.

A%
i awca
Tii$ i
Harmonics
e —>
/ Spectrometer
Jc =50 cm 3(]0-[.[]11—1[) Pinhole \

Movable Pinholes

Figure I-5 : Schéma de principe de la génération d’harmoniques dans une cellule (d’apres
Tamaki et al. 1999). Les trous d’entrée et de sortie du laser sont réglables ainsi

que la longueur de la cellule.
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Un systéme pouvant étre assimilé a une cellule consiste en un tube plus ou moins pincé dans
la région d’interaction avec le laser, de fagon a faire varier la longueur d’interaction. Le laser
perce alors lui méme le tube pour traverser le milieu atomique et générer les harmoniques
(Spielmann et al. 1998). Dans ce cas, les longueurs d’interaction peuvent étre tres faibles
(quelques dizaines de microns) et la densité pic plus élevée. Le systeéme doit étre renouvelé
constamment, les fuites de gaz devenant de plus en plus importantes au cours du temps
lorsque les trous percés par le laser s’agrandissent.

Aucun des systéemes existant a ce jour ne permet d’obtenir un profil homogene parfait.
En effet, que ce soit une fibre ou une cellule, les pertes sur les bords font que le profil n’est
jamais constant sur toute la longueur du milieu, il peut méme devenir relativement compliqué.
Le systeme se rapprochant le plus d’un profil de densité carré est le jet long, du moins dans
une de ses directions caractéristiques. De plus, il permet une meilleure connaissance du profil

de densité atomique.

3. L’analyse spectrale.

Pour les expériences effectuées a Saclay, comme a Bordeaux, nous utilisons un
systtme PGM/PGS (Plane Grating Monochromator / Spectrometer) de Jobin-Yvon. Une vue
3D du systéme d’analyse spectral et de détection est représenté en Figure [-6. L’avantage de
cette configuration est de créer une image en champ plan, permettant de fonctionner
directement en spectrometre si on remplace la fente de sortie et le détecteur associé¢ par des
galettes de micro canaux ou une caméra CCD. Le spectrométre est constitué d’un miroir
torique de focale Im et d’un réseau plan de 700 traits/mm, utilis¢é dans I’ordre —1 de
diffraction.

Afin d’optimiser la collection du rayonnement, le systéme optique image directement
la zone d’interaction entre le milieu atomique et le laser ; il n’y a donc pas de fentes d’entrée.
En effet la dimension radiale de cette région est typiquement de quelques dizaines de microns,
donc inférieure ou de 1’ordre de la dimension des fentes de sortie (entre 20 et 200 pm). Un
diaphragme de Icm de diameétre est placé a 0,5m apreés le foyer de fagon a minimiser la
détection de la lumiére plasma, non collimatée, produite aux éclairements élevés. Les optiques
sont recouvertes d’or et attaquées par les faisceaux sous incidence rasante, 11,5° par rapport a
la surface de 1’optique, pour obtenir une meilleure réflectivité aux longueurs d’onde UVX. La
réflectivité de ces optiques sous incidence rasante commence a diminuer a partir de 130 eV
d’énergie de photon. L’efficacité de diffraction dans 1’ordre —1 est également optimisée. En
effet, la profondeur des gravures rectangulaires de ce réseau a été calculée pour obtenir
I’équivalent d’un angle de blaze, c’est a dire un maximum de diffraction a une longueur

d’onde donnée. Dans notre cas, le maximum de diffraction est obtenu pour une longueur
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d’onde de 15nm. Une dernic¢re spécificité de ce systéme est 1’espacement variable des
gravures du réseau (densité moyenne de 700 traits/mm) qui permet de compenser en partie les
aberrations introduites sur le faisceau par le miroir torique.

Etant donné ’absence de fente d’entrée, il n’y a pas d’axe optique prédéfini donnant
I’étalonnage en longueur d’onde du spectrometre. Il doit donc étre refait a chaque fois en
alignant le laser sur des repéres extérieurs. La déviation totale du réseau est D=a-f (157°),
avec a I’angle d’incidence sur le réseau et  1’angle de réflexion par rapport a la normale du
réseau (<0). La loi générale des réseaux en réflexion s’écrit (Hecht 1987) :

sina +sin f =dmA (I-1)

avec m I’ordre de diffraction et d le nombre de traits par millimétre. On peut déduire de I-1

une relation entre la longueur d’onde harmonique détectée et ’angle 6 du réseau.

sing = "4 (1-2)

2C0S—
2

La longueur focale du miroir (1m) associée a la densité de traits aboutissent a une
résolution de 0,1 A pour une fente de 20um. La grande focale de ce systéme ainsi que
I’incidence rasante permettent de diminuer la densité d’énergie du laser générateur arrivant
sur les optiques, évitant ainsi leur dégradation par les éclairements élevés nécessaires a la

génération d’harmoniques d’ordre élevé.

Photomultiplicateur

Galattes
de micro canaux

Fentes réglables

Réseau plan

Miroir torique

Figure I-6 : Vue 3D du monochromateur UVX utilisé pour la détection d’harmoniques.

15



Chapitre I : Généralités sur la génération d’ harmoniques d’ordre élevé dans les gaz rares.

Le spectrometre du CELIA, a Bordeaux, différe de celui que nous utilisons a Saclay
par la longueur focale (2m) du miroir torique, de la densité de traits (470 traits/mm) du réseau
et I’angle d’incidence sur les optiques (12,5°). Le maximum de diffraction est également
obtenu pour une longueur d’onde de 15nm. Dans ce spectrométre, les spectres sont obtenus en
placant une caméra CCD amincie Princeton, sous vide, au plan focal du spectromeétre. On
observe donc les différentes harmoniques dispersées sur la matrice CCD. La résolution

spectrale du systéme, donnée par la taille des pixels, est de 0,1 A.

4. Les systémes de détection.

Le choix d’un certain type de systeéme de détection dépend essentiellement du but
recherché dans 1’expérience. Nous distinguerons deux cas généraux ; les détecteurs utilisés
pour I’acquisition de spectres d’émission harmonique et ceux utilisés lorsqu’une résolution
spatiale est nécessaire.

L’un des principaux problémes lors de la détection des harmoniques est posé par la
lumiere IR diffusée dans I’enceinte, mais également par la lumiére plasma qu’elle peut
produire en interagissant avec les bords de I’enceinte. Un soin particulier doit étre porté, apres
le monochromateur, au piégeage de I’IR avant qu’il ne soit trop focalisé. L’acquisition des
spectres harmoniques est généralement effectuée par un photomultiplicateur (Philips-RTC
XP1600). Les photons harmoniques, sélectionnés par la position réseau et la fente de sortie,
génerent des ¢lectrons en arrivant sur la photocathode du photomultiplicateur. Ces
photoélectrons vont alors générer des €électrons secondaires par effet d’avalanche sur la série
de dynodes placées apres la premiére face. La premicre face étant polarisée négativement
entre —1,2kV et —1,8kV ces électrons sont accélérés jusqu’a la masse. Le pic transitoire de
courant produit passe par un intégrateur reli¢ a un échantillonneur-bloqueur. La tension alors
fixée est numérisée par un convertisseur analogique numérique. Ce signal est envoy€ par bus
GPIB a ’ordinateur, et mis en forme par un programme d’acquisition permettant de visualiser
en temps réel les courbes mesurées.

Comme nous I’avons dit précédemment, il est possible de fonctionner en spectrometre
en enlevant la fente de sortie et en remplacant le multiplicateur d’électrons par une caméra
CCD. On a alors simultanément deux informations: dans la dimension horizontale est
observ¢ le spectre d’émission harmonique, alors que dans la dimension verticale on observe la
composante spatiale du champ harmonique €émis en sortie de milieu. Le systeme du CELIA de
Bordeaux en est un exemple. Cependant, ce systéme présente un inconvénient majeur. La
matrice CCD est trés sensible a la longueur d’onde IR ; il faut donc utiliser des filtres, comme
par exemple I’aluminium, pour couper les fréquences basses et laisser passer les plus élevées.

Les ordres harmoniques faibles (jusqu’a 13) sont également coupés ainsi que les ordres élevés
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Chapitre I : Généralités sur la génération d’ harmoniques d’ordre élevé dans les gaz rares.

(de longueur d’onde <17 nm, bord d’absorption L de I’aluminium). Les harmoniques entre
50eV et 200eV d’énergie de photons peuvent étre observées en remplagant les filtres en
aluminium par des filtres en zirconium. Le fait que les matrices CCD soient trés sensibles a la
lumiere infra rouge complique donc I’obtention d’un spectre harmonique dans sa totalité.

Un bon compromis entre ces deux systémes de détection peut étre obtenu en plagant
au foyer du spectrométre un systeme de galettes de microcanaux couplé a un écran phosphore.
Le systtme que nous utilisons est constitu¢ de galettes doubles, montées en chevron,
recouvertes d’iodure de césium (Csl) afin d’augmenter la sensibilité de la détection dans le
domaine UVX. Un soin particulier doit étre porté a toujours conserver ces galettes sous vide,
étant donné que la couche sensible s’oxyde tres vite a I’air libre, perdant ainsi sa sensibilité de
détection. La face avant des galettes est polarisée a une tension comprise entre —1kV et —2kV,
la face arriere étant reliée a la masse. L’écran phosphore auquel ces galettes sont couplées
peut étre soumis a une tension allant jusqu’a +4kV. Ce dernier est alors imagé directement sur
une caméra CCD avec un systéme de grandissement. Ce détecteur, avec un diamétre de
40mm, fonctionne en fait comme un multiplicateur d’électrons. Les photoélectrons générés
lors de I’interaction des photons harmoniques avec la couche sensible de la face avant sont
accélérés dans les micro canaux (de diametre 12 a 14 um) par le champ électrique appliqué.
Lorsque ces électrons frappent les parois des canaux, des €lectrons secondaires sont produits,
entrainant un effet d’avalanche. Des gains importants, de prés de 7 ordres de grandeur,
peuvent étre obtenus. L’impact des €lectrons sur 1’écran phosphore forme, dans le visible, une
image du faisceau UVX arrivant sur les galettes. Le gain étant fixé par la tension appliquée
sur les galettes ; la sensibilité du détecteur peut étre adaptée aux conditions expérimentales.
La résolution du systétme est principalement limit¢ par la taille des micro canaux et
I’empilement des galettes ; elle est de I"ordre de 80um. Une meilleure résolution peut étre
obtenue, soit en inclinant les galettes, donc en les utilisant en incidence rasante, soit avec des
systémes récents ou la taille des canaux a été réduite a 6 um. Les principaux avantages de ce
systétme d’imagerie sont le fort gain et surtout la faible sensibilit¢ a I’'IR diffusé dans

I’enceinte. La résolution spatiale du systéme peut atteindre celle d’'une caméra CCD.

B. Principales dépendances des spectres.

L’influence sur les spectres d’émission harmonique des différents parameétres de
génération a ¢été largement étudiée par différents laboratoires; elle est maintenant
relativement bien connue, du moins pour les systémes laser de durée d’impulsion supérieure a
30fs. L’utilisation d’impulsions lasers ultra courtes (~5fs) permet d’observer de nouveaux
comportements qui ne seront pas discutés dans ce manuscrit. Les parameétres impliqués dans

le processus d’émission harmonique peuvent étre regroupés en trois ensembles : le laser

17



Chapitre I : Généralités sur la génération d’ harmoniques d’ordre élevé dans les gaz rares.

générateur, le milieu atomique et la géométrie de I’interaction non linéaire entre le laser et le
milieu atomique.

L’influence des caractéristiques du laser et du milieu atomique sera illustrée
respectivement aux sections B.2, 3 et 4 et B.5 et 6 a partir de spectres expérimentaux. Le
modele théorique semi classique qui établit la loi de coupure (section B.7) permettra de relier

clairement la forme caractéristique des spectres harmoniques a ces différents parametres.

1. Spectre caractéristique.

Les caractéristiques des spectres d’harmoniques d’ordre élevé générées dans un gaz
rare sont illustrés sur la Figure I-7. Il s’agit d’un spectre mesuré lors de I’interaction d’un laser
IR a 800nm, de durée d’impulsion 70fs, avec un jet pulsé de néon. Ce spectre partiel inclut les
harmoniques 17 a 67. Seules les fréquences impaires du laser excitateur sont générées (cf.
B.7) : la symétrie a champ central du potentiel atomique interdit I’émission de fréquences
paires. Apres une décroissance rapide de ’efficacité d’émission pour les premiers ordres qui
n’apparaissent pas sur ce spectre partiel, le spectre présente une région dite « plateau » dans
laquelle les différentes harmoniques ont quasiment la méme amplitude, (ici jusqu’a
I’harmonique 55) limitée par une nette décroissance de I’efficacité dans la région de coupure
du spectre. Ce comportement caractéristique, non-perturbatif, est obtenu dans le régime de
champ fort et basse fréquence. Il est a noter que les pics latéraux apparaissant de part et
d’autres des harmoniques 17 a 31 correspondent aux harmoniques 33 a 63 diffractées dans
I’ordre 2 du réseau. On note ainsi I’importance d’avoir de bons réseaux afin de limiter au

maximum les pertes d’énergie dans les ordres supérieurs.
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Figure I-7 : Spectre harmonique typique mesuré dans le néon.
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2. Influence de I’éclairement laser.

Une des caractéristiques importantes de la génération d’harmonique d’ordre élevé,
dans les gaz rares, est la forte dépendance avec 1’éclairement laser. La Figure I-8a représente
I’extension du plateau du spectre harmonique généré dans I’argon pour différents éclairements
laser. On observe une extension de I’étendue du plateau de 1’harmonique 19 a 29 lorsque
I’éclairement est augmenté de 10'* W/em? a 3,4.10' W/cm?, ainsi qu’une augmentation de
I’efficacité de génération. Ces études expérimentales (Wahlstrom et al. 1993) et théoriques
(cf. B.7) montrent que I’étendue du plateau harmonique varie linéairement avec I’éclairement
laser, tant que 1’ionisation ne limite pas 1’émission harmonique.

La dépendance avec I’éclairement a pour conséquence de faire passer une méme
harmonique de la région de la coupure du spectre dans le plateau. La Figure I-8b illustre cette
évolution pour ’harmonique 21 générée dans 1’argon, en fonction d’une variation fine de
I’éclairement laser. A faible éclairement laser I’harmonique 21 n’est pas générée efficacement
et se trouve dans la région de la coupure du spectre. Dans cette partie, 1’amplitude de
I’harmonique varie rapidement avec 1’éclairement croissant suivant une loi de puissance I”
(p~14). A plus fort éclairement, I’harmonique arrive dans le plateau du spectre et la variation
de son amplitude avec 1’éclairement devient nettement plus lente (p~6). L’éclairement de
transition entre la coupure et le plateau dépend surtout de 1I’ordre harmonique considéré et
faiblement du gaz utilisé. A éclairement encore plus élevé, on observe une saturation lorsque
I’éclairement est supérieur a I’éclairement de saturation, différent selon les gaz, correspondant
a une ionisation compléte des atomes du milieu. Le signal diminue alors lorsque I’ionisation

devient trop importante.
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Figure 1-8 : (a) Extension du plateau dans [l’argon en fonction de [’éclairement d’apres
(Wahlstrom et al. 1993). (b) Nombre de photons de [’harmonique 21 générée
dans [’argon, en fonction de I’éclairement laser dans le milieu d’apreés (Saliéres

1995).
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3. Influence de la durée de I’'impulsion fondamentale.

La Figure I-9a présente une comparaison expérimentale du spectre harmonique généré

dans I’argon avec un éclairement pic de 4.10" W/cm®

constant, pour des durées de
I’impulsion fondamentale de 100fs, 50fs et 25fs. La variation de durée de 1’impulsion
fondamentale est obtenue en variant la largeur spectrale de laser avant compression afin
d’obtenir des impulsions de durée variable proches de la limite de Fourier. L’effet de la durée
de I’'impulsion fondamentale sur I’étendue du plateau du spectre est trés claire, aussi bien
expérimentalement que théoriquement : le plateau s’étend jusqu’a un ordre harmonique plus
grand lorsque la durée d’impulsion est trés courte, pour un éclairement fixé. La coupure du
spectre a lieu a ’harmonique 29 pour une durée d’impulsion laser de 100fs, alors qu’elle
n’intervient qu’a I’ordre de non linéarité 47 pour une impulsion de 25fs. Les impulsions de

trés courte durée permettent ainsi d’optimiser ’efficacité de génération des ordres élevés.
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Figure 1-9 : Efficacité de génération des harmoniques générées dans [’argon a éclairement
fixe de 4.10" W/iem® pour différentes durées d’impulsion (en légende)
expérimentale (a) et théorique (b) d’apres (Christov et al. 1996).

L’augmentation de I’étendue du plateau dans le cas ou la durée de I’impulsion

fondamentale est de 25fs est liée a I’éclairement de saturation. En effet lorsque I’impulsion est

20



Chapitre I : Généralités sur la génération d’ harmoniques d’ordre élevé dans les gaz rares.

« longue », I’ionisation totale du milieu est atteinte bien avant le maximum de I’enveloppe
temporelle de 1’impulsion laser. L’ionisation sature alors, comme nous [’avons vu
précédemment, 1’émission harmonique. Pour une impulsion plus courte, I’ionisation du milieu
est atteinte plus tardivement, prés du maximum de 1’enveloppe temporelle. L’éclairement de
saturation d’un gaz donné soumis a une impulsion de trés courte durée est ainsi augmenté
(Christov et al. 1996, Schafer et al. 1997, Brabec et al. 2000). Le milieu atomique peut étre
soumis a un éclairement laser plus intense avant que I’ionisation ne limite 1’émission Ainsi, le
spectre harmonique émis présente un plateau plus étendu.

L’utilisation des lasers ultra courts a permis récemment de démontrer la génération
d’harmoniques d’ordre trés élevé, dans la fenétre de I’eau (4,4 — 2,7 nm), avec un laser de
25fs (Chang et al. 1997) ou encore avec un laser de durée 5fs, inférieure a deux cycles

optiques (Spielmann et al. 1997).

4. Influence de la longueur d’onde génératrice.

La longueur d’onde du laser utilisé¢ pour la génération d’harmoniques d’ordre élevé est
¢galement un paramétre important dans le processus de génération. En effet, le comportement
plateau — coupure n’est obtenu que dans un régime de champ fort et de basse fréquence, donc
pour des longueurs d’ondes suffisamment grandes. Si la longueur d’onde d’excitation est trop
courte, le spectre présente une décroissance quasi perturbative de I’efficacité de génération
avec I’ordre. Pour une génération efficace des ordres élevés, il est préférable d’utiliser une
longueur d’onde du laser générateur suffisamment grande, IR par exemple (Sali¢res 1995a).
Remarquons que c’est I’'inverse de 1’optique non linéaire classique, ou 1’on part d’un
rayonnement UV pour générer dans le VUV. En Figure I-10 sont comparés deux spectres
générés dans I’argon avec des conditions d’éclairement dans le milieu équivalentes
(~2.10"*W/em?), mais avec deux longueurs d’onde fondamentales différentes. Dans le cas
d’un laser a 800nm (), le spectre s’étend jusqu’a 1’harmonique 23. Par contre, lorsque la
longueur d’onde génératrice est de 400nm (2w, obtenu par doublage de fréquence du 800nm
dans un cristal fin de KDP), le spectre ne s’étend plus que jusqu’a I’harmonique 7 du 2w, ce
qui correspond en longueur d’onde a I’harmonique 14 du laser a 800nm. Le spectre est donc
bien moins étendu.

Si on génere les harmoniques en superposant temporellement et spatialement ces
faisceaux lasers de fréquence » et 2m, il est possible d’obtenir un rayonnement harmonique
dont le spectre présente toutes les harmoniques du laser m, paires et impaires, grace au

mélange de fréquence (LeDéroff 1999). Plus généralement, pour deux fréquences ,; (fixe et
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intense) et m, (accordable et moins intense), on peut générer les harmoniques qo;tw;

accordables entre les harmoniques qw; (Gaarde ef al. 1996)
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Figure I-10 : Comparaison des spectres générés dans [’argon dans des conditions de
génération comparables, avec des longueurs d’onde d’excitation de 800nm
(trait pointillé) et 400nm (trait plein).

5. Influence de la nature du milieu.

Les spectres harmoniques dépendent fortement de la nature du gaz rare utilisé pour la
génération. La Figure I-11 illustre I’extension du plateau harmonique en fonction du gaz, par
ordre de numéro atomique décroissant : Xe, Kr, Ar et Ne. Dans les conditions expérimentales
de ces spectres (laser générateur a 800nm, 70fs), la coupure évolue de I’harmonique 21 (H21)
dans le xénon, a H25 dans le krypton, puis H31 dans 1’argon pour finir 8 H65 dans le néon. La
comparaison des efficacités de génération dans les différents gaz a été faite par (L Huillier et
al. 1993) dans le xénon, argon, néon et hélium, en utilisant un laser générateur de longueur
d’onde 1pum et de durée d’impulsion 1ps. Le nombre absolu de photons est reporté sur la
Figure I-12 en fonction de I’ordre harmonique pour différents milieux atomiques. Le spectre
d’émission dans le néon s’étend au-dela de ’harmonique 125 mais la coupure instrumentale
du spectrometre n’a pas permis la mesure d’harmoniques €mises a plus courte longueur
d’onde.

22



Chapitre I : Généralités sur la génération d’ harmoniques d’ordre élevé dans les gaz rares.

Xe

0,1
0,01
1E-3
1E-4 fual b - L
Kr

H21

o
—

0,01

1E-3

1E-4
0,1

0,01

Intensité spectrale (u. arb.)

1E-3

1E-4 LJUUKM/JJ

U\_WM.,
0,1 & Ne Hés
0,01
1E-3 w
1E-4 ¢ . I . I : I . I .

100 80 60 40 20
Longueur d'onde A (nm)

Figure I-11 : Evolution de [’extension du plateau des spectres harmoniques en fonction du
milieu générateur. Les éclairements sont respectivement de : 0,7, 1, 2 et
4.10"wien’ pour le Xe, Kr, Ar et Ne

Ainsi, plus le gaz utilisé pour la génération d’harmoniques d’ordre élevé est 1éger, plus
la coupure du spectre est repoussée vers les courtes longueurs d’onde. Cependant 1’efficacité
de génération est bien plus faible dans les gaz légers comme par exemple 1I’hélium que dans
les gaz plus lourds comme le xénon. Ce comportement s’explique par deux raisons. D’une
part, la polarisabilit¢ d’un gaz l1éger est plus faible que celle d’un gaz lourd, I’efficacité de
génération d’harmonique, pour un ordre q donné s’en trouve donc diminuée. D’autre part,

plus le gaz rare est léger, plus son potentiel d’ionisation et par conséquent 1’éclairement de
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saturation sont grands. Les éclairements de saturation, mesurées expérimentalement pour le
xénon, I’argon et le néon sont respectivement 7.10", 2.10'* et 8,3.10'* W/cm? (DiMauro ef al.
1995), pour une impulsion fondamentale de 100fs. Les gaz rares légers peuvent étre soumis a

un éclairement laser plus élevé avant de s’ioniser, générant ainsi des ordres plus élevés.
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Figure 1-12 : Evolution du nombre de photons générés en fonction de [’ordre harmonique
pour différents milieux générateurs, du plus lourd au plus léger (L Huillier et
al. 1993).

6. Influence de la densité du milieu atomique.

La génération d’harmoniques d’ordre ¢levé est un processus cohérent. Ainsi le champ
harmonique total émis correspond a la superposition cohérente des champs émis par chaque
atome soumis au champ excitateur. Le nombre de photons harmoniques produits en sortie de
milieu est en général proportionnel au carré de la densité atomique. C’est ce que I’on observe
en Figure I-13 qui présente 1’évolution du signal de I’harmonique 21 dans I’argon en fonction
de la pression amont (échelle log-log). Le signal croit quadratiquement pour les pressions
basses comprises entre 100 et 400 Torr. Cependant I’efficacité de génération est également
influencée par d’autres phénomenes qui varient avec la pression et peuvent altérer cette
dépendance quadratique (pressions €levées). Ces causes seront discutées plus en détail dans le
Chapitre III. Signalons toutefois que cet écart a la loi en P* peut étre provoqué par des

problémes de dispersion dans le milieu, affectant 1’efficacité de génération (cf. C.2), ou la
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réabsorption du rayonnement émis par le milieu générateur, ou encore par la défocalisation a
haute pression du laser générateur (Altucci et al. 1996). L’augmentation de la pression dans le
milieu atomique reste un moyen simple d’optimiser I’émission harmonique. Ceci confirme

I’importance d’un conditionnement appropri¢ comme nous 1’avons décrit au §A.2.

01

Signal harmonique (u. arb.)

0,01 |

100 _ 1000
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Figure I-13 : Variation expérimentale de [’harmonique 21 générée dans [’argon en fonction

de la pression.

7. Modéle semi-classique.

Les différentes dépendances des spectres observées expérimentalement, notamment
I’extension du plateau, avec la longueur d’onde du laser générateur, la nature du milieu
atomique ou encore 1’éclairement dans le milieu générateur peuvent étre interprétées a partir
d’un mode¢le relativement simple. Ce dernier, développé par Kulander (Kulander et al 1993)
d’une part, et Corkum (Corkum et al. 1993) d’autre part, a révolutionné la compréhension de
la génération d’harmoniques d’ordre élevé. Le modele suppose un champ fondamental intense
de basse fréquence, polarisé¢ linéairement. Il décompose le processus de génération en trois
étapes :

a) lonisation de I’atome par effet tunnel

b) Accélération de I’¢lectron libre dans le champ laser

¢) Recombinaison radiative de 1’électron et du cceur atomique
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Figure I-14 : Modele semi classique en trois étapes pour la génération d’harmoniques.

La Figure 1-14 illustre les étapes du modele, a une dimension, sur une période
d’oscillation du champ laser. Lorsque 1’atome est soumis a un champ intense E, la barriére du
potentiel coulombien V(r), r étant la distance au noyau, est abaissée par le terme d’interaction
dipolaire électrique -E.r. L’électron voit un potentiel effectif Veg(r)=1/r-E.r formant une
barriere de largeur finie que I’électron peut franchir par effet tunnel (étape (a), en trait plein
épais sur la Figure I-14). Pour que ceci soit possible, il faut que le temps caractéristique de
traversée de la barriére soit trés court devant la période d’oscillation du champ. Le rapport des
deux grandeurs s’appelle le paramétre de Keldysh y; il est inférieur a 1 dans le régime
d’ionisation tunnel (Keldysh 1965). La probabilité de passage est d’autant plus élevée que
I’amplitude du champ est grande et que le champ (oscillant) est proche de son maximum.

L’étape (b) correspond au mouvement de I’électron dans le continuum, ou il est
« éjecté » avec une vitesse initiale nulle. Il oscille alors quasi-librement dans le champ laser
ou il acquiert une énergie cinétique E., fonction périodique du temps. Selon la phase du
champ laser a I’instant ou I’¢lectron sort dans le continuum, on montre que sa trajectoire r(t),
a ’oscillation suivante, repasse par le cceur atomique (fleche pointillée sur la Figure I-14) ou
s’en ¢loigne définitivement.

La derniére étape (c) ne considere que les trajectoires r(t) qui repassent suffisamment
prés du noyau atomique. Il existe alors une probabilité pour que le systéme (e - cceur) se
recombine radiativement dans son état fondamental, en émettant un photon d’énergie
hv=I,+E, avec I, le potentiel d’ionisation de I’atome et E. 1’énergie acquise par 1’¢lectron

dans le continuum, au moment de la recombinaison. On montre alors, par un calcul de
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cinématique classique, que 1’énergie cinétique instantanée maximale de 1’¢lectron qui repasse
prés du noyau est E.,.=3,2U,. Le terme U, est 1’énergie pondéromotrice, c’est a dire
I’énergie cinétique moyenne d’un électron libre, de charge e et de masse m, dans un champ

laser d’amplitude E et de fréquence ®. Cette énergie pondéromotrice s’écrit :

eZEZ
e ()

L’énergie maximale des photons émis au cours de la recombinaison est donc définie par :

WV =1, +3.2U, (1-4)

Si le taux d’ionisation n’est pas trop élevé (les trajectoires ne menent pas a une
recombinaison), ce phénomeéne se reproduit a ’identique a chaque cycle optique du laser.
L’émission est donc un processus périodique de période T pouvant se décomposer selon les
harmoniques de la fréquence du laser générateur. De plus, au temps t+T/2, le méme
phénomene se produit avec la symétrie d’inversion (r<>-r, I’électron sort par effet tunnel de
I’autre coté du potentiel coulombien). Seules les harmoniques d’ordre impair sont donc
rayonnées. L’émission est ainsi constituée d’un train d’impulsions ultra breves (100 as),
larges spectralement, qui se prolonge sur toute la durée de I’impulsion laser. C’est le spectre
de ce train périodique d’impulsions, qui est observé expérimentalement dans 1’espace de
Fourier comme une série discréte d’harmoniques impaires de la fréquence d’excitation. Le
mouvement de 1’électron n’est toutefois pas strictement périodique, du fait de 1’étalement du
paquet d’onde ou de I’ionisation : il existe une largeur finie des structures a qm dans le spectre
et une durée finie d’émission.

Le mode¢le en trois étapes reproduit les principales caractéristiques de la génération
d’harmoniques d’ordre élevé dans les gaz, que nous avons discutées précédemment. La loi de
coupure -4 implique les paramétres importants, qu’ils soient liés au laser fondamental ou a la
nature du gaz. L’extension du plateau est d’autant plus importante que 1’énergie
pondéromotrice acquise par 1’¢lectron est importante. L’énergie maximale des photons est
d’autant plus grande que la longueur d’onde excitatrice est grande (Upmkz). On comprend
ainsi pourquoi il est intéressant de générer les harmoniques avec un laser de longueur d’onde
IR. La loi de coupure illustre également la croissance linéaire de I’extension du plateau avec
I’éclairement laser (UpocE2=I). Cependant ceci n’est vrai que jusqu’a I’éclairement de
saturation Ig du gaz. Il est donc nécessaire de générer les harmoniques avec des impulsions
fondamentales de treés courte durée afin d’augmenter I, et conserver la croissance linéaire
plus longtemps. La nécessité d’utiliser des impulsions de courte durée et de grande longueur

d’onde explique le succeés des lasers Ti:Saphir pour la génération d’harmoniques. La
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dépendance en I, de la loi de coupure permet d’expliquer que ce sont les gaz rares légers,
ayant un potentiel d’ionisation I, grand, qui présentent le plateau le plus étendu. Le modéle
permet également de montrer que plusieurs trajectoires, de longueurs différentes, jouent un
role dans I’émission harmonique.

Le modé¢le semi classique permet de donner une représentation simple du processus de
génération et de comprendre 1’origine physique de la coupure du spectre. Cependant il
mélange des arguments classiques et quantiques tels que 1’ionisation tunnel, le mouvement
classique de 1’¢lectron et la recombinaison quantique. De plus il repose sur trois hypothéses
fondamentales : les contributions dominantes a la génération des harmoniques proviennent
des ¢électrons qui

(1) sont apparus dans le continuum avec une vitesse nulle

(i1) reviennent pres du noyau

(iii))  ont une énergie cinétique correspondant a la production d’une harmonique

donnée au moment du retour sur le noyau

C. Rappels théoriques concernant I’émission harmonique.

Le modele en trois étapes présenté précédemment n’est pas @ méme de décrire les
propriétés spatiales, temporelles et spectrales des champs harmoniques émis. Ces propriétés
importantes, tant du point de vue fondamental que du point de vue de I'utilisation des
harmoniques comme source de rayonnement UVX, ont été largement étudiées, aussi bien
expérimentalement que théoriquement. Pour comprendre ces effets, il faut décrire de manicre
quantique I’interaction atome —champ fort mais également étudier la propagation du champ
harmonique dans le milieu atomique. L’étude doit ainsi étre faite aussi bien a I’échelle
microscopique qu’a 1’échelle macroscopique. Une revue détaillée des études théoriques a été
menée par P. Salicres et coll., dans les références (Salieres 1995a, Salieres ef al. 1999a). Deux
aspects doivent étre pris en compte pour décrire de maniére rigourecuse la génération
d’harmoniques d’ordre élevé. Il y a tout d’abord la réponse microscopique d’un milieu
atomique soumis & un champ intense. Ensuite il faut considérer la réponse macroscopique,
c’est-a-dire la propagation du champ harmonique macroscopique (somme cohérente des
champs microscopiques) dans le milieu générateur.

L’interaction entre un atome unique et un champ laser intense, décrite de maniére non
perturbative, peut étre calculée directement par résolution numérique de l’équation de
Schrédinger dépendante du temps (TDSE). Il est alors possible de résoudre le probléme a trois
dimensions donnant des résultats exacts pour un atome a ¢€lectron actif unique (Krause et al.
1992, Rae et al. 1994, Antoine et al. 1995). Cependant les temps de calcul sont alors trés

longs. Une solution alternative a ce calcul direct a été proposée par Lewenstein et
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collaborateurs, fondée sur I’approximation des champs forts (SFA), méthode analytique
approchée (L’Huillier er al. 1993, Lewenstein et al. 1994). Ce modele repose sur trois
hypothéses principales :
e La durée de I'impulsion laser est grande devant la période d’oscillation du champ
(2,7fs pour un laser a 800nm). Ainsi I’atome est soumis a un champ oscillant
d’amplitude quasi constante (hypothése adiabatique) de phase ¢. La réponse de
I’atome suit alors I’amplitude du champ.
¢ On ne considere que 1’état fondamental comme état lié. Les états excités liés de
I’atome, élargis par effet Stark dynamique, sont négligés.
e On tient compte des états dans le continuum correspondant aux états d’un électron
libre dans un champ oscillant.
On peut alors, tenant compte de ces hypothéses et considérant un facteur de Keldysh y<I,
résoudre analytiquement I’équation de Schrodinger dépendante du temps. Signalons que pour
les lasers de trés courte durée d’impulsion, inférieure a 27 fs, I’hypothése adiabatique n’est
plus valide. Dans le cas non adiabatique, I’atome est soumis a de fortes et rapides fluctuations
de ’amplitude du champ E(t) et de sa phase ¢(t), sur une période optique. Il faut alors calculer
la réponse de I’atome en considérant toute la variation du champ. Le modele de Lewenstein a
pu étre généralisé pour décrire I’interaction des atomes avec des impulsions ultra courtes
(Salicres et al. 1998, Geissler et al. 1999, Priori et al. 2000). Nous présentons ici le modele
dans le cas adiabatique, que nous avons utilis¢ pour les simulations présentées dans ce
manuscrit. Précisons que ce modele, complétement quantique, retrouve I’image semi-
classique en en justifiant les hypothéses, tout en décrivant rigoureusement les effets

d’ionisation tunnel, de diffusion et d’interférences quantiques.

1. Réponse de ’atome unique dans I’approximation SFA.

On suppose un atome a un électron actif unique soumis a un champ laser
E(t)= E cos(wt), polarisé linéairement selon x. Nous utilisons les unités atomiques mais les

énergies sont exprimées en unités 7. L’hamiltonien du systéme s’écrit comme la somme de
I’hamiltonien de I’atome Hy et de ’hamiltonien d’interaction H;. A I’instant t=0, le systéme

est dans 1’état fondamental |0) ;

H=Hy+H, :—%vz +V(¥)-E(t) % (1-5)

L’¢équation de Schrodinger dépendante du temps est :
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1-—=Hv2 +V(3?)—E(t)~)?}|‘l’()?,t)> (1-6)

Nous considérons le cas ou I’effet tunnel est le principal mécanisme d’ionisation (y<I)
(Ammosov ef al. 1986) en supposant, étant donné les éclairements élevés (10'*-10" W/em?),
que seul I’¢état li¢ fondamental |0) joue un role.

Dans le continuum on néglige I’effet du potentiel atomique sur le mouvement des

¢lectrons, qui sont considérés comme libres et traités comme des ondes planes. Les ¢léments

de matrice entre états du continuum, états propres |17> de I’'impulsion de 1’¢lectron sortant,
s’écrivent <\7|x|\7'> =iV ,0(v—v") (Grochmalicki et al. 1986). La fonction d’onde électronique

devient alors :

W@ =€ (a(t)| 0)+[d*v b(v,z)|v>) (1-7)

ou a(t) est I’amplitude de I’état fondamental, b(v,¢) les amplitudes des états correspondants du

continuum. En considérant que la génération d’harmoniques n’est due qu’aux recombinaisons

dans I’état fondamental, donc en négligeant les contributions continuum-continuum (Ivanov et
al. 1992), le moment dipolaire dépendant du temps x(¢) = <‘P(t)| x|‘{'(t)> s’écrit :
x(t)=2Re[d%5 0 (1)d" (7)b(5.1)) ot d(7)=(¥]+/0) (1-8)

En introduisant le moment canonique p =v +;l(t), avec Zl(t) potentiel vecteur du champ

laser, on obtient I’expression :

x(t)= ijdt' [@*pd"(p-4°(0)a () exp(-iS(p.0.) E@d(p - Ar))ale) e (1-9)

ou § ( ﬁ,t,t') est I’action quasi classique de 1’¢électron dans le continuum, s’écrivant :

¢ = (M
(gt )= Jar] 2=AC)

t'

+1, (I-10)

L’expression [-9 du moment dipolaire s’interpréte comme une somme d’amplitudes de
probabilité pouvant étre associées a différents processus. L’amplitude de probabilité pour

qu’un électron sorte dans le continuum au temps t’ avec le moment canonique p est

E (t').d ([9 — Z(t’))a(t’). La fonction d’onde ¢électronique se propage alors jusqu’au temps t. Elle
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acquiert un facteur de phase exp(— iS(f),t,t')), ou I’action quasi classique est associée au

mouvement libre d’un électron dans le champ laser avec un moment canonique constant. On
peut déja remarquer que la phase du dipdle x(?) dépend de I’éclairement par ’intermédiaire de

’action quasi classique. Enfin ’amplitude de probabilité pour que I’¢électron se recombine a
I’état fondamental est d (}3 —A4 (t))a*(t) .

Dans I’expression I-9, les valeurs de p qui contribuent a I’intégrale sont celles qui
rendent stationnaire 1’action quasi classique : V ﬁS( p..t,1')=X%(t)-%(t')= 0. Ce sont donc les
moments p_ pour lesquels I’électron, apparu au temps t’ dans le continuum, retourne a la

meéme position au temps t. Ces positions sont évidemment proches du noyau, car c’est le seul
endroit ou les transitions de et vers 1’état fondamental ont une amplitude de probabilité non
négligeable. L’ expression du dipole atomique, en tenant compte des extremums de 1’action

quasi classique (méthode du point selle) devient alors :

x(t)z der 7;_ d*(pst —A(t)) exp(— iS(pS,,t,r)) E(t—r).d(pst —A(t—f)lcl(t]z +cc (I-11)
£+17)

0

ou 7 =t-t’ est le temps de retour de I’¢électron au voisinage du cceur atomique et & une
constante positive de régularisation. Afin d’expliciter le dipole atomique, il est nécessaire de
calculer le coefficient a(t), amplitude de I’état fondamental, qui s’écrit en fonction du taux

d’ionisation complexe y(t) du milieu :

t
a(t)=exp| - I}/(t")dt" (I1-12)
0

Y(t) est calculé a partir des moments de transition d ( [9) et du champ E (t) L’expression du
taux d’ionisation peut étre traitée de la méme maniére que celle du dipole atomique ; on peut
montrer qu’en régime tunnel y(t) est une fonction périodique du temps de valeur moyenne y :

2

_ 1
2 = 0s [dr'y(t)) (I-13)
T 0

qui conduit a une décroissance exponentielle de la population de I’état fondamental :
la(t)” = exp(-T7) (I-14)
ou I'=2Rey dépend de I, et de U,. Le dernier terme dans I’expression (I-9) du dipdle

atomique est le terme de transition d( 13), qui dans notre cas se réduit aux transitions de et vers

31



Chapitre I : Généralités sur la génération d’ harmoniques d’ordre élevé dans les gaz rares.

le continuum. Les états du continuum sont traités comme des ondes planes, malgré la portée

du potentiel Coulombien. Les éléments de matrice prennent la forme (Bethe ef al. 1957) :

7/2 5/4 —
d(p)= i(z = J P oua=2I, (I-15)

Dans le cas d’un faible taux d’ionisation, on peut exprimer le dipdle x(2) comme une série de

Fourier des harmoniques d’ordre q impair de la fréquence fondamentale :

x(t) = que_iqwt_rt +cc (I-16)

q impair

Les coefficients x4 de la série I-16 sont calculés par transformée de Fourier de x(?) :

to+27
X, = 1 Ia’tx(t)exp(iqa)t) (I-17)
Ty

Une résolution analytique de 1’équation I-17 combinée a I-11 est possible, donnant le dipdle
harmonique en amplitude et en phase. Pour retrouver 1’image physique donnée par le modeéle
semi — classique (section B-7), on peut effectuer une analyse de type point selle sur les trois
variables ¢ (équation 1-17), ¢’ et p (équation 1-9). Remarquons que ces grandeurs sont
complexes du fait de 1’effet tunnel.

La résolution des équations qui traduisent que 1’action est stationnaire (I-10) permet de
déterminer les trajectoires quantiques ayant une contribution dominante au terme source xq de
I’harmonique considérée. Nous ne présentons ici, sans démonstration, que les principaux
résultats de (Lewenstein ef al. 1994, 1995). 1l est ainsi démontré que, dans la région de la
coupure, une seule trajectoire complexe domine I’émission harmonique. Elle correspond a un
temps de retour de I’électron tel que Re(t)~0,65T. Dans le plateau, par contre, deux
trajectoires sont dominantes, correspondant a des temps de retour complexes, t; et 1,. Les
parties réelles de ces temps mesurent le temps d’oscillation dans le continuum ;

- Re(t)), de I’ordre de T/2, définit la trajectoire dite « courte »

- Re(12)~T définit la trajectoire dite « longue ».

La phase associée a chacune de ces 2 contributions est déterminée par 1’action acquise le long
des trajectoires. En premicre approximation S~U,Re(t); la phase du dipdle associée a la
trajectoire longue est donc au moins deux fois plus grande que celle associée a la trajectoire
courte. La composante x4 du dipdle s’écrit comme la somme des contributions des trajectoires

courte et longue, incluant le terme d’interférence entre ces deux trajectoires (Gaarde et al.
1999) :

x, = Y|, expilg, ,) (1-18)
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ou q et p désignent respectivement 1’ordre harmonique et la trajectoire « courte » ou
« longue », ¢@,, désignant la phase du dipdle harmonique correspondant.

A titre d’illustration, nous présentons en Figure [-16 le résultat de la variation de
I’intensité et de la phase du dipdle, dans le cas de I’harmonique 45 générée dans le néon,
calculée a partir du modele SFA (résolution des équations I-11 et I-17). Le dipole x45 est
représenté dans une gamme d’éclairements allant de 1 4 6.10"* W/cm®. On observe clairement

deux régions dans la variation de I’amplitude du dipdle [x4s|.

—
<
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Phase du dipéle (rad)
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Eclairement laser (x10"*W/cm?)

Figure 1-16 : Variation de [’intensité et de la phase du dipole atomique de [’harmonique 45

générée dans le néon en fonction de l’éclairement laser.

A faible éclairement, quand I’harmonique se trouve dans la coupure du spectre, la croissance

est tres rapide avec une forte pente. A plus fort éclairement, quand I’harmonique entre dans la
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région du plateau, ’intensit¢ du dipdle sature en présentant des interférences entre les
trajectoires courte et longue, définies précédemment. La rupture de pente marquée a la
transition plateau - coupure a lieu pour un éclairement de 2,4.10" W/cm?. Cet éclairement
correspond a celui donné par la loi de coupure : 45w=1,+3,2U,, 1,=21,7eV pour le néon et
JUp(eV)=9,33/12(/1m)I(I 0"*W/em?). La phase du dipdle présente elle aussi un comportement
caractéristique : elle décroit linéairement avec I’éclairement croissant dans la partie de la
coupure (faible éclairement), avec une pente de —3,2U /o (-13,55 rad/(10"*W/cm?)). Dans le
plateau, la variation est bien plus rapide et présente des oscillations d’amplitude de I’ordre de
2n/3 autour d’une valeur moyenne de pente —6,1Uj/o (-25,9 rad/(10"*W/cm?)). Ce
comportement du dipole atomique, en amplitude et en phase, avec 1’éclairement laser illustré
par I’harmonique 45 générée dans le néon, n’est pas un cas particulier. En effet un
comportement similaire en plateau-coupure est observé quel que soit le gaz rare étudié, ou
I’ordre harmonique (ordre assez ¢levé afin d’étre en régime tunnel y<l). La principale
différence provient de 1I’éclairement de transition entre les deux régions.

En conclusion, le modéle SFA développé par Lewenstein et al. retrouve, en les
justifiant, les hypothéses du modele semi classique en trois étapes. Il permet de calculer le
dipole harmonique et de montrer la dépendance tres particuliere de la phase du dipole avec
I’éclairement laser dans ce régime de champ fort et basse fréquence. L’existence de plusieurs
trajectoires de I’électron contribuant a I’émission d’une méme harmonique a également été
démontrée. La variation de la phase du dipole et la présence de plusieurs trajectoires vont
jouer un role décisif lors de I’émission harmonique macroscopique. Pour en apprécier plus
précisément les conséquences, il est nécessaire d’analyser les équations de propagation d’un

champ dans un milieu dispersif.

2. Réponse macroscopique du milieu.

La génération d’harmoniques d’ordre élevé dans un gaz a pour terme source la
polarisation non linéaire (produit du dipole et de la densité atomique) induite dans le milieu
par un champ laser excitateur intense. Le champ harmonique macroscopique d’ordre q résulte
de la superposition cohérente des champs rayonnés a la fréquence qm par les dipdles
atomiques contenus dans le volume d’interaction. Il faut donc, pour obtenir une génération
optimale du champ harmonique total, que ces champs interférent constructivement. C’est le
probléme de 1’accord de phase entre la polarisation non linéaire et le champ harmonique qui
doivent se propager avec la méme vitesse de phase dans le milieu générateur. Nous verrons

2 2

e’k &oC
! Rappelons que U b= I etque [ = %E 2 , ce qui conduit & U,~6eV pour A=800nm et I=10"*W/cm”.
ma
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qu’il existe plusieurs causes possibles de déphasage : focalisation, dispersion atomique et
¢lectronique.... De plus, comme nous 1’avons vu, la phase du dipdle varie fortement en
fonction de 1’éclairement. La phase du champ harmonique émis n’est donc plus exclusivement
déterminée par la phase du champ laser fondamental, comme c’est le cas en régime
perturbatif, mais également localement, de maniére non triviale, par 1’éclairement dans le
milieu. La variation spatiale de 1’éclairement dans le milieu conduit & une distribution spatiale
de la phase du dipodle. Ainsi les conditions d’accord de phase ne sont pas uniques et dépendent
fortement des conditions de génération, pouvant déterminer différents régimes d’accord de
phase.

Dans un premier temps nous établirons les équations de propagation du champ
harmonique dans un milieu dispersif (§2.1), puis nous détaillerons les différentes conditions
d’accord de phase (§2.2).

2.1 Equations de propagation dans un milieu dispersif.

Nous ne présenterons ici qu’un rappel du formalisme utilis€é pour caractériser la
propagation du champ harmonique a travers un milieu dispersif. Une étude plus détaillée peut
étre trouvée dans (L Huillier et al. 1992, Balcou 1993 et Sali¢res 1995a). Ce rappel nous
permettra toutefois de mieux comprendre le processus d’émission macroscopique et de

discuter plus en détail les conditions d’accord de phase. L’équation générale® de propagation

d’un champ ¢électromagnétique E#(F,t) dans un milieu diélectrique isotrope neutre,
caractérisé par une polarisation électrique Pq(F ,t) , s’écrit :
1 2’E'(Ft) 1 0% (F.e)

AE (F,t)-— = (I-19)
7.) 2 or 6‘002 ot?

Dans D’approximation paraxiale, on suppose que le champ Eﬁ(?,t) est en tout point
perpendiculaire a 1’axe de propagation et résulte de la superposition du champ fondamental et
des champs harmoniques générés. On peut alors décomposer les contributions a ® et qo en

écrivant les champs sous la forme d’une série :

? L’équation de propagation est établie a partir des équations de Maxwell (Boyd, p57 1992).
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E(F,1)= % ZE;(F, t)exp(—igot)+cc

q impair

(I-20)

~ 1 ~= :

P (7,t)= 5 ZPq (7,t)exp(~iget )+ cc
q impair
En régime stationnaire, I’équation I-19, conduit a un systéme d’équations couplées :
qo 2 l (qo 2

AE (;)+(7j EF)- _8_(_) P (7.0) (121)

0 C

Cette équation, correcte dans le cas d’enveloppes temporelles lentement variables, peut ne
plus I’étre dans le cas d’impulsions courtes comme celles que nous considérons. La résolution
du cas non stationnaire (Shen 1984) est traitée en faisant intervenir les transformées de
Fourier des enveloppes temporelles E; et Py, en développant les termes faisant apparaitre les
dérivées premicre et seconde en temps. Lorsque les enveloppes varient lentement sur une
période optique, un terme supplémentaire apparait dans le premier membre de I-19:

2ik, E,(F,1) ® _ vy -
—F———— ou v, , =—— est la vitesse de groupe a la fréquence harmonique q.

2.9
Veg Ot q

En général, cette approximation de I’enveloppe temporelle lentement variable est faite
en parallele avec I’approximation de I’enveloppe spatiale lentement variable (voir plus loin).
Si la dispersion de la vitesse de groupe n’est pas négligeable, un décalage temporel entre les
impulsions fondamentale et harmoniques se produit au cours de la propagation. Dans le cas
qui nous intéresse, cette dispersion est faible car le milieu gazeux est suffisamment dilué. La
résolution des équations se rapporte alors au cas quasi stationnaire, ou les champs se
propagent simultanément dans le milieu. La solution est identique au cas stationnaire, sous
réserve de se placer dans le référentiel se translatant avec la vitesse de groupe maintenant
identique pour les champs fondamental et harmoniques. Le changement de variables est (z "=z,
t'=t-z/vy). Cela suppose de négliger les contributions spatiales non locales a la polarisation,
mais aussi de considérer que la polarisation suit la valeur temporelle instantanée du champ
fondamental.

La polarisation Py induite a la fréquence qw se décompose en une partie variant

linéairement avec Eq et une partie non lin¢aire :

P, =Pt +P N =eoy E +P, N (1-22)
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La susceptibilité y, est reliée a I’indice du milieu par n,=(1+ ;(q)l/ ? Dans le cas d’une faible
dispersion, I’indice de réfraction est la somme des différents termes de dispersion induits par

le milieu dilué (la partie imaginaire de la polarisabilité représente I’absorption) :

nq(r,z)=1+%Na(r,z)aa(qw,m%N,.(r,z)a,.(qw,m%Ne(r,z)ae(qw) (1-23)

ou a, 1 et e se rapportent a la contribution respective des atomes, ions et électrons libres, o
¢tant la polarisabilité dépendant de I’éclairement I du champ fondamental dans les cas
atomique et ionique et N les densités des différentes especes présentes dans le milieu. Les
densités dépendent des coordonnées radiale et longitudinale. Si la contribution des ions peut
étre négligée (ai(qm) est trés faible), il n’en est pas de méme pour les deux autres termes. La
dispersion atomique peut jouer un role non négligeable, en particulier dans le cas de
géométries d’interaction ou le laser générateur est peu focalisé (voir plus loin). Un autre terme
important est la dispersion ¢lectronique. Lorsque le milieu commence a s’ioniser, produisant
des électrons libres, le terme de dispersion correspondant peut trés rapidement égaler les
autres termes de dispersion et entrainer une défocalisation du faisceau : 1’ionisation change

aussi les conditions d’accord de phase. Les vecteurs d’onde peuvent étre écrits :

k, = n, (r,z)—a)ﬁ = kq0 (z)+ Ok, (r,2) (1-24)

On sépare ainsi les vecteurs d’onde 1qu (z) et i, (z) qui induisent des variations rapides des

champs, et éﬁq (r,z) et &k (r,z) qui introduisent des corrections lentement variables,

dépendantes de r, aux champs harmoniques et fondamental. On introduit alors les fonctions

enveloppes :
Eq = E; exp[— i J. k;) (z')dz'}
- (1-25)
P =P exp(— i I qk! (z')dz‘]
ou P;d est le terme dominant dans la polarisation non linéaire, ne faisant intervenir que le

fondamental, les harmoniques étant suffisamment faibles pour qu’on néglige les termes
d’ordre supérieur. L approximation des enveloppes lentement variables dans la direction de
propagation z (6%/0z” est négligeable devant kq0/0z, *10x* et 0*/0y”) permet alors d’écrire le
systéme d’équations :
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A E, +2ik” % 12k &, )E, =0
zZ
(1-26)

B, OE, (- —\= g :
AE, +2ik§ 4 +2(qu ~é7cq)Eq =—L(ﬂj P, exp[—i_[Ak?(z')dz']

Oz g\ €
ou A, est le laplacien transverse (somme des dérivées secondes par rapport aux coordonnées
transverses x et y), et Ak;) = kqo - qklo.

En introduisant £ .= E . exp(i IAk;’ (z')dz'] la deuxieme équation du systéme [-26 devient :

—
~

= OF - L= ’ .
AE, +2ik! =042k (5%, + AR ) E :--(—J P (1-27)

q ‘I6Z q q &
0

Remarquons qu’une approche équivalente a la précédente consiste a introduire directement,
lors de la définition des fonctions enveloppes 1-25, le vecteur d’onde total lgq (r,z) dans le

terme de phase. On obtient des équations équivalentes au systeéme [-26, mais permettant de
mieux séparer les influences de la variation transverse de 1’indice (qui affecte la propagation
des champs) et du changement du désaccord de phase entre le champ fondamental et les
harmoniques. Le terme de phase du second membre de I[-26 est alors modifié

en :exp[—i J Ak, (z')dz'}. Pour que le transfert d’énergie du champ fondamental au champ

—00

harmonique généré soit optimal, il faut réaliser :

Ak, =k, —qk, =0 (1-28)

C’est la condition d’accord de phase classique.

La résolution du systéme d’équations (I-26 et [-27) repose donc sur la détermination
des vecteurs d’onde des champs fondamental et harmoniques, ainsi que la polarisation non
linéaire. Rappelons que celle-ci dépend du dipdle atomique calculé dans le modéle SFA (C-1).

On peut I’écrire comme :
P (r,z,t)=2N,(r,z,t)ex, (r,z,0)expliqe, (r,z,t)) (1-29)

ou ¢ (r,z,t) est la phase du champ fondamental. En exprimant le dipole atomique en fonction

de son module et de sa phase ¢,=arg(x,), I-29 devient :

P, (r, z, t) =2N, (r,z,t)e‘xq (r,z,1) exp(z' arg(xq7 )+iqo, (r, z, t)) (I-30)
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Un traitement rigoureux de 1’influence des indices de réfraction sur la propagation des
champs harmoniques nécessite de propager en premier lieu le champ fondamental dans le
milieu non linéaire (I-26a). Les électrons libres produits par ionisation du milieu peuvent
défocaliser le fondamental au cours de sa propagation. En effet I’indice de réfraction di aux
¢lectrons libres est plus faible au voisinage de I’axe de propagation (ou I’ionisation est forte)
que sur les bords : le milieu ionis¢ agit alors comme une lentille divergente. Pour tenir compte
de cet effet il est nécessaire de modéliser le profil de densité atomique, ainsi que les taux
d’ionisation calculés a partir des modéles ADK (Ammosov et al. 1986) rendant compte de la

déplétion du milieu et de la densité d’¢lectrons libres. On calcule ensuite la polarisation non
linéaire P, et le vecteur d’onde dépendant de I’intensité é?gq (r,z) induits par le champ
fondamental E; perturbé par la défocalisation.

Nous avons maintenant tous les €léments pour effectuer une résolution numérique des
équations de propagation établies en [-26 et [-27.

2.2 Conditions d’accord de phase dans le cas d’un faisceau fondamental Gaussien.

Parmi tous les phénomenes complexes qui interviennent dans la propagation, il en est
un particuliérement important : c’est I’accord (ou le désaccord) de phase entre les champs
excitateur et harmonique. C’est ce que nous discutons de facon phénoménologique dans cette
section a 1’aide d’une approche géométrique basée sur la conservation des vecteurs d’onde
(Salieres et al. 1995b, Salieres 1995a, Balcou et al. 1997). Nous considérons ici un champ

laser fondamental de fréquence o, polarisé linéairement, assimilé a un faisceau Gaussien de

paramétre confocal b, noté : E, (7, ¢) = |E1|exp(i ¢,(F,t)). La phase ¢,(7,t) du laser fondamental

peut étre exprimée comme :

C
20

® | 1 k'r?
P t)=0 (z,t)+ @ . (F.t)=— | n(z',t)dz' + ar exp| — — I-31
0= 6)s 0, )= [ s Lo A7 ]
On distingue, d’une part, ’influence du milieu dispersif, qui apparait dans ¢, (F ,t) associée a
la propagation d’une onde plane selon z. L’indice n; inclut I’influence des atomes et des
¢lectrons libres. On néglige ici la variation radiale de I’indice. D’autre part, on considére la

phase du faisceau Gaussien gogéo(F,t) associée a la focalisation du laser dans le milieu
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émetteur, ou klo dépend de I’indice du milieu n;. Sur ’axe z, cette phase de focalisation est
. . 2z
appelée phase de Gouy et devient ¢, (r =0,z, t) = —arctan ik

Le vecteur d’onde associé au faisceau fondamental est déterminé par le gradient de la phase,

aboutissant a :

k\(r,z,t)=Vo,(r,2,t) =V} (2,t)+ Vo, (r.zt)=k'Z + k, (r,2,t)  (1-32)

ou z est le vecteur unitaire dirigé selon 1’axe de propagation.

Nous avons vu précédemment (équation [-30) que la phase de la polarisation non
linéaire dépend de la phase du champ fondamental, mais aussi de la phase ¢, du dipdle
atomique, qui varie linéairement avec 1’éclairement laser. Le vecteur d’onde associé a la

polarisation non linéaire peut donc s’écrire comme :

ky, (r,z,t): Vou (r,z,t)= " (r, z,t)+ V¢q (r, Z;t)z qlgl +K (I-33)

avec K = §¢q = —Uq,pﬁl (r,z,t), (Ngp>0, cf. Figure I-16) ou q et p désignent respectivement
I’ordre harmonique et la trajectoire contribuant principalement a I’émission harmonique. Le

vecteur d’onde k, du champ harmonique génére présente dans une géométrie peu focalisée

(faible divergence du faisceau générateur) un module ‘lgq‘ ~n, 99 dépendant de I’indice de
c

réfraction du milieu a la fréquence qw. Les deux champs doivent se propager avec la méme
vitesse de phase, conduisant a la quasi égalité des vecteurs d’onde, et a la condition d’accord

de phase « généralisée » :

k, =gk, + K = qk{Z + gk ,, + K (1-34)

q

I

Le vecteur d’onde associé a la phase du dipdle peut donc contribuer a 1’accord de phase dans

plusieurs directions, radialement et longitudinalement, selon la distribution de 1’éclairement
dans le milieu. En fait, les distributions spatiales des vecteurs d’onde lgl et K vont déterminer

des régions ou I’accord de phase peut étre réalis€. En Figure 1-17 sont représentées les

variations spatiales de ces vecteurs d’onde dans la région du foyer, pour un laser se
propageant de la gauche vers la droite. Le vecteur 121 est principalement dirigé selon I’axe de
propagation z. La Figure I-17a illustre un champ de vecteur convergent pour z<0 (qui
correspond a un foyer laser situé¢ apres le centre du milieu atomique) et divergent pour z>0.
Nous discuterons les différentes contributions a ces vecteurs plus en détail dans le Chapitre II.
Le vecteur K qui est proportionnel & 'opposé du gradient de 1’éclairement présente une
distribution spatiale plus complexe (Figure I-17b).
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Figure 1-17 : Distribution spatiale dans la région du foyer (a) du vecteur d’onde laser /El et

(b) de la phase atomique K d ‘apres (Balcou et al. 1997).

Pour illustrer ceci, nous nous plagons dans le cas d’un milieu trés dilué ou la dispersion
atomique est négligeable : ny~n;, ce qui implique ‘kq‘z‘qklo ‘ Nous distinguons quatre

positions dans le volume focal, illustrées schématiquement en Figure [-18 :

(a) En =0 et z=0, le vecteur d’onde K est nul ; on obtient alors un désaccord de

. .. 2
phase di a la phase de Gouy, conduisant a la condition k, — gk, = =4

(b) En r=0 et z>0, le vecteur d’onde K permet de compenser, du fait de la variation

longitudinale de 1’éclairement laser, le désaccord de phase introduit par la focalisation

du laser gk

géo ©t permet un accord de phase colinéaire. En effet gk, oc -z, qui

diminue la contribution qlg1 , et K ne pointent pas dans la méme direction. Le champ

harmonique se construit alors sur I’axe, résultant en une émission harmonique centrée

en sortie de milieu ainsi qu’en champ lointain.
(c) En =0 et z<0, la situation est inversée. Les vecteurs d’ondes K et qlggéo pointent

dans la méme direction, il n’y a plus de compensation possible. Dans ce cas 1’accord
de phase est trés dégradé, rendant la construction du champ harmonique impossible
sur I’axe.

(d) En r#0 et z<0, contrairement au cas précédent, il existe des régions hors axe de

propagation permettant un accord de phase efficace non colinéaire. Il est alors possible

de satisfaire la condition lgq = qlgl + K dans une région proche du foyer mais hors axe,

ou la composante radiale de K est importante. Le champ harmonique émis présente
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alors une structure spatiale annulaire. Le gradient radial est d’autant plus important
que le facteur 7,, est important. La trajectoire longue semble alors avoir la

contribution dominante dans 1’accord de phase hors-axe.

Rappelons toutefois qu’en régime perturbatif (faible éclairement, ¢=constante) la condition

d’accord de phase (I-34) se réduit a une égalité entre les vecteurs d’onde k , €t qlg1 .

k k
q q
(a) > . >
—>— > © >
qk qk K
lgq qk
(b) N ——— < (d)

<
KN
o
|
ol

Figure 1-18 : Représentation géométrique de [’accord de phase en terme de vecteurs d’onde
en r=0 et z=0 (a), r=0 et z>0 (b), r=0 et z<0 (c) et r=0 et z<0 (d). Le faisceau

se propage de la gauche vers la droite.

Les conditions d’accord de phase (b) et (d) sont illustrées sur la Figure I-19, par des
simulations de la construction du champ de I’harmonique 45 dans le milieu générateur (néon,
d’apres Saliéres et al. 1995b calculés a partir du code de propagation). Lorsque le laser est
focalisé avant le jet (z=+3mm, cas (b)), le champ harmonique se construit sur I’axe et présente
une faible divergence a la sortie du milieu. Par contre lorsque le laser est focalisé apres le jet
(z=-1mm, cas (d)), bien que le front d’onde du faisceau fondamental soit encore convergent,
le champ harmonique se construit principalement hors axe, présentant un profil annulaire a la
sortie du milieu, avec une divergence bien plus importante que dans le cas précédent.
L’observation des profils d’émission harmonique est une conséquence directe de la fagon dont
I’accord de phase est réalisé dans le milieu. La signature de ces conditions d’accord de phase
apparait dans la courbe d’efficacité de génération (trait plein) sous la forme de deux maxima

aux positions z optimales.
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Figure I-19 : Variation de [’efficacité de génération (trait plein) dans le milieu en fonction de
la distance z entre le centre du jet et le foyer, d’apres (Salieres et al. 1995b).
La construction dans le milieu du champ harmonique aux positions z optimales
est également représentée.

Conclusion

Nous avons tout d’abord décrit les systemes expérimentaux utilisés pour la génération
des harmoniques d’ordre élevé (laser, milieu atomique) et pour leur analyse et détection
(spectrometre, détecteurs). Nous avons ensuite rappelé les principales dépendances
expérimentales des spectres harmoniques en fonction des caractéristiques du laser excitateur
et du milieu générateur. La structure caractéristique en plateau — coupure des spectres
harmoniques peut étre expliquée par un formalisme relativement simple (modele semi-
classique en trois étapes). Le modele quantique retrouve rigoureusement 1’image proposée par
le modéle semi-classique en en justifiant les hypothéses.

On retrouve alors le méme comportement en plateau — coupure, en fonction de
I’éclairement laser dans le milieu, du module du dip6dle atomique. Aprés une croissance rapide
a faible éclairement, lorsque 1’harmonique est dans la coupure, le module du dipdle sature en

présentant des interférences a éclairement plus élevé. La phase du dipdle passe d’une

43



Chapitre I : Généralités sur la génération d’ harmoniques d’ordre élevé dans les gaz rares.

décroissance linéaire dans la coupure a une décroissance plus rapide dans le plateau qui
présente des oscillations. Ces interférences sont dues a 1’existence de différentes trajectoires
de I’¢lectron, une courte et une longue, qui contribuent a I’émission harmonique.

Nous avons ensuite rappelé les principaux développements des ¢équations de
propagation des champs fondamental et harmonique dans un milieu dispersif, dans les
approximations paraxiale et des enveloppes spatiales et temporelles lentement variables. Par
une approche géométrique nous montrons comment la condition d’accord de phase classique
est modifiée en régime de champ fort — basse fréquence par un terme di a la variation rapide
de la phase du dipdle atomique en fonction de 1’éclairement laser dans le milieu générateur.
La conséquence de cette phase supplémentaire est 1’existence de deux positions de
focalisation ou I’accord de phase est optimal (cas d’un faisceau Gaussien focalisé dans un jet
de gaz). L émission harmonique présente ainsi un profil centré lorsque le laser est focalisé
avant le milieu atomique, signature d’un accord de phase efficace sur I’axe. Lorsque le laser
est focalisé apres le centre du jet, I’émission résultante est annulaire, signature d’un accord de
phase efficace hors axe.

On peut donc dire qu’il existe deux régimes d’émission harmonique régis par les
conditions de focalisation dans le milieu. Nous allons étudier plus précisément ces conditions
d’accord de phase dans le cas de la génération d’harmonique lors du couplage du laser
fondamental dans un capillaire rempli de gaz. Nous verrons alors s’il est également possible
de trouver deux régimes d’accord de phase bien qu’il n’existe plus qu’une condition de

focalisation unique, a savoir le guidage du faisceau fondamental par la fibre creuse.
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Chapitre II : Génération d’harmoniques d’ordre élevé dans les fibres creuses.

Introduction.

1. Contexte

Au cours des dernieres années, un certain nombre d’applications utilisant les
harmoniques d’ordre élevé comme source de rayonnement UVX ont été développées, utilisant
leurs propriétés uniques de cohérence et de courte durée. Bien que ces applications aient
d’ores et déja démontré I'intérét de la source harmonique, un grand nombre de nouvelles
applications seraient rendues possibles si le nombre de photons générés était augmenté. Aussi
I’optimisation de I’efficacité de génération est-elle devenue un sujet particulierement chaud.
L’influence des différents paramétres de l’interaction laser — matiére sur la génération
harmonique ayant été tres étudiée (cf. Chapitre 1-B), il a été proposé de générer les
harmoniques en couplant le laser fondamental dans une fibre creuse remplie de gaz
(Rundquist et al. 1998, Constant et al. 1999). Ce dispositif expérimental était trés intéressant
pour trois raisons principales. La premiére est la possibilité d’augmenter considérablement la
longueur du milieu générateur (quelques cm) par rapport a un jet pulsé de gaz (quelques mm).
La seconde est I’effet de guidage du faisceau laser fondamental par la fibre creuse. On peut
ainsi espérer soumettre le milieu générateur a un éclairement plus constant en limitant
fortement les effets de défocalisation par les électrons libres. Ces deux raisons permettent
d’augmenter de maniere significative la longueur d’interaction entre le laser et le milieu
générateur, premicre étape vers 1’optimisation de I’émission harmonique. La troisiéme raison
est la possibilité d’un controle plus précis de I’accord de phase entre la polarisation non
linéaire et les champs harmoniques émis. Une derniére raison, plus technique, est liée au taux
de répétition ¢élevé des systémes lasers kHz. Les jets pulsés fonctionnant a taux de répétition
¢levé et présentant des densités atomiques pics suffisamment €levées sont encore relativement
rares. Les importantes quantités de gaz qui sont alors relachées dans 1’enceinte font que le
vide résiduel augmente tres vite lorsque 1’on utilise un systéme de pompage classique (pompe
primaire couplée a une pompe turbo moléculaire). Avec une fibre creuse on limite les pertes
de gaz et on conserve un vide résiduel satisfaisant méme en utilisant un systeme classique de
pompage.

Les premiéres études effectuées sur la génération d’harmoniques dans les fibres
creuses ont principalement porté sur 1’efficacité de génération (Rundquist et al. 1998, Durfee
Il et al. 1999). Les auteurs rapportent une augmentation de deux ordres de grandeurs de
Iefficacité selon les conditions de génération. Ces derniers ont mesuré 1’intensité d’une

harmonique d’ordre q en fonction de la pression, qui semble étre le parametre important pour
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I’accord de phase. Ces variations en fonction de la pression, révélent systématiquement un
maximum d’émission pour une valeur donnée de la pression, qui dépend de la nature du gaz.
L’¢étude des profils d’émission montre que I’on passe d’un faisceau harmonique tres large a un
faisceau centré lorsque la pression optimale pour I’accord de phase est atteinte. Une étude
expérimentale et théorique (modéle 1D) menée par (Constant et al. 1999), compare les
efficacités de génération obtenues lors de la génération dans une fibre et dans un jet, toujours
en étudiant la variation du signal harmonique émis en fonction de la pression. Dans les deux
cas il existe une pression optimale, différente selon le conditionnement du milieu, avec des
efficacités de génération équivalente.

Dans ce chapitre, aprés avoir présenté des spectres d’émission ainsi que des courbes
d’efficacité de génération en fonction de la pression, nous nous intéresserons a la maniere
dont s’effectue 1’accord de phase lors de la génération dans les fibres creuses remplies de gaz.
Pour cela, nous présenterons dans un premier temps les méthodes expérimentales utilisées
afin de définir les meilleures conditions de génération. Puis nous regarderons plus en détail les
profils d’émission en champ lointain des harmoniques, signature explicite de la facon dont se
réalise I’accord de phase dans le milieu. Pour finir, les résultats expérimentaux seront
comparés aux simulations numériques, ce qui mettra en évidence des effets importants. Pour
commencer, nous présentons des rappels sur la propagation d’un faisceau dans une fibre

Creuse.

2. Rappels théoriques sur la propagation d’un faisceau dans une fibre creuse.

2.1 Généralités.

Nous considérons la maniére d’obtenir un bon couplage du laser dans la fibre creuse et
sa conséquence sur le mode laser résultant. Le capillaire est caractérisé par sa longueur L et
son rayon interne a correspondant a la partie creuse de la fibre, mais aussi par I’indice de
réfraction n du matériau formant le guide d’onde. De maniére générale, la fibre creuse peut
étre considérée comme un cylindre circulaire «interne » de rayon a et de constante
diélectrique & (vide) enveloppé dans une gaine cylindrique « externe » composée d’un
matériau di¢lectrique ou métallique de constante di¢lectrique complexe & . On considere que
la perméabilité des deux milieux est la méme, égale a celle du vide pp (Figure 1I-1). Il faut
alors déterminer les composantes du champ des modes normaux du guide d’onde ainsi que
leurs constantes de propagation (vitesse de phase et constante d’atténuation) (Marcatili et al.
1964, Stratton 1941).
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Figure I1-1 : Fibre creuse diélectrique.

Afin de déterminer les modes de propagation dans la fibre, il faut résoudre les équations de
Maxwell. Les composantes des modes propres, dans le cas général d’une structure

cylindrique, satisfont a I’équation suivante en coordonnées cylindriques (Stratton 1941) :

+(k* =y f =0 (I-1)

r or

13( 6fj 10°f

r=— |+
or 06’

ou ¥ est la constante de propagation axiale du mode considéré. Les solutions de cette équation

sont des fonctions de Bessel (fonctions cylindriques circulaires), solutions de 1’équation

iéme

r | . . .
J,_(wu,,—)=0, 00 u; estlam " solution de J, ,(u,,), avec / et m des entiers caractérisant
a

le mode de propagation. Pour obtenir I’équation II-1, il faut supposer que ka=27ma/A >> |7 | g

ainsi que | yk-1] << 1, ou n=(&/e)"?

est ’indice de réfraction complexe du milieu
externe, k le vecteur d’onde dans le vide. La premicre inégalité impose que le rayon interne a
soit bien plus grand que la longueur d’onde du laser propagé dans le capillaire. La deuxiéme
inégalité implique que la constante de propagation axiale y soit peu différente du vecteur
d’onde dans le vide. Ceci limite I’analyse aux modes présentant peu de pertes.

Trois types de modes sont présents dans un tel guide d’onde, les modes €lectriques
circulaires transverses TEon,, les modes magnétiques circulaires transverses TMy, et les
modes hybrides avec toutes les composantes électriques et magnétiques EHj,. Les
composantes des champs dans ces modes sont répertoriées dans (Marcatili et al. 1964). La
propagation de I’onde dans la fibre creuse peut étre considérée comme une suite de réflexions
sous incidence rasante sur la surface du diélectrique. Cette succession de réflexions provoque
des pertes qui seront d’autant plus importantes que le mode propre considéré est d’ordre
¢levé. Ainsi le mode présentant le moins de pertes au cours de la propagation est appelé mode
fondamental de la fibre. Notons ici la différence avec la propagation dans une fibre « pleine »
ou, la réflexion rasante verre-air €tant totale, I’atténuation des modes lors de la propagation
peut étre tres réduite.
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2.2 Constantes de propagation des modes propres de la fibre creuse.

Les équations établies par Marcatili et Schmeltzer ménent a la détermination des
constantes de propagation pour les trois types de modes :

V(up, AN (1,2
rk|l-—| 22| [ 1—i2 II-2
4 { 2(27[51}( mﬂ t-2)

ou I, est donnée respectivement pour les modes TEgy, TMon, et EHpp, par :

1
n* -1
n2
l, = (I1-3)
n*—1
1,
—\n° +1
Lo )
n* -1

Rappelons que 1, peut étre complexe comme n=( &/&,) " selon le matériau constituant la
partie externe du capillaire. La constante de phase et la constante d’atténuation de chaque

mode sont, respectivement, les parties réelle et imaginaire de la constante de propagation y:

B, =Re(y)= 27” {1 - ﬂ%} [1 4 Im( lﬂj H}

a =nly)= (| £l

a

(11-4)

Dans un diélectrique, I’indice de réfraction n est généralement réel, les expressions (II-4) se

réduisent a :
2 1l u, A ?
=—J1—-= Zm”™
P z{ 2{27mH

(I1-5)

avec 1, donné par I’expression (II-3). Comme le facteur d’atténuation est proportionnel au

rapport A”/a’, on peut réduire les pertes en augmentant la taille du rayon interne a par rapport
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a la longueur d’onde. Dans le mode TEy,, plus I’indice n est grand, plus les pertes en énergie

sont importantes. Dans le mode TMyy, il est évident, en calculant la dérivée Ol,/On, que le
minimum d’absorption est obtenu pour n = V2 . Pour les modes hybrides EHj,, le minimum

de pertes est obtenu pour n = NER Ainsi, en considérant les valeurs de u;, possibles pour ces
modes, le mode présentant le moins de pertes est un mode hybride lorsque n<2, et TE(; dans
le cas contraire. Etant donné le type de fibre que nous avons utilisé (cylindre extérieur en
silice n=1,5), ce sera le mode hybride EH;; qui sera mode fondamental de la fibre.
L’atténuation en intensité d’un faisceau de longueur d’onde 800 nm couplé dans une fibre, de
4 cm de long et de rayon interne a=100um, est de 1%. La majeure partie de 1’énergie couplée
dans la fibre creuse sera donc guidée par ce mode.

2.3 Mode fondamental EH;; dans la fibre creuse.

Afin de réaliser un couplage efficace du laser dans la fibre creuse, il est nécessaire
d’adapter la taille du foyer laser a la dimension du mode fondamental de la fibre. Le mode
fondamental EH;; est caractérisé par la relation Jy(u;;)=0, ou u;;=2,405 est la premicre racine
de la fonction de Bessel. Le mode fondamental peut donc s’écrire : EH;;=J((2,4051/a).

1,0 3

exp(-2r'/w %), w,=0,8xa ' —— -arctan(2z/b)
V- - - (2,405%2)/(47°8°)

- - - J,/(2,405r/a), a=100um
0,8}

0,6

04F

Intensitée normalisée (u. arb.)
Déphasage du a la propagation (rad)

02} 3
\ 7 -= ~N
\ ’ \ \
\\ , N \
0,0 . ] AN ¢ 1 . -3 PR R NI BT R R
0 50 100 150 200 3 -2 A1 0 1 2 3
Coordonnée radiale r (um) Position axiale z (en unité de z)

Figure 11I-2 : Comparaison entre le mode fondamental EH,;; d’une fibre de rayon interne
100um (trait pointillé) et une Gaussienne telle que wy=0.8xa (trait plein) : (a)

distribution radiale d’éclairement (b) déphasage dii a la propagation.
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Si I’on considére que ’enveloppe de I’impulsion laser est Gaussienne, ou du moins peu
différente (M°~2), on peut comparer les distributions radiales d’intensité correspondant au
mode laser et au mode fondamental de la fibre. Cette derniére Iz oc Jo*(2,405r/a) est
comparable a une intensit¢ Gaussienne du type Ig oc exp(-2r2/woz), pour w(=0,8xa. Cette
comparaison est illustrée en Figure II-2a pour une fibre de rayon interne a=100um. Notons
que la comparaison n’a de sens que pour r<100um, c’est a dire a ’intérieur de la fibre. En
Figure II-2b sont comparées les phases (en r=0) d’un faisceau Gaussien et du mode
fondamental de la fibre, selon les positions axiales z (exprimées en unité de longueur de
Rayleigh z;). La phase est la méme, que ce soit pour une propagation libre ou guidée sur un
intervalle [-z;,z;]. La fibre n’apporte donc rien de plus pour la génération d’harmonique, en
terme de phase, par rapport a la région focale d’un faisceau Gaussien. Par contre la fibre
permet de conserver la méme distribution radiale d’éclairement le long de 1’axe z, ce qui n’est

pas le cas avec un faisceau Gaussien.

A. Etude expérimentale.

Les expériences ont été réalisées lors de deux campagnes, la premiére a Saclay sur le
laser LUCA, la seconde a Bordeaux au laboratoire CELIA. L’expérience de Saclay a permis
I’étude de 1’accord de phase lors de la génération dans les fibres creuses. Cette expérience
sera détaillée dans la section A-2. L’expérience réalisée au CELIA avait pour but d’optimiser
I’émission harmonique et sera présentée dans la section A-1. Les spécificités des deux lasers
utilisés ont été présentées au Chapitre I §A-1. Leurs taux de répétition élevés (20Hz et 1kHz)
permettent des études systématiques avec une bonne statistique. Les deux lasers présentent
une bonne qualité de faisceau, caractéristique importante, notamment pour les études de

I’accord de phase a partir des profils d’émission harmonique.

1. Etude de D’efficacité de génération dans un capillaire.

1.1 Dispositif expérimental et couplage du laser dans le capillaire.

La Figure II-3 montre le dispositif expérimental utilis¢ au CELIA pour étudier et
optimiser 1’émission harmonique en fonction de différents paramétres de génération. Le
rayonnement harmonique émis lors de I’interaction non-linéaire entre le laser générateur IR et
le milieu atomique est analysé par un spectrometre UVX composé d’un miroir torique de
focale 2m et d’un réseau plan (cf. Chapitre [ §A.2). Le signal harmonique est mesuré¢ sur une

caméra CCD amincie Princeton, placée sous vide au foyer du spectrometre UVX. Ce type de
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caméra étant extrémement sensible au proche IR, un soin particulier est apporté a I’isolation
de la caméra de la lumiére IR du laser générateur, diffusée dans I’enceinte lors de sa réjection.
Pour cela deux filtres d’aluminium d’épaisseurs 1200 A et 2000 A sont placées avant la CCD.
Ces filtres de grand diameétre (1cmx3cm) sont déposés sur une fine grille qui les rend plus
résistants. Le fait de superposer deux filtres réduit considérablement la lumiére IR diffusée

par les micro trous présents dans chacun d’eux.

Laser CELIA
IR 800nm, 1kHz, 30fs, 10 mJ

Miroir plan

Fibre creug

Miroir sphérique
=50cm

Miroir de

Miroir torique f=2m 1ot
réjection

Dia;;hragme

Caméra

en Al CCD amincie
sous vide

Réseau plan

Arrivée de gaz

Figure I1-3 : Schéma expérimental pour la génération d’harmoniques dans une fibre creuse

remplie de gaz couplée au spectrométre UVX du CELIA de Bordeaux.

Les fibres creuses utilisées mesurent 4 cm de long pour un diamétre interne a allant de
100 a 400 um. Le gaz est injecté continliment dans le corps creux de la fibre par deux trous,
situés a 1 cm de chaque extrémité. Ceci permet d’obtenir une pression et donc une densité
atomique quasi-constante sur toute la longueur du capillaire. La pression moyenne dans la
fibre est proportionnelle a la pression amont mesurée (le facteur de proportionnalité supposé
~10 n’a pas été déterminé précisément). La fibre repose sur un support mécanique permettant
un réglage sous vide de son orientation par rapport a 1’axe du laser, représenté
schématiquement sur la Figure 11-4. Ainsi il est possible de translater la fibre sous vide, a
I’aide de vérins motorisés, dans les directions Y (latéralement par rapport a 1’axe du laser) et
X (verticalement par rapport a I’axe du laser). Le miroir sphérique de refocalisation du
faisceau laser est monté sur une translation manuelle afin de positionner précisément, a 1’air,
le foyer du miroir a I’entrée de la fibre (réglage de la position Z). Pour finir, des petits
moteurs réglant les tilts du miroir permettent d’ajuster I’angle entre le capillaire et le faisceau

incident (horizontal 6, et vertical 6,) afin d’optimiser le couplage du fondamental dans la fibre
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creuse. Dans un premier temps, on réalise 1’alignement de la fibre a bas flux pour ne pas
I’endommager, puis il faut trouver la condition de couplage optimal.

Une fois la fibre alignée sur 1’axe de propagation du laser, la taille du foyer laser est
adaptée a celle du mode fondamental de la fibre en diaphragmant le faisceau, optimisant ainsi
le couplage. Pour ceci, nous avons utilis€¢ un trou calibré de diametre compris entre 12 et
30mm (suivant la valeur du rayon interne a de la fibre) placé dans le faisceau de section
¢ ~35mm avant le compresseur, a une distance d’environ deux metres de I’entrée de la fibre.
A bas flux, nous avons réussi a coupler de I’ordre de 80% de I’énergie laser dans la fibre, en
mesurant a 1’aide d’un joulemétre 1’énergie avant la fibre, 180uJ, et I’énergie en sortie, 145uJ.
A plus haute énergie, le couplage est plus critique, tout d’abord a cause de la dispersion
induite par le gaz s’échappant de la fibre (défocalisation du laser avant ’entrée dans la fibre),
mais aussi du fait de la rapide détérioration de I’entrée du capillaire en cas de léger
désalignement. Notons que 1’énergie « perdue » en diaphragmant le faisceau laser aurait été
couplée, du fait d’une plus grande divergence, dans les modes supérieurs de la fibre, se

soldant par de plus fortes pertes.

Injection|
du gaz Rayonnement
Laser IR harmonique émis

Figure 11-4 : Schéma du montage des différentes translations pour réaliser le couplage du

laser IR dans la fibre creuse.

1.2 Etude de I’émission harmonique en fonction des parameétres de génération.

1.2.1 Spectre harmonique en fonction de [’énergie laser.

L’¢énergie laser utilisée pour générer les harmoniques d’ordre €levé est un parametre

important (cf. Chapitre I §B.2). Il faut atteindre des éclairements conséquents dans le milieu,
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proches de 1’éclairement de saturation, afin d’optimiser la génération et d’étendre le plateau
d’émission. Pour régler 1’énergie couplée dans la fibre, une lame demi-onde est placée avant
le compresseur. Lorsqu’on tourne la polarisation du laser, le compresseur joue un role
d’atténuateur : I’efficacité de diffraction des deux réseaux qui le composent est optimale pour
une polarisation perpendiculaire aux traits des réseaux (donc dans le plan d’incidence) et
diminue fortement lorsque 1’on s’en ¢€loigne. Le compresseur peut étre considéré comme un
analyseur imparfait ; la mesure de 1’énergie IR transmise en fonction de 1’angle de la lame A/2
donne un rapport d’atténuation de 20. Le principe du systeéme et les résultats expérimentaux
sont représentées en Figure I1-5. Grace a ce systéme nous pouvons varier facilement I’énergie

laser injectée dans le capillaire.

Lame A/2
E, B
0 Compresseur 4-passages
h Z_ 1,0 o)
20 \ 2 08f
y g
§ 06
x
= 04
5
O
0’00 40 80 120 160 200 240 280 320 360
0
détecteur

Figure I1-5 : Schéma de principe de la variation de [’énergie laser avec une lame demi onde

et energie laser transmise en fonction de l’angle 6de la polarisation.

En Figure II-6 est présentée 1I’évolution d’une partie du spectre (harmoniques 25 a 31
générées dans 45 Torr d’argon), pour différentes énergies IR envoyées vers la fibre creuse de
diametre interne 200um. Les spectres sont corrigés du bruit de fond, de la réponse du
spectrometre et du détecteur. Les structures visibles dans les profils harmoniques sont
produites par la grille qui sert de support aux filtres en aluminium, placés avant la caméra
CCD. Le temps d’exposition de la CCD est de 1s, correspondant a 1000 tirs. Si I’on suppose
que 1’on couple 80% de 1’énergie dans le capillaire, les éclairements sont respectivement :
9.10", 1,3.10", 2,7.10", 4,5.10", et 8.10"*W/cm® pour (a), (b), (c), (d) et (¢). A faible
¢éclairement ((a) et (b)) on observe une claire augmentation du signal pic et une largeur
spectrale quasi constante. A fort éclairement ((c) et (d)) I’augmentation du signal pic sature
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alors que la largeur spectrale s’accroit considérablement. Ainsi le spectre de I’harmonique 27
est élargi de 3A & 15A a mi-hauteur, lorsque 1’éclairement est augmenté de 1,3.10'* 4 4,5.10'
W/em?. De plus on observe un déplacement global de la fréquence centrale de I’harmonique

vers les courtes longueurs d’onde, couramment appelé « déplacement vers le bleu », qui sera

discuté plus loin. Ce déplacement peut atteindre plus de 10 A au plus fort éclairement.

Signal harmonique (u. arb.)

Signal harmonique (u. arb.)

Figure II-6 : Spectres des harmoniques 25 a 31 générées dans 45 Torr d’argon pour
différents éclairements pics dans le milieu : 9.10" (a), 1,3.10™ (b), 2,7.10" (¢),
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A éclairement encore plus élevé (8.10'*W/cm?), nous avons observé des élargissement
spectraux tellement importants que les harmoniques se superposent, résultant en un spectre
blanc (Figure II-6¢). A faible éclairement, les harmoniques sont séparées de 2nm. Dans le cas
du spectre blanc, le décalage/élargissement de 1’harmonique par [’ionisation est donc

supérieur a ces 2nm, mais difficile a estimer puisque les harmoniques se recouvrent.
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Figure II-7 : Spectres des harmoniques 35 a 47 générées dans 98 Torr de néon pour
différents éclairements pics dans le milieu : 2,8.10" (a), 4,6.10" (b), 7,6.10"
(c) et 8,6.10" W/em® (d).

Nous avons ¢également étudi¢ D’effet de 1’éclairement laser sur les harmoniques
générées dans le néon a une pression de 98 Torr. La Figure 11-7 présente les harmoniques 35 a
47 générées a des éclairements de: 2.8.10" 4,6.10" 7.6.10" et 8,6.10'" W/em?,
respectivement pour (a), (b), (c) et (d). On observe une nette augmentation du signal
harmonique pic a faible éclairement ((a) et (b)) puis une saturation ((c) et (d)). Comparé a
’argon, I’élargissement spectral a fort éclairement est ici nettement plus faible (1,4A a 3A),
ainsi que le décalage spectral, qui atteint 2,1A pour I’harmonique 47. Un point remarquable
dans ce spectre du néon par rapport a I’argon, est que les harmoniques d’ordre élevé sont
clairement plus intenses que les ordres faibles et cette tendance s’accentue a fort éclairement.
H45 est ainsi deux a trois fois plus intense que H37 lorsque le signal est intégré sur la largeur

du profil spectral. Malgré les fluctuations d’intensit¢ de I’émission harmonique, cette
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asymétrie a été systématiquement observée, aussi bien dans le néon que dans I’hélium. Il
semble donc que des effets d’accord de phase, ou d’absorption par le milieu émetteur lui-
méme, favorise les ordres €élevés au détriment des plus faibles ; ils seront détaillés en section
A.2. Remarquons pour finir que les spectres sont coupés au dela de I’harmonique 47 du fait
du seuil d’absorption Lj des filtres en aluminium a 17,05nm (Gullikson et al. 1994).

Le décalage/élargissement spectral observé sur les harmoniques peut étre relié a
I’ionisation du milieu, effet d’autant plus fort que 1’éclairement dans le milieu est supérieur a
I’éclairement de saturation. Les éclairements de saturation des différents gaz rares sont
déduits de la mesure d’ions une fois chargés, en fonction de 1’éclairement laser (Auguste et al.
1992). On voit ainsi que les spectres dans I’argon (Figure II-6¢ et I1-6d) ont été enregistrés au
dessus de I’éclairement de saturation, en présence d’une forte ionisation du milieu (cf.
Chapitre 1 §B.5). Pour le néon, I’effet est moins important car I’éclairement maximal reste
inférieur a 1’éclairement de saturation.

La variation temporelle de I’indice de réfraction, par I’intermédiaire de la densité
d’¢lectrons libres N,, a pour premicre conséquence le décalage spectral vers le bleu de
I’impulsion fondamentale (Macklin et al. 1993, L’Huillier et al. 1992). Rappelons que le
décalage spectral d’une impulsion de longueur d’onde A se propageant dans un milieu ionisé

de longueur L peut étre estimé par (Yablonovitch 1988, Le Blanc et al. 1993) :

213
ST (11-6)
8rg,m,c” dt

(ou e et m, sont respectivement la charge et la masse de 1’électron et ¢ la vitesse de la
lumiere). Pour un éclairement proche de I’éclairement de saturation, on peut approximer la
variation temporelle de la densité €électronique dN./dt par Ny/t ou Ny est la densité atomique
initiale et T la durée de I’impulsion. On peut estimer le déplacement spectral du fondamental
dans nos conditions expérimentales (A=800 nm, 1=40 fs, L=4cm), en supposant que tout le
milieu est ionisé uniformément une fois, avec une densité atomique moyenne de 1,4.10"
at/cm’ (la pression au niveau de 1’injection n’est pas conservée sur toute la fibre - diminution
d’au moins un facteur 20 sur les bords). Dans ces conditions, le déplacement spectral du
fondamental est de 108nm (donc 4nm pour I’harmonique 27). Le décalage spectral des
harmoniques peut quant a lui avoir deux origines : la variation de I’indice de réfraction a la
fréquence harmonique qo et le décalage spectral du fondamental. Le décalage di a I’indice
est égal a SKqZSXI/q3 alors que le déplacement du fondamental reporté sur I’harmonique est
OAq=0A1/q. On voit que D’effet des électrons libres est bien plus important sur I’impulsion
fondamentale que sur une harmonique, surtout si son ordre est élevé, comme dans notre cas. Il
semble donc probable, dans un premier temps, que le décalage des harmoniques observé en
Figure II-6 et II-7 soit di au déplacement du fondamental transféré a ’harmonique. En effet,

il est nécessaire d’avoir un décalage spectral supérieur a 2 nm pour brouiller le spectre,
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comme tel est le cas en Figure II-6e. Le décalage théorique, reste en bon accord avec
I’expérience. Ceci est un phénomene bien connu, largement étudié dans un jet de gaz pulsé
(Wahlstrom et al. 1993, Rae et al. 1994, Altucci et al. 1999).

1.2.2  Effet de la pression sur [’émission harmonique.

Les spectres de la Figure 1I-7 montrent un effet clair de I’éclairement laser, a pression
fixée. Nous ¢étudions maintenant I’influence sur 1’émission harmonique de la pression de gaz
dans la fibre. La Figure II-8 illustre I’évolution du signal intégré des harmoniques 21, 25, 29
et 33 générées dans I’argon, en fonction de la pression (les échelles verticales sont adaptées au

niveau de signal de chaque harmonique).
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Figure II-8 : Evolution du signal intégré des harmoniques 21, 25, 29 et 33 générées dans
’argon (cercle) pour un éclairement laser de 1,6.10'* W/em’. Les courbes en
trait plein sont un tracé moyen des points expérimentaux par approximation B-

Spline.
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Les points expérimentaux sont représentées par des cercles, les courbes en trait plein
sont un tracé moyen par approximation B-Spline. Nous estimons que I’éclairement laser dans
la fibre creuse remplie de gaz est de I’ordre de 1,6.10'* W/cm®. Malgré la forte statistique
(temps d’intégration de 1s donc 1000 tirs laser), des fluctuations du signal pouvant aller
jusqu’a un facteur 2 ont été observées. Elles sont attribuées a des instabilités du pointé et de
I’énergie du laser kHz. Ces instabilités ont bien entendu une incidence sur I’éclairement
effectif dans le capillaire. Le premier point remarquable est I’existence d’un maximum
d’émission harmonique (pour une pression Pyy) pour les harmoniques 21, 25 et 29, donnant a
la courbe une forme en « cloche » : aprés une augmentation quasi linéaire du signal a basse
pression, 1’émission harmonique présente un maximum, puis diminue lentement pour les
pressions ¢élevées. La pression optimale semble dépendre de I’ordre harmonique. Elle
augmente de 30 Torr a 45 Torr, lorsque 1’on passe de I’harmonique 21 a 29. L harmonique 33
présente une évolution différente : aprés une augmentation rapide a faible pression, le niveau
de signal sature au dela de 20 Torr. Ce comportement particulier est probablement di au fait
que I’harmonique 33 se trouve dans la coupure du spectre (cf. Figure I1-6).

Nous avons réalis¢ la méme étude de 1’évolution de I’émission harmonique en
fonction de la pression pour les harmoniques générées dans le néon a un éclairement de
4,9.10"*W/cm? (Figure 11-9). Le signal de ’harmonique 35 a été multiplié par un facteur 5
pour étre comparé avec les harmoniques 39 et 45. Il semble présenter un maximum a une
pression P,,; de 90 Torr. Par contre, le signal des harmoniques 39 et 45 continue a augmenter
jusqu’a la pression maximale que nous avons pu atteindre expérimentalement (du fait des

performances du systéme de pompage).
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Figure I1-9 : Evolution du signal intégré des harmoniques 35 (cercles), 39 (carrés) et 45

(triangles) générées dans le néon pour un éclairement laser de 4,9.10" W/em’

dans le capillaire. Le signal correspondant a H35 est multiplié par 5. Les

courbes en trait plein sont un tracé moyen des points.
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Chapitre II : Génération d’harmoniques d’ordre élevé dans les fibres creuses.

Pour le néon, gaz rare léger, la pression optimale semble donc étre plus élevée que pour
I’argon. Il est également tres clair que I’harmonique d’ordre ¢élevé 45 est bien mieux générée
que la 35 : il y a un facteur 5 entre les maxima des harmoniques 35 (90 Torr) et 45 (130 Torr).

L’évolution du signal harmonique avec la pression que nous avons observée dans
I’argon est similaire a celle reportée par (Durfee III et al. 1999). Cette évolution pour
différents gaz, des profils mesurés et calculés représentée en Figure II-10 est extraite de
(Durfee III et al. 1999). Dans l'ordre des pressions optimales croissantes sont tracées
I’harmonique 23 du xénon, 25 du krypton, 29 de I’argon et 25 de I’hydrogene. Plus le gaz rare
générateur est léger, plus la pression optimale est élevée. Nos résultats sont donc en accord
avec ce qui a déja été observé. Cependant, nous n’observons pas la distorsion du spectre de
I’argon rapportée par les auteurs : ces derniers observent en effet un signal nettement plus
¢levé sur les harmoniques 27 et 29 que sur leurs voisines.

Le fait que 1’émission dépende si fortement de la pression dans le capillaire laisse a
penser que la dispersion, dans ces milieux longs, joue un rdle crucial dans I’accord de phase.
Nous allons maintenant étudier plus en détail la maniére dont se réalise 1’accord de phase dans
les fibres creuses en identifiant les parameétres contribuant & une émission harmonique
efficace.

Intensity (arb.)
- O

A\

20 30 40 50 60 70 80 90 100 110 120
Pressure (Torr)

0 10

Figure II-10 : Dépendances en pression de [’émission harmonique dans différents gaz,
mesurées (a) et calculées (b) d’apres (Durfee Il et al. 1999). Les courbes
correspondent au xénon, krypton, argon et hydrogene dans [’ordre croissant

des pressions optimales.
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Chapitre II : Génération d’harmoniques d’ordre élevé dans les fibres creuses.

2. Etude des profils d’émission dans les capillaires.

2.1 Dispositif expérimental.

Afin de mieux comprendre I’accord de phase dans une fibre creuse remplie de gaz,
nous avons effectué une série de mesures des profils spatiaux de 1’émission harmonique. Ceci
a été réalisé sur le laser LUCA de Saclay avec un dispositif expérimental similaire a celui
utilisé au CELIA, dont nous ne détaillerons que les ¢léments spécifiques (cf. Figure II-11). Le
laser générateur est focalisé a I’entrée du capillaire par une lentille de 50 cm de focale. Le
couplage optimum, environ 70% de ’énergie est obtenu pour une taille de diaphragme de
I’ordre de 11 mm. L’énergie utilisée pour générer les harmoniques dans I’argon est de 2 mJ et
de 5 mJ dans le néon. La fibre creuse de 4 cm de longueur, de rayon interne 100 pm, ne
présente qu’un trou d’injection de gaz. La pression dans le capillaire est ainsi moins
homogéne que dans le cas précédent ou il y avait deux trous d’injection. La densité de gaz sur
les bords du capillaire est plus faible qu’au centre (facteur 20). Ceci explique pourquoi les
pressions mesurées sont plus €élevées que dans I’expérience au CELIA. Le systéme de support
et le réglage de la fibre est identique a celui utilisé par (Constant ef al. 1999) ; la précision est
cependant moins bonne qu’avec le systéme présenté au §1.1. Les harmoniques sont analysées
par un spectrometre UVX composé d’un miroir torique de focale Im et d’un réseau plan. Les
images du profil en champ lointain, sont enregistrées 20 cm apres le plan focal.

La détection est effectuée a 1’aide de deux galettes de micro-canaux montées en
chevron, d’un diametre utile de 40 mm. On applique une tension de —1 kV jusqu’a -2 kV a la
face avant, la face arric¢re étant reliée a la masse. Le systéme de galettes est couplé a un écran
de phosphore pouvant étre polarisé a +4 kV. Les spécificités techniques du spectrometre et le
fonctionnement des galettes ont été détaillés au Chapitre 1. Les images produites sur I’écran
phosphore sont enregistrées a I’aide d’une caméra CCD 16 bits, 800x640 pixels (Princeton),
permettant une bonne dynamique, avec un grandissement de 1’ordre de 3. La résolution du
systeme est fixée principalement par les galettes ; elle est de I'ordre d’une centaine de
microns, donnée constructeur (Galliléo). Les galettes ont également un gain dans I’'UVX bien
plus important que la CCD. Le temps d’exposition de la caméra étant réglable, nous pouvons
enregistrer des images correspondant soit a un tir laser (mono-coup) soit plusieurs tirs. Le
systeme étant treés stable en pointé, la perte de résolution due a I’accumulation de tirs reste
négligeable. Notons que grace a la faible sensibilité des galettes dans I’IR et au bon piégeage

du laser apres le spectrometre, il n’a pas été nécessaire d’utiliser des filtres avant le détecteur.
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Source LUCA

IE 800 o, 20Hz | &0 s, 100 mT

Miroir
torique =1 m

Arrivée de gaz Pitge 4 IR

Fibre creuse
Lentille
=50 em

20 cm
distance champ lointain

Figure 1I-11 : Schéma du dispositif expérimental utilisé pour I’étude des profils d’émission

en champ lointain des harmoniques générées dans un capillaire.

2.2 Profils d’émission en champ lointain des harmoniques.

Les profils angulaires d’émission, appelés également profils en champ lointain, en
fonction des parametres de génération reflétent directement la maniere dont se réalise 1’accord
de phase (cf. Chapitre I-C-2.2). Dans la dimension verticale on mesure le profil spatial alors
que dans la dimension horizontale on mesure la convolution de la dispersion spectrale et du
profil spatial, ce qui explique la forme allongée des taches. Nous avons pu observer les
harmoniques allant de 23 a 33 dans 1’argon, et de 31 a 61 dans le néon. Nous présentons en
Figure II-12 des images de I’harmonique 23 générée dans I’argon pour différentes pressions
amont. Nous estimons 1’éclairement laser dans la fibre & environ 2.10"*W/cm®. A basse
pression, le profil d’émission angulaire est clairement annulaire. L’accord de phase serait
donc réalis¢ hors-axe. Par contre, lorsqu’on augmente la pression dans la fibre, I’émission est
de moins en moins annulaire, et finit par étre centrée, signature d’un accord de phase optimal
sur 1’axe. Ces images du faisceau en champ lointain, montrent pour la premiere fois une
émission annulaire aussi nette lors de la génération d’harmoniques d’ordre €levés dans les
capillaires. En effet, I’évolution des profils d’émission en fonction de la pression étudiée dans
(Rundquist et al. 1998, Durfee Il et al. 1999) montrent simplement une transition d’un
faisceau large a un faisceau étroit. Cette différence de divergence a basse et haute pression est
alors expliquée simplement par un effet géométrique de I’accord de phase. Nous donnerons

dans la partie B une interprétation différente, en termes de trajectoire.
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(b)

(c) (d)

Figure I1-12 : Images de [’harmonique 23 générée dans I'argon a 2.10" W/em’ pour une
pression amont, en Torr, appliquée au capillaire de 160 (a), 240 (b), 330 (c)
et 450 (d).

(b)

(d)

Figure I1-13 : Images des harmoniques 41 a 47 générées dans le néon a 4.10" W/em’ pour
une pression amont, en Torr, de 120 (a), 240 (b), 360 (c) et 600 (d).
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Une évolution similaire est observée pour les autres harmoniques générées dans
I’argon, mais aussi dans le néon. La Figure II-13 illustre le méme comportement a basse et
haute pression pour les harmoniques 41 a 47 générées dans le néon a un éclairement de
4.10"*W/cm®. On retrouve ici le méme type de changement d’accord de phase que celui
observé dans un jet pulsé (cf. Chapitre I §C-2.2). Dans ce dernier cas, c’est la condition de
focalisation avant ou apres le jet qui déterminait une émission annulaire ou centrée, alors
qu’ici, ¢’est la pression dans le capillaire qui est le parameétre d’accord de phase.

En intégrant les profils ainsi obtenus dans les deux dimensions, on détermine
I’évolution de I’émission harmonique en fonction de la pression, présentée en Figure 11-14.
Les courbes sont semblables a celles mesurées sur le laser kHz du CELIA. Dans le cas de
I’argon, apreés une rapide augmentation pour les basses pressions, le signal présente un
maximum, puis diminue pour les pressions ¢levées. Pour le néon, le signal ne présente pas un
maximum aussi marqué, mais plutot une saturation ; il semble que nous n’ayons pas atteint la

pression optimale.
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Figure 11-14 : Evolution du signal harmonique en fonction de la pression apres intégration
des profils d’émission dans l’argon (a) pour H19 (carrés) et H23 (cercles) et
dans le néon (b) pour H33 (carrés) et H47 (cercles). En traits pleins (H23 et
H47) et pointilles (H19 et H33) sont tracées les moyennes des points

expérimentaux.
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On peut remarquer que P, est égale a environ 120 Torr pour H23 dans I’argon. Lors de la
premiere expérience (cf. 1.2.2), la pression optimale pour cette harmonique dans 1’argon était
de I’ordre de 35 Torr. Cette différence peut avoir deux causes. D’une part, le profil de densité
atomique dans la fibre possédant deux trous d’injection était plus régulier qu’il ne I’est ici
avec une seule arrivée pour le gaz : la densité sur les bords est bien plus faible (pression
moyenne plus faible), décalant ainsi la pression optimale. D’autre part, I’éclairement laser est
ici légerement plus élevée, ce qui introduit plus d’ionisation, contribuant ainsi a une
augmentation de P, (cf. simulations de la section B).

La méme évolution du signal harmonique avec la pression a été clairement observée
sur les spectres dans le néon (cf. Figure II-15). On observe ainsi directement 1’influence de la
pression sur 1’efficacité de génération pour différents ordres harmoniques. Signalons toutefois
que des fuites au niveau de I’injection de gaz ont empéché de relever des pressions précises,
pour ces spectres. Celles reportées en Figure 1I-15 ne sont qu’indicatives. Pour enregistrer les
spectres, nous avons remplacé le systeme d’imagerie par un photomultiplicateur d’électrons.
Une fente réglable a été installée au foyer du spectrometre UVX. La largeur de la fente a été
fixé a 200 pum, correspondant & une résolution du spectrométre de 1’ordre de 1A. Les
harmoniques 33 a 67 sont visibles. Deux choses sont remarquables sur ces spectres :

- La premicre est ’effet de la pression sur I’accord de phase, on voit clairement que les
harmoniques sont mieux générées a plus haute pression. Ceci montre bien que ’accord de
phase est d’autant mieux réalisé que I’on se rapproche de la pression optimale de génération.
En intégrant le profil spectral de chaque harmonique, on trouve a Poy un facteur 2 pour les
ordres 33 a 39 et de plus de 3 pour les ordres supérieurs.

- Le deuxieéme point remarquable est que le spectre obtenu a haute pression est
fortement asymétrique comparé a celui obtenu a basse pression, pour lequel les différentes
harmoniques ont toutes a peu pres la méme amplitude. Par contre, a haute pression, les ordres
les plus élevés sont clairement favorisés par rapport aux ordres les plus faibles. Ceci
indiquerait que I’optimum en pression est déja atteint pour les ordres faibles, ce qui n’est pas
le cas des ordres élevés pour lesquels I’efficacité de génération continue d’augmenter. Par
exemple, il semble que I’on soit plus proche de la pression optimale, pour 1’harmonique 35
que pour I’harmonique 47. Ceci confirme la tendance observée en Figure II-9, selon laquelle
le signal pour I’harmonique 35 du néon présente un maximum a une pression plus basse que
les harmoniques d’ordre plus élevés.

L’asymétrie des spectres obtenus dans le néon avait déja été observée sur ceux obtenus
sur le systtme kHz de Bordeaux. Ceci n’est d’ailleurs pas un effet uniquement di a la
génération dans une fibre, car il a également été observé dans une cellule de gaz (Tamaki et
al. 1999). 11 apparait ainsi qu’il est nécessaire de tenir compte d’un autre paramétre, facteur
limitant I’émission harmonique de maniére plus ou moins importante selon I’ordre considéré

pour une pression donnée.
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Figure II-15 : Spectres des harmoniques 23 a 61 générés dans le néon enregistrés a un
éclairement de 4.10" W/em’ a 200Torr (trait pointillé) et 300Torr (trait
plein).

2.3 Analyse détaillée des profils d’émission.

L’analyse précise des images obtenues dans 1’argon et le néon, telles que celles
présentées en Figures I1-12 et II-13, permet de remonter aux profils d’émission harmonique
graice a des coupes dans la dimension verticale. Connaissant le grandissement de notre
systeme de détection, calibré a I’aide d’une grille dont le pas est parfaitement connu, ainsi que
la distance entre le détecteur et le plan focal, nous pouvons déduire la divergence en radians
du signal émis. La variation des profils d’émission angulaire des harmoniques 15, 19 et 23
générées dans I’argon en fonction de la pression appliquée a la fibre est présentée en Figure
II-16. Pour toutes les harmoniques, on passe d’un profil annulaire de grande divergence a un
profil étroit et centré lorsque la pression est augmentée de 140 a 420 Torr. Dans le néon
(Figure II-17), I’évolution est moins marquée mais toujours clairement observable, en

particulier pour ’harmonique 41.
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intensité normalisée (u. arb.)

divergence (mrad)

Figure I1-16 : Profil d’émission pour les harmoniques 15, 19 et 23 dans [’argon générées
dans la fibre a un éclairement de 2.10" W/em’ aux pressions de 140 Torr (trait

plein), 240 Torr (trait pointillé) et 420 Torr (trait pointillé-point).
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Figure 11-17 : Profil d’émission pour les harmoniques 41 et 47 dans le néon genérées dans la
fibre a un éclairement de 4.10" W/em’ aux pressions de 270 Torr (trait plein),
420 Torr (trait pointillé) et 700 Torr (trait pointillé-point).

L’évolution de la divergence a mi-hauteur en fonction de la pression pour les différentes
harmoniques générées respectivement dans I’argon et le néon est récapitulée dans les tableaux
II-1 et II-2. Etant donné la résolution spatiale (~100 pm) des galettes de micro-canaux, la
résolution angulaire est de I’ordre de 0,4 mrad. Les tableaux illustrent clairement la
diminution de la divergence d’environ 10 mrad a 4 mrad dans 1’argon, et de 6 mrad a environ
4 mrad dans le néon. Ces divergences sont a comparer a celle du laser fondamental en sortie
de fibre. La distribution radiale d’éclairement étant alors trés proche d’une Gaussienne, la
divergence' du faisceau est de 1’ordre de 6 mrad : il semble donc que la divergence des
harmoniques peut étre trés proche de celle du fondamental lorsque 1’accord de phase est

réalisé efficacement sur 1’axe. Par contre, lorsque 1’émission est hors axe, la divergence des

! Cette divergence est obtenue a partir de & = , ou wo=0,8xa (a=100um).

w,
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harmoniques peut étre supérieure a celle du fondamental, particuliérement dans le cas de
I’argon. Ceci peut étre attribué a 1’effet de I’ionisation qui défocalise le faisceau, couplant de
I’énergie dans des modes supérieurs plus divergents. A basse pression il semble que la
divergence diminue lorsque 1’ordre harmonique augmente. Ainsi, ’harmonique 15 dans
I’argon est la plus divergente alors que les harmoniques d’ordre €élevé du néon sont plus
étroites. Dans un jet, les divergences du faisceau harmonique vont de 6 a 15 mrad selon les
conditions de focalisation, pour un faisceau fondamental de 55mrad,. Dans la fibre, nous
obtenons approximativement les mémes divergences que dans un jet, pour un faisceau
fondamental bien moins divergent (6 mrad en sortie).

Divergence Pression amont (Torr)
0+0,4
(en mrad) 110 240 420
o | 15 13 13 33
L
3 19 9,1 7,3 42
Q 23 9,8 8,4 4’6

Tableau II-1: Récapitulatif des divergences a mi-hauteur des profils d’émission de

différentes harmoniques générées dans [’'argon a un éclairement de
14 2
2107 W/em®.

Divergence Pression amont (Torr)
0+0,4
(en mrad) 270 420 500 700
33 6 4,2 3,2
§ 4] 6 55 | 56 | 44
S o | 58 | 51 | 53 | 68
57 6 3,7 | 28

Tableau II-2: Récapitulatif des divergences a mi-hauteur des profils d’émission de

différentes harmoniques générées dans le néon a un éclairement de
14 2
4.107"W/em”.
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B. Etude théorique et simulations de 1’émission harmonique dans les

capillaires.
1. Eléments de théorie sur I’émission harmonique.

1.1 Description de 1’accord de phase.

Afin de mieux comprendre I’influence de la pression sur I’efficacité¢ et les profils
d’émission harmonique, il faut analyser plus en détail le processus d’accord de phase. Nous
rappelons brievement ci-dessous les éléments conduisant a la condition d’accord de phase
« généralisée » (cf. Chapitre I) puis détaillons chacun des termes dans le cas de la génération
dans une fibre creuse.

Le champ harmonique généré lors de ’interaction non-linéaire entre le faisceau laser
et le milieu atomique résulte d’un double processus ; d’une part 1’émission microscopique et

d’autre part la propagation macroscopique. Si I’on considére un atome unique soumis a un
champ électromagnétique intense El (w)oscillant a la fréquence o, le dipdle induit émet un
champ e(qw) a la fréquence q o, q étant I’ordre de non linéarité (ordre de I’harmonique). Ce
dipdle est caractérisé¢ dans ce régime de champ fort , basse fréquence (cf. Chapitre I), par son
module et sa phase intrinséque @, variant avec 1’éclairement laser. Le dipdle total induit par

le champ laser s’écrit :

d(t)y=>Yd.e" "
2 (11-7)
d,(I)=|d, (™"

La polarisation non-linéaire, terme source de I’émission harmonique peut s’écrire localement
9

comme le produit de la densité atomique par le dipole atomique :

P.(7)~ N(#)d,(F) (11-8)

La réponse macroscopique décrit alors la maniére dont les champs e(qw) rayonnés par les

dipoles atomiques vont se superposer de fagon cohérente pour former le champ harmonique :

E, = Y éqo) (11-9)

atomes

Pour que le transfert d’énergie soit maximum, le champ harmonique émis et la polarisation
non linéaire doivent se propager dans le milieu avec la méme vitesse de phase conduisant a la

quasi égalité des vecteurs d’onde et a la condition de phase « généralisée » :
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Vo,=qVe +Ve, < k,=qk+K (11-10)

Nous avons discuté 1’accord de phase dans le cas d’un jet au Chapitre I. En régime
perturbatif (faible éclairement, ¢);=constante) la condition d’accord de phase (II-10) se réduit
alors a une égalité entre les vecteurs d’ondes lgq et qlgl. Si de plus on considére des ondes
planes se propageant librement, dans un milieu non dispersif, cette dernicre égalité est
trivialement réalisée par un vecteur Eq parallele a lgl . Cependant, le cas que nous étudions est

bien plus complexe. Tout d’abord, nous sommes dans un régime de champ fort — basse
fréquence ou la phase du dipdle ¢, varie quasi-linéairement avec I’éclairement laser. De plus,
pour atteindre les forts éclairements nécessaires a la génération, on doit focaliser ou guider le
faisceau laser ce qui introduit a la fois une distribution spatiale des éclairements (d’ou un
gradient de la phase du dipdle) et une modification de la vitesse de phase (d’ou une dispersion
dite géométrique). Enfin le milieu générateur, bien que dilué, présente une dispersion
atomique et, pour un éclairement proche de Iy, une dispersion électronique due aux électrons
libres produits par I’ionisation du milieu. On peut décomposer chaque vecteur d’onde en
faisant apparaitre toutes ces corrections au cas de la propagation d’ondes planes dans le vide
(€2, k°) :

= l;qo + §]€q,gé0 + é‘lgq,m‘om + é‘];q,élec = qlglo + qé‘kl,géo + qé‘kl,atom + qé‘kl,élec + [Z (II-I 1)
Ce qui donne :
kY = gk + Ak, + Ak, + Aky, + K (11-12)
ol _ ol _gq® _2mg r _
ou ‘kq ‘ - q‘kl ‘_ T - 7 et Ak(géo,atom,élec) - qé‘kl’(géo,atom,élec) o 9(géo,atom élec) *

Précisons que la définition des (klo, kqo) ne contient plus I’indice contrairement a celle donnée

au Chapitre I ; ceci nous permet justement de faire ressortir les termes de dispersion. L’accord
de phase va donc dépendre de la géométrie de I’interaction entre le laser générateur et le
milieu atomique, des différents termes de dispersion ainsi induits mais également de la
variation de la phase intrinseéque du dipdle avec I’éclairement laser. Nous allons détailler ces
différents termes afin de bien comprendre 1’incidence de chacun d’eux sur 1’accord de phase
dans une fibre creuse et relever les principales différences avec la génération d’harmoniques
dans un jet.

Etudions pour commencer le terme de dispersion « géométrique ». Comme nous
I’avons décrit précédemment, le mode laser a considérer, lors de la génération d’harmoniques
dans un capillaire, n’est plus un mode Gaussien mais un mode de Bessel. Contrairement au

cas du faisceau Gaussien, qui dépend en coordonnées cylindriques de r et de z, le mode
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hybride EH;; ne présente qu'une dépendance linéaire longitudinale en z. La phase de ce mode
est assimilable a la phase de Gouy du faisceau gaussien pour r=0. Ainsi la correction au
vecteur d’onde associée au guidage du faisceau laser de longueur d’onde A dans la fibre

correspond a (cf. Equation II-5) :

| 1fud T
- T 11 -
Sk, === II-13
beto g { 2{ 27za} }Z ( )
A la fréquence harmonique (II-13) s’€crit :
2
— 27| 1] u, A
ok , =q—{——| L —| 2 II-14
gzio =97 { 2{2m q} }Z ({-14)

Au total, le désaccord de phase géométrique s’écrit :

2
- - u A 1
Akgéo = qékl,géo - q.,8¢éo = _q(ij E(l _q_zJ

Ak, ~—g| 2 o 037xqZ
géoN_q_ —z=-Y, qz

!

(1I-15)

a ) 4rx

ou uy;=2,405 et a=100 um. Notons que ce désaccord de phase est équivalent a celui induit par
un faisceau Gaussien (équivalent au mode EH;;) dans sa région focale (cf. §2.3 de
I’introduction).

Le second terme a considérer est le terme de dispersion atomique introduit par le
milieu générateur (cf. Equation 1-23). Pour calculer I'indice de réfraction aux fréquences
harmoniques n0m, On utilise une expression de I’indice de réfraction (Dalgarno et al. 1960,
Henke et al. 1993) dépendant du facteur de diffusion atomique f=f;+if>. La partie réelle f;
détermine la dispersion du milieu, la partie imaginaire f> détermine 1’absorption. La correction
a I’indice de réfraction s’écrit donc :

r A

0
SNy wiom = —Wfli\’ (r,2,1) (11-16)

ou 1y est le rayon classique de 1’¢lectron et N(r,z,¢), la densité atomique qui peut varier dans
I’espace et dans le temps. Le facteur de diffusion fest donné par les tables de Henke pour des
énergies supérieures a 10eV. La correction a I’indice de réfraction pour le fondamental est

calculée a partir de la polarisabilité statique a; du gaz générateur (L’ Huillier et al. 1989) :

SNy o = %alN(r,z,t) (11-17)

Le désaccord de phase introduit par le milieu atomique s’écrit donc :
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- - 27 -
= q5k §k = Tq(5nl,aton1 _5nq,atom)z

Akmom 1,atom - q,atom

At (II-18)
=1N(r,z,t) 7za1+r0[—j fi 1z
A q

Le troisiéme terme de désaccord de phase a pour origine les €lectrons libres produits
lors de I’ionisation du milieu par I’impulsion fondamentale (cf. Equation I-23). Le calcul de la

polarisabilité due aux électrons libres fait intervenir la fréquence plasma :

2
o, = [N, (r,2.1) (I-19)
megO

ou e et m sont respectivement la charge et la masse de 1’¢lectron.

La dispersion due aux ¢électrons libres, a la fréquence du laser fondamental, s’écrit :

2

1&__162N€(F,Z,f) (11_20)

0Ny oo ®——
1,él 2 2
e 2w 2 me,

Le désaccord de phase di aux ¢€lectrons libres est donc :

élec Jélec q,élec

2.0 2
Ak, =q5k . —5k =M<5nl,e—5nq’€)§=—p(q——l—1}2 (I1-21)
C

2
= Ak, ~ —qME (I1-22)
2m g,

Signalons que I’effet des ¢électrons libres sur 1’accord de phase est trés important. Il peut tres
vite dominer les autres termes et ainsi empécher un transfert d’énergie optimal entre la
polarisation non linéaire et le champ harmonique émis. L’effet des électrons libres se ressent
également tres fortement sur la propagation du champ fondamental. La densité d’électrons
libres, plus €levée sur I’axe du faisceau ou 1’éclairement est maximum que sur les bords, fait
du milieu une lentille divergente qui défocalise le faisceau fondamental. Les conditions
d’accord de phase s’en trouvent modifiées, sinon dégradées. Cet effet est trés important pour
la génération dans un jet. Le fait de guider le fondamental, dans un capillaire, laisse espérer
moins de pertes en éclairement. Méme si le faisceau se « défocalise » dans la fibre, ceci se
traduit par une augmentation de ’énergie couplée dans les modes supérieurs ; la perte

d’éclairement sera moins importante que lors de la génération dans un jet long.

Pour finir, le dernier terme a considérer est le gradient de la phase du dipdle, noté K.

Ce vecteur joue un role crucial dans I’accord de phase dans le régime de champ fort que nous
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considérons. Comme nous l’avons montré au Chapitre I, la phase du dipdle varie quasi-
linéairement avec I’éclairement laser dans le milieu, avec une pente négative caractérisant la

trajectoire  principale de 1’électron mise en jeu dans [’émission harmonique :
K=V¢ =-n,6 VI(r,z) ouq, p désignent respectivement I’ordre harmonique et la trajectoire

(« courte » ou « longue ») qui contribue a I’émission (cf. Chapitre I). Dans le cas de la

focalisation d’un faisceau laser de type Gaussien dans un jet, la variation de I’éclairement est

radiale mais également longitudinale, selon 1’axe z de propagation. Le vecteur K, gradient de
la phase du dipdle, peut donc avoir des composantes suivant différentes directions en (7,z) (cf.

Chapitre I). Dans le cas du guidage du faisceau laser dans la fibre, le cas est plus simple : la

variation d’éclairement est purement radiale. Le vecteur K ne posséde donc qu’une
composante, perpendiculaire a 1’axe de propagation, dirigée vers 1’extérieur et dont le module

sera d’autant plus grand que le facteur de trajectoire 7,, sera grand. Notons que sur I’axe de

propagation, 1’éclairement étant maximum, le vecteur K est nul. Son module est maximum
aux points d’inflexion du profil radial de I’éclairement.

La mani¢re dont ces différents vecteurs d’onde vont se compenser va déterminer
I’efficacité de 1’émission harmonique, mais ¢galement le profil d’émission en sortie du milieu
et en champ lointain. Les relations II-15, 1I-18 et II-22 montrent que les dispersions
géométrique et électronique contribuent toutes deux dans la méme direction a I’accord de
phase, alors que la dispersion atomique leur est opposée. La dispersion géométrique est
imposée par les caractéristiques du capillaire et ne dépend que de 1’ordre harmonique. La
dispersion atomique dépend de la nature du gaz et de la densit¢ d’atomes dans le milieu

générateur, donc de la pression appliquée a I’intérieur de la fibre creuse remplie de gaz.

- Ainsi, si I’ionisation n’est pas trop élevée, soit pour un éclairement dans le milieu
bien en dessous de 1’éclairement de saturation, il est possible de compenser, pour
une pression donnée suffisamment élevée P,,, les dispersions géométrique et
¢lectronique par la dispersion atomique. Le gradient de la phase étant nul sur ’axe
z, on obtient un accord de phase efficace sur I’axe ; le gradient radial de la phase
du dip6le empéchant un accord de phase hors - axe. Les profils d’émission sont
alors centrés comme ceux que nous avons observés en Figures II-12 et 1I-13 a
haute pression. La Figure II-18a illustre la maniére dont ces vecteurs se
compensent a haute pression.

- Par contre, si la pression appliquée au capillaire est inférieure a cette pression
optimale, la dispersion atomique n’est plus assez importante pour compenser les
dispersions géométrique et électronique, 1’accord de phase ne peut donc pas se
faire efficacement sur 1’axe. Cependant, 1’existence du gradient radial de la phase
du dipdle, d’autant plus important que 7,, est grand, peut permettre un accord de

phase efficace hors — axe. Les profils d’émission en résultant sont annulaires,
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\

comme ceux que nous avons observés expérimentalement a basse pression

(Figures II-12 et 1I-13). La Figure II-18b illustre la maniére dont le vecteur K

permet d’obtenir un accord de phase efficace hors — axe, donc une €mission

annulaire.
Pression P=P0pt Pression P<P0pt P, (—)> P,(~)
9
ql:>10 Akaltom ql_(> 0 AE)&tom
1
> o ———
= > < <
kqo ATzgéo Aﬁé]cc AT()géo Aﬁélcc
-
kqo -> ->
K=-nVI,
(a) (b)

Figure 11-18 : Diagramme de vecteurs d’onde impliqués dans [’accord de phase lors de la
géneration dans une fibre creuse remplie de gaz. L’émission est centrée pour
une certaine pression (a) et est annulaire a basse pression (b). En (c) est

représentée la variation de I’angle 8 d’émission en fonction de la pression.

- Avec cette représentation en diagramme de vecteurs d’onde, il est également facile

de comprendre la diminution de divergence des profils annulaires en fonction de la

pression croissante, qui diminue la valeur de Ak, défini comme la somme des

dispersions : Algdisp = Al;géo + Ak, + Ak

élec

. L’angle d’émission 6 diminue avec la

atom
pression (Figure II-18c). Si on se place a basse pression la dispersion atomique est
trés faible, il faut donc un fort gradient radial pour réaliser I’accord de phase ; le
profil d’émission est alors fortement annulaire. Lorsque la pression dans la fibre
augmente, la dispersion atomique devient de plus en plus importante, le gradient
radial nécessaire pour réaliser 1’accord de phase diminue en conséquence. Les
profils deviennent donc de moins en moins annulaires pour finir par étre centrés a
la pression optimale. Au dela de cette pression optimale, 1’accord de phase
continue a se faire sur I’axe, mais moins efficacement. Rappelons que lorsqu’il
subsiste un désaccord de phase, on définit une longueur de cohérence L.,, comme

la distance sur laquelle la polarisation non linéaire et le champ harmonique
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« libre » (qui se propage librement) se déphasent de n. C’est donc la longueur sur

laquelle le champ harmonique se construit efficacement et est définie par :
L =l— (11-23)

— —

ou Ak, =gk, +K -k

q-

1.2 Influence de 1’absorption.

Nous avons décrit dans la section précédente I’importance des différents termes de
dispersion sur 1’accord de phase. Nous avons notamment mis 1’accent sur la forme des profils
d’émission des harmoniques en sortie de milieu et surtout en champ lointain. Cette forme
centrée ou annulaire dépend de la maniére dont se réalise 1’accord de phase selon les
parameétres de génération. La condition d’accord de phase détermine également 1’efficacité de
la génération. En effet, le transfert d’énergie du champ fondamental vers les harmoniques est
d’autant plus efficace que la condition II-12 est bien vérifiée. Cependant, comme illustré en
Figure II-15, il existe un facteur limitant 1’émission harmonique de manicre plus ou moins
importante selon I’ordre considéré pour une pression donnée.

En effet, la génération d’harmoniques d’ordre ¢levé dans les capillaires remplis de gaz
ou dans les cellules permet d’augmenter considérablement la longueur du milieu émetteur. Par
contre, I’absorption par le milieu générateur lui méme du rayonnement harmonique émis peut
constituer un facteur limitant. Nous avons introduit dans la section précédente le facteur de
diffusion atomique f=f;+if>. La partie réelle f; a été utilisée pour caractériser 1’indice de
réfraction du milieu atomique a la fréquence harmonique. La partie imaginaire /> détermine la
section efficace de photoabsorption u,, du milieu atomique pour cette méme fréquence par la

relation :

Uy =214, 1, (I1-24)

Nous pouvons ainsi définir une deuxiéme longueur, apres la longueur de cohérence, qui est la
longueur d’absorption. Cette longueur est définie comme la distance sur laquelle le champ est
atténué d’un facteur e, elle s’écrit :

1

L, =——— 11-25
abs ‘Lla’qN(V, z, t) ( )

La variation de la section efficace de photoabsorption en fonction de 1’ordre harmonique, pour

I’argon et le néon, est illustrée en Figure 1I-19. Pour des harmoniques générées dans le néon, a
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pression donnée, une harmonique d’ordre faible (~H15) posséde une longueur d’absorption
jusqu’a trois fois plus courte qu’une harmonique d’ordre plus élevé (~H75). Dans le cas d’un
accord de phase parfait et d’'une polarisation constante, le nombre de photons générés peut
étre approximé par le produit des carrés de la polarisation et de la longueur d’absorption. Le
nombre de photons générés est alors indépendant de la densité atomique. En effet, L, variant
comme I’inverse de la densité (II-25) et la polarisation non linéaire proportionnellement a la

densité (II-8), le nombre de photons générés devient :

2
d
N, = Ly x P’ = ‘ﬂ+‘ (11-26)

a.q

Lorsque 1’absorption limite 1’émission, le nombre de photons générés est le méme a basse

comme a haute pression.
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Figure 11-19 : Evolution de la section efficace de photoabsorption en fonction de la longueur

d’onde pour le néon (trait plein) et pour l’argon (trait pointillé).

Les différents effets, d’accord de phase et d’absorption, déterminent deux des
longueurs caractéristiques de I’émission harmonique. La troisieme est la longueur du milieu
générateur, L., . Nous pouvons comparer ces différentes longueurs entre elles, en fonction de
la pression dans la fibre, pour mieux comprendre la compétition entre les différents processus.

La fibre ayant une longueur de plusieurs centimétres, nous considérons dans la suite que le
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milieu ne limite pas I’émission, comme cela peut étre le cas dans un jet. En Figure 11-20a) et
b) sont présentées les longueur d’absorption et de cohérence pour les harmoniques 23 et 33
générées dans I’argon, en fonction de la pression, sans ionisation. Pour tracer la longueur de

cohérence, on considére un accord (ou désaccord) de phase sur 1’axe, ce qui implique qu’il

n’y a pas d’influence de la phase du dipdle. Il ne reste ainsi que les contributions Alggéo et

AEamm explicitées dans la section précédente. Pour I’harmonique 23, ces deux termes de
dispersion se compensent (L., diverge) pour une pression de 8 Torr. On observe qu’a tres
basse pression, la longueur de cohérence est bien plus faible que la longueur d’absorption :
I’accord de phase limite alors I’émission. En augmentant la pression, L. diminue, devenant
plus faible que L., qui diverge fortement a la pression qui permet un accord de phase quasi
parfait : c¢’est I’absorption qui limite I’émission. Signalons que pour 1’harmonique 33, la
longueur d’absorption est bien plus grande car on se trouve prés d’un minimum de Cooper

pour la section efficace d’absorption de I’argon.

H23 (a) H23 (c)
§ §
5 5
3 3
g 2
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0,0 O 1 1 1 I | —— T~=~T ==
5r ! H33 (b) H33 (d)
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Figure 1I-20 : Evolution des longueurs d’absorption (trait pointillé) et de cohérence (trait
plein) en fonction de la pression d’argon dans le capillaire pour les
harmoniques 23 et 33, sans ionisation respectivement (a) et (b), avec

ionisation respectivement (c) et (d).
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Considérons maintenant le méme cas, en ajoutant un taux d’ionisation constant de 4%, ce qui
introduit un terme de dispersion supplémentaire dii aux électrons libres : Ak, .. Comme ce

terme s’ajoute a la dispersion géométrique, il faut une pression plus élevée pour réaliser
I’accord de phase. Ceci explique le décalage en pression de L., Ainsi, I’accord de phase
limite 1’émission sur une plage de pression plus large, avant que 1’absorption ne devienne le
facteur limitant. Il en est de méme pour la gamme de pression ou L, limite 1’émission ; on
s’attend donc a un maximum de signal moins marqué que dans le cas précédent ou
I’ionisation est négligée.

Une étude plus détaillée de I’optimisation de la génération d’harmoniques dans les
milieux absorbants a établi les conditions que les différentes longueurs doivent satisfaire pour
obtenir une émission harmonique optimale, a partir de la formule (II-27) donnant le nombre
de photons émis (modéle 1D, Constant ef al. 1999)

417

L L L
N, o e | exp(— —med. ] -2 cos(ﬂ —med jeXI{— ﬂj (11-27)
1+4rx (Labs /Lcoh ) Labs Lcoh 2Labs

Le maximum d’émission est obtenu pour les conditions :

Lcoh > SLabs

11-28
Lmed > 3Labs ( )

On retrouve que le nombre optimal de photons est obtenu lorsque 1’émission est limitée par
I’absorption. A partir de la relation II-28 et des courbes des Figure I1I-20c), on peut
comprendre la forme en « cloche » du signal d’émission des harmoniques observé en fonction
de la pression (Figure II-8). A trés faible pression, comme a trés haute pression (pour H23), la
premiére condition n’est pas satisfaite : c’est I’accord de phase qui limite. A pression
intermédiaire, la condition est remplie et un nombre optimal de photons est généré. Il en est
de méme pour I’harmonique 33, qui présente une gamme de pression plus large ou les
conditions (II-28) sont vérifiées, expliquant la saturation observée expérimentalement.
Remarquons qu’il est possible (cas de H23) d’obtenir une émission limitée par 1’absorption
dans un milieu court mais avec une forte densit¢ atomique de fagon a remplir la deuxiéme
condition de (II-28) (Schniirer ef al. 1999). Nous verrons ceci en détail au Chapitre II1.
L’accord de phase est donc un processus complexe, mettant en jeu différents
paramétres dont I’importance est cruciale, qui détermine d’une part I’efficacité de 1’émission

et d’autre part les profils spatiaux du rayonnement UVX produit.
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2. Description du code de propagation.

La simulation de D’efficacit¢ de génération ainsi que des propriétés spatiales et
spectrales de 1’émission harmonique se fait en deux temps, par ’utilisation couplée de deux
codes. Un premier code est utilisé¢ pour le calcul du dipdle atomique, module et phase en
fonction de I’éclairement laser dans le régime de champ fort, basse fréquence. Rappelons, que
le point de départ du calcul du dipdle est la recherche des valeurs extremums de I’action

quasi-classique définie au Chapitre I. On cherche ainsi a déterminer numériquement les

§C-1).

Il faut ensuite résoudre les équations de propagation du champ dans un milieu non
linéaire avec comme terme source la polarisation non linéaire. La résolution numérique est
effectuée en utilisant une méthode aux différences finies. Plus précisément, les équations de
propagation sont discrétisées dans le plan (r,z) (symétrie cylindrique) sur une grille de taille
typique 500x300 points et intégrées par un schéma de type Crank-Nicholson sur la longueur
du milieu. Le code permet de calculer la variation du champ harmonique q en fonction des
coordonnées cylindriques r et z, donnant ainsi une image du processus d’accord de phase dans
le milieu. Comme les différentes grandeurs entrant dans les équations varient lentement dans
le temps, les équations de propagation sont résolues sur une grille en temps couvrant
I’impulsion laser (champ fondamental). Le nombre de points varie entre 21 et 201 selon la
résolution temporelle désirée. Le champ harmonique en sortie de milieu est calculé en
amplitude E,(r,t) et en phase ¢,(r,t), d’ou sont déduits les profils temporel et spectral.
Rappelons que I’ionisation du milieu par le champ fondamental est décrite a partir des
expressions ADK des taux d’ionisation (Ammosov et al. 1986).

Dans le cas d’une propagation libre (pas de guidage du laser) on procéde a la
propagation simultanée des champs fondamental et harmonique, en tenant compte des effets
de défocalisation du faisceau laser par les électrons libres. Le nombre de photons Ny produits
a chaque impulsion laser est obtenu en intégrant 1’intensité harmonique en espace et en temps
a la sortie du milieu :

eonc

N,

j j E, (r.z z)\ rdrdt (11-29)

Le profil harmonique en champ lointain est calculé a partir du profil d’émission en sortie de
milieu (champ proche) par une transformée de Hankel, simulant la propagation libre du

champ harmonique génér¢ :

E,(r,2") =ik jE .2) O(k?rrvjexp{w}rdr (11-30)

z'-z 2(z'-z)
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ou Jy est une fonction de Bessel d’ordre 0. On peut également calculer le spectre de puissance
macroscopique d’une harmonique d’ordre q donné. Pour cela, il faut sommer les densités
spectrales déterminées, en chaque point a la sortie du milieu, par transformée de Fourier du

champ harmonique :
2

+00 ) +o0+00 '
I, (@)% [|E, (0,7 27dr = f‘ [E,t.r)e™ dt| 27rdr (11-31)
0 0]0

Dans le cas de la génération d’harmoniques dans un capillaire (propagation guidée), le
mode fondamental n’est plus une Gaussienne mais une fonction de Bessel (cf. §2.3 de
I’Introduction). Nous avons « forcé » la propagation du faisceau fondamental en imposant le
mode fondamental de la fibre creuse. La défocalisation, résultant en un couplage de 1’énergie
dans les modes d’ordres supérieurs au mode fondamental, n’a pas été simulée : nous nous
plagons dans des conditions ou I’1onisation n’est pas trop importante. Pour une fibre de rayon
a, le champ fondamental utilisé pour la génération est le mode fondamental EH;; de la fibre
en amplitude eg,qg €t en phase pg,q lorsque r<a ; il est nul lorsque r>a. Nous utilisons les

formules déterminées en section 2.2 et 2.3 de I’Introduction.

J§(2,405 1) r<a
efund = a
0 r>a

(11-32)

P fina =~

T {2,405/10 T
/10

2ma

On peut simuler différents profils de densité atomique dans la fibre. Les simulations
présentées dans cette partie ont été effectuées en considérant un profil soit Gaussien, soit
carré. Le profil Gaussien reproduit au mieux le cas expérimental, lorsqu’il n’y a qu’un seul
trou d’injection de gaz dans la fibre. Le profil carré est plus proche du cas ou deux trous
d’arrivée de gaz existent. Toutefois, le profil de densité atomique n’a que peu d’effet sur la
forme des profils d’émission en champ lointain. Par contre, il peut avoir un effet important sur
I’évolution du signal émis en fonction de la pression et sur la valeur de la pression optimale.
Ainsi, lorsque nous utilisons un profil carré de densité atomique, la pression indiquée est celle
qui existe dans le milieu. Dans le cas d’un autre profil de densité, c’est la densité pic que nous
indiquons (proche d’une pression amont, avant injection dans le capillaire). Les termes de
dispersion atomique, qui entrent en jeu dans 1’accord de phase, ainsi que 1’absorption sont
calculés a I’aide des formules établies dans les sections B-1.1 et B-1.2.

Les simulations numériques permettent de mieux comprendre le processus d’accord de

phase dans le capillaire, étant donné qu’il est possible d’activer ou non différents parameétres
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impliqués dans la génération. On peut par exemple voir clairement I’incidence de
I’absorption, de I’ionisation ou encore de la phase du dipole atomique sur la génération, de

maniere plus simple que dans I’expérience.

3. Emission harmonique dans un capillaire.

3.1 Signal émis en fonction de la pression et effet de I’ionisation.

On peut simuler I’évolution du signal harmonique émis en fonction de la pression
appliquée au capillaire, et comparer, du moins qualitativement au signal obtenu
expérimentalement. Ces simulations sont effectuées en utilisant, dans un premier temps, un
profil carré de densit¢ atomique dans la fibre. Tous les termes de dispersion sont pris en
compte sauf ’effet de I’ionisation que nous négligeons pour I’instant. Précisons que les
simulations numériques donnent un ordre de grandeur du nombre de photons réellement
générés. La pression qui est indiquée pour les différentes simulations est celle correspondant

au maximum de la distribution de densité.

nombre de photons x10°

nombre de photons x10’

pression (Torr)

Figure II-21: Evolution du signal harmonique en fonction de la pression, pour les
harmoniques : (a) 19 (trait plain) et 23 (trait pointillé) générées dans [’argon
a I=2.10" W/em® (b) et 33 (trait plein) et 47 (trait pointillé) obtenues dans le

néon a 4.10" W/em’. Le profil de densité atomique est carré.
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On observe dans les simulations une évolution identique a celle observée expérimentalement.
Le signal harmonique augmente avec la pression, passe par un maximum a une pression
donnée, puis diminue et finit par saturer. On retrouve donc clairement le fait qu’il existe une
pression P,,; qui optimise la génération d’harmonique dans un capillaire, quelque soit I’ordre
de I’harmonique ou le gaz utilisé. Ceci confirme l’interprétation faite précédemment sur
I’accord de phase. Ces courbes sont illustrées par la Figure 11-21a pour les harmoniques 19 et
23 générées dans I’argon, et par la Figure 1I-21b pour les harmoniques 33 et 47 générées dans
le néon. On observe alors clairement un décalage de pression optimale ; par exemple,
I’harmoniques 23 générée dans I’argon présente un optimal d’émission a la pression de 8
Torr, alors qu’elle de 47 Torr pour I’harmonique 45, générée dans le néon.

Ce décalage des pressions optimales entre I’argon et le néon, peut étre expliqué par la
différence de dispersion entre les deux gaz. Par exemple, pour ’harmonique 23 générée dans
I’argon, & la pression optimale de 8 Torr, on a une dispersion atomique Akyem=8,5cm™ qui
compense quasi parfaitement le terme de dispersion géométrique A1<gé0=-8,2cm'1 de la
propagation guidée qui, lui, ne dépend que de 1’ordre de non linéarité considéré. Dans le néon,
pour les mémes conditions, il faut une pression de 41 Torr pour que Akyom = 8,15cm™. 1l est
donc nécessaire d’avoir une pression plus de 5 fois plus élevée pour compenser la méme
dispersion géométrique. On comprend ainsi pourquoi les pressions optimales observées
expérimentalement, et par les simulations ne sont pas les mémes dans le néon et dans I’argon.

En Figure 1I-22 a) et b) sont présentées les évolutions en fonction de la pression,
respectivement, des harmoniques 19 et 23 générées dans 1’argon ainsi que les harmoniques 33
et 47 générées dans le néon, pour un profil gaussien de la densité atomique dans le capillaire.
Il apparait trois différences principales avec les courbes de la Figure II-21 ou le profil de
densité est carré :

- la pression optimale est décalée vers les plus hautes pression de prés d’un facteur 5

pour 1’argon, et 7 pour le néon.

- le maximum de signal a Py est environ 3 fois plus faible, quel que soit le gaz.

- audela de P,y la courbe est plus aplatie ; le maximum est moins marqué
Ces différences s’expliquent par le fait que I’on indique la pression pic, a I’injection au centre
de la fibre ; la pression moyenne est alors plus faible pour ce profil Gaussien de densité

atomique dans la fibre que pour un profil carré.
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Figure 11-22: Evolution du signal harmonique en fonction de la pression, pour les
harmoniques : 19 (trait plain) et 23 (trait pointillé) générés dans [’argon a
1=2.10" W/em® (a) et 33 (trait plein) et 47 (trait pointillé) obtenues dans le

néon a 4.10" W/en’. Le profil de densité atomique est gaussien.

Lorsque maintenant on prend en compte I’ionisation, les P,,, sont encore plus déplacés
vers les hautes pressions. La Figure 1I-23a) compare le signal de ’harmonique 23 émise dans
I’argon en fonction de la pression en prenant en compte 1’ionisation du milieu. Il en est de
méme pour ’harmonique 47 générée dans le néon, illustrée par la Figure II-23b). Le taux
d’ionisation, en fin d’impulsion, atteint respectivement 30% et 8%. En plus du fait que
I’efficacité de 1’émission harmonique est diminuée par 1’ionisation, cette derniere introduit un
décalage sur la pression optimale pour une harmonique donnée. Ceci se comprend facilement
avec ’explication en diagramme de vecteurs d’ondes que nous avons exposée a la section B-
1.1. En effet les électrons libres introduisent un terme de dispersion supplémentaire, Akgec,
dirigé dans le méme sens que la dispersion géométrique, donc opposé a la dispersion
atomique. Il faut donc un pression plus élevée pour que la dispersion atomique,
proportionnelle a la densité atomique puisse compenser les autres termes dispersifs et
permette un accord de phase efficace.
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Chapitre II : Génération d’harmoniques d’ordre élevé dans les fibres creuses.

La diminution du signal maximal s’explique par un accord de phase transitoire
pendant la durée de DI’impulsion. En effet la densité électronique augmente pendant
I’impulsion et introduit un désaccord de phase supplémentaire. Un accord de phase efficace
reste cependant possible mais durant une certaine tranche temporelle de I’impulsion et non
plus sur toute sa durée (Constant et al. 1999). Le champ harmonique est émis efficacement
pendant un temps plus court, lorsque I’ionisation est présente. Le nombre de photons générés
est donc plus faible. L’étalement du pic s’explique de la méme maniére : il existe différentes
valeurs de Py durant la durée de I'impulsion. Il y a alors un effet de moyenne sur le signal,
rendant le maximum moins marqué. L’accord de ces simulations avec les courbes
expérimentales (Figure II-14) est bon, méme si la valeur absolue des pressions n’est pas
reproduite. Nous reproduisons particulicrement bien 1’évolution et la saturation de

I’harmonique 47 en fonction de la pression. Il semble donc que 1’accord est bon lorsque
I’ionisation reste faible.
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Figure 11-23 : Comparaison du signal calculé en négligeant [’ionisation du milieu (trait
pointille) avec celui en la prenant en compte (trait plein) pour (a)
I"harmonique 23 générée dans 1'argon a 2.10"W/em’ et (b) I'harmonique 47
générée dans le néon a 4.10" W/em®.
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Chapitre II : Génération d’harmoniques d’ordre élevé dans les fibres creuses.

3.2 Variation des caractéristiques de la fibre.

3.2.1 Longueur de milieu et absorption.

Nous pouvons maintenant faire varier les deux grandeurs caractéristiques du
capillaire : la longueur L de la fibre donc du milieu générateur ainsi que sa section, a savoir le
rayon interne a de la fibre. La premiére simulation, illustrée en Figure 1I-24a), considere la
génération de I’harmonique 23 dans 1’argon pour un éclairement de 2.10' W/em?, sans prise
en compte de I’ionisation ni de 1’absorption du gaz, avec un profil carré de densité atomique,
pour deux longueurs de fibre, de rayon interne 100um. On observe clairement I’existence
d’une pression optimale de génération de 8 Torr dans le capillaire. Le signal harmonique émis
augmente de 8.10% 4 2,7.10° photons lorsque la fibre passe d’une longueur de 2cm a 4cm, soit
une augmentation d’un facteur 3,3. Il semble donc que 1’augmentation du signal ne soit pas
quadratique comme 1’aurait laissé penser le bon accord de phase. Une raison pour cela est que

le parfait accord de phase n’est obtenu que proche de 1’axe de propagation. En effet, hors axe

intervient le vecteur K de la phase atomique associé au gradient radial de I’éclairement, qui
introduit un désaccord de phase (cf. Figure II-18). Du fait de la divergence du faisceau
harmonique qui fait sortir une partie de 1I’énergie hors de la zone centrale de parfait accord de
phase, la croissance du signal harmonique est ainsi moins rapide que la loi quadratique
attendue. Ceci est confirmé par la simulation du signal de I’harmonique 23 pour L=2cm et
L=4cm, en négligeant la phase du dipdle ¢,, présentée en Figure 1I-24b). Le signal augmente
alors quadratiquement avec la longueur de fibre (1,65.10° photons pour L=2cm et 6,6. 10°
photons pour L=4cm).

Lorsque on introduit I’effet de I’absorption par le milieu, en conservant tous les autres
paramétres identiques, cette augmentation en fonction de la longueur du milieu générateur
n’existe plus, comme le montre la Figure I1-25. On observe que les deux courbes d’émission
en fonction de la pression sont parfaitement confondues, que le milieu ait une longueur de
2cm ou de 4cm. De plus le signal maximal (1,6.10%) est inférieur d’un facteur 5 au signal
maximal obtenu dans la fibre de 2cm sans absorption. En effet la longueur d’absorption de
I’argon a 8 Torr est Ly,s=0,23 cm, bien inférieur a la longueur du milieu. Elle limite donc
I’émission (cf. Figure 1I-20a et discussion correspondante). Par contre, a pression plus élevée,
le signal tenant compte de I’absorption sature a une valeur comparable au cas ou elle est
négligée (2.107). C’est la longueur de cohérence qui limite alors I’émission harmonique.

On voit donc clairement que 1’absorption est un facteur limitant de 1’émission pour
I’harmonique 23 de I’argon. En fait on observe le méme phénomeéne pour les différents ordres
harmoniques dans les différents gaz. Dans quelques cas exceptionnels, la longueur peut

devenir plus grande que la longueur maximale de fibre simulée (4cm). C’est le cas des
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harmoniques 29 a 33 générées dans ’argon qui se trouvent prés d’un minimum de Cooper

pour I’absorption.

| (@) -O--L=4cm| (b)
—— L=2cm

O

5

]

Nombre de photons x10°
) o — === =O- == ==-0==~"

\
©]
\
@]
1
\
o}
1

00 - -

|

| O
> |

|

) I i

0 141 19 1
0 2 4 6 8 10 12 140 2 4 6 8 10 12 14

Pression (Torr) Pression (Torr)

Figure 11-24 : Signal de I’harmonique 23 dans [’argon en fonction de la pression dans la
fibre, en négligeant l’ionisation et l’absorption du milieu atomique pour un
capillaire long de 4cm (trait pointillé + cercles) et de 2cm (trait plein) avec la

phase du dipéle atomique @, (a) et en la négligeant (b).
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Figure 11-25 : Signal de [’harmonique 23 dans [’argon en fonction de la pression dans la
fibre, en tenant compte de [’effet de I’absorption du milieu atomique pour un

capillaire long de 4cm (trait pointillé + cercles) et de 2cm (trait plein).
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Ainsi, en général, I'utilisation d’une fibre permet-elle d’atteindre la limite d’absorption
pour la génération d’harmoniques. On vérifie alors les conditions optimales de génération II-
28 ¢tablies en section B-1.2, comparant les poids respectifs des différentes longueurs

caractéristiques de la génération d’harmoniques.

3.2.2 Rayon interne de la fibre.

Etudions maintenant 1’effet du rayon interne de la fibre sur le signal harmonique émis.
Nous comparons en Figure 11-26, le signal de I’harmonique 47 générée dans le néon pour
différents rayons internes d’une fibre de 4cm de long, avec un profil carré de densité
atomique. L’ionisation est négligée mais 1’absorption du milieu est prise en compte.
L’éclairement laser est fixé a 4.10'* W/em? quel que soit le rayon interne de la fibre creuse.
Ceci implique, d’un point de vue expérimental, de disposer d’un laser présentant une réserve
d’énergie suffisante. On peut alors observer deux conséquences de la variation du rayon
interne a sur I’émission harmonique.

On observe tout d’abord un clair décalage de la pression optimale lorsque le rayon
interne passe de 150um a 50um ; elle augmente de 19 Torr a 171 Torr. Il y a donc un facteur
9 entre les deux pressions optimales, qui s’expliquent par le facteur 3 sur le rayon de la fibre.
En effet, seule la dispersion géométrique varie lorsque le rayon interne est changé. Elle s’écrit

pour I’harmonique 47 (cf. II-15) :

2
Ak, =—47(2’405j oz (11-33)
4

géo
a

La dispersion géométrique est 9 fois plus importante dans le cas de la fibre avec le petit rayon
interne. Tous les autres termes de dispersion étant constant, il est nécessaire que le terme de
dispersion atomique soit 9 fois plus important pour que les différents termes dispersifs se
compensent et permettent un accord de phase efficace. On retrouve ainsi le facteur observé
sur la pression optimale des simulations numérique.

L’autre point remarquable est la diminution du signal maximum lorsque le rayon
interne diminue de 150pum a 50um. Ceci n’est pas dii au processus d’accord de phase qui se
reproduit a I’identique mais a une P, différente, comme nous I’avons montré ci-dessus. Cette
diminution de 1I’émission harmonique est a attribuer tout simplement a la réduction du volume
émetteur, qui peut étre approximé par un cylindre de volume V;sp=7a’xL. Ainsi lorsque la

fibre a un rayon interne a’ 3 fois plus petit (a '=a/3) on obtient un volume émetteur 9 fois plus
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petit, Vsp=ma xL=V;50/9. On observe bien la diminution d’un facteur 9 du signal harmonique
émis lorsque le rayon interne passe de 150pum a 50um.

1,6

-
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nombre de photons x10’
o o
N (o]

0,0

pression (Torr)

Figure I1-26 : Evolution du signal de I’harmonique 47 générée dans le néon a 4.10" Wiem’
en fonction de la pression dans la fibre de rayon interne a égal a 150um (trait

plein), 100um (trait pointillé) et 50um (trait pointillé — point).

4. Etude de I’accord de phase dans un capillaire.

Nous verrons dans cette partie, la manieére dont les différents parameétres importants
pour I’accord de phase, comme I’ionisation du milieu ou encore la phase du dipdle atomique,
influencent la forme des profils d’émission en champ lointain mais aussi les profils spectraux

de différentes harmoniques générées dans I’argon et dans le néon.

4.1 Profils d’émission en champ lointain.

Le calcul des profils d’émission en champ lointain des harmoniques est une signature
directe de la maniére dont se produit ’accord de phase dans le milieu non linéaire. Nous
essayons de reproduire au mieux les conditions expérimentales. Ainsi les différentes
simulations ont été effectuées pour une fibre de longueur 4cm avec un rayon interne de

100pum. Le profil de densité atomique est gaussien, permettant ainsi d’étre plus fidele au profil
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expérimental. L.’absorption est toujours prise en considération, par contre lorsque I’ionisation
est prise en compte, le couplage dans les modes supérieurs de la fibre di a la défocalisation du
faisceau par les €lectrons libres n’est pas simulée. La Figure II-27 illustre les profils spatiaux
normalisés en champ lointain des harmoniques 19 et 23 générées dans I’argon pour un
éclairement pic de 2.10' W/cm?® en négligeant ’ionisation du milieu. On observe alors
clairement une évolution, pour I’harmonique 19 : les profils d’émission sont annulaires, ce qui
est la signature d’un accord de phase hors axe, pour les pressions inférieures a la pression
optimale P,,=36 Torr (cf. Figure II-22a). A partir de la pression optimale le profil d’émission
est centré, résultat d’un accord de phase efficace sur ’axe. Au dela de la pression optimale,
les profils restent centrés. L’énergie contenue dans les « ailes » du profil spatial diminue en
fonction de la pression croissante, et finie par étre contenue dans la partie centrale du profil, a
Py, Le méme phénomene est observé pour I’harmonique 23 (P,,~40 Torr), avec une
divergence qui diminue avec la pression croissante. Cette diminution de la divergence avec la
pression croissante est trés claire sur 1’harmonique 23 (5,4mrad a 5Torr, 4mrad a 15Torr et
~Imrad a 40 Torr). Une différence notable entre les profils d’émission de I’harmonique 19 et
23, est I’absence totale d’énergie au centre du profil pour les trés basses pressions, dans le cas
de I’harmonique 23. Ainsi toute 1’énergie est contenue dans les ailes (cf. Figure 11-12).

A cet éclairement laser proche de I’éclairement de saturation de I’argon, I’ionisation
devient trés importante, de I’ordre de 30% a la fin de I’impulsion laser. La pression optimale
d’accord de phase se décale donc vers des valeurs plus ¢élevées (60 Torr), du fait de la
dispersion introduite par les électrons libres. Cependant I’évolution de profils d’émission
annulaires vers des profils centrés en fonction de la pression croissante reste toujours visible
(Figure 11-28). Les profils présentent alors une forme plus lissée, avec des divergences pour
P<P,,; 1égérement supérieure au cas ou I’ionisation était négligée. Par contre, le profil centré
a la pression optimale est plus étroit (0,5mrad). Une comparaison des divergences avec celles
obtenues sans ionisation ne peut donner qu’un ordre d’idée car il n’y a pas de correspondance
directe entre les pressions caractéristiques avec et sans ionisation. Il est clair que ces valeurs
sont bien plus faibles que celles obtenues expérimentalement (cf. tableau II-1). Cependant, les
simulations présentent un accord qualitatif avec I’expérience permettant de retrouver
I’évolution d’un accord de phase hors axe vers un accord centré sur 1’axe.

Nous avons également effectué des simulations des profils d’émission en champ
lointain pour des harmoniques générées dans le néon d’ordre plus élevé, appartenant au
plateau de génération du néon. On obtient un résultat comparable a celui obtenu pour les
harmoniques 19 et 23 dans 1’argon. Nous reproduisons ainsi qualitativement, une fois de plus,
les résultats obtenus expérimentalement. La pression d’accord de phase optimale est décalée
vers les valeurs plus importantes, étant donné que la dispersion atomique pour une pression et
un ordre de non linéarité donnés est plus faible dans le cas du néon que pour I’argon (cf. B-
3.1). Il faut donc une pression plus élevée afin que la dispersion atomique compense la

dispersion géométrique plus importante des harmoniques ¢élevées du néon. Une fois de plus
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nous observons 1’évolution de profils d’émission annulaires vers des profils centrés en
fonction de la pression croissante. La Figure I11-29 illustre cet effet pour les harmoniques 33 et
47 générées dans le néon a 4.10'* W/em?, en négligeant les effets de 1’ionisation du milieu. La
divergence de I’anneau est cette fois ci clairement visible sur les deux ordres harmoniques et
diminue avec la pression (par exemple pour H47 : 5,8mrad a 10 Torr, 4,5mrad a 150 Torr).
Par contre les divergences sont légerement différentes a P,, ou les harmoniques sont
centrées ; 0,6mrad a 317 Torr pour H33 et Imrad a 309 Torr pour H47.

Lorsque 1’on tient compte de I’ionisation, qui reste tres faible a 1’éclairement utilisé,
environ 8% en fin d’impulsion laser, on retrouve sensiblement les mémes valeurs de
divergence, sauf a la pression optimale (P,,~500 Torr), (Figure II-30). Lorsque 1’émission est
centrée, la divergence est treés faible (~0,3mrad). Il semble que les effets spatiaux de
I’ionisation introduisent une sélectivité plus important dans les conditions d’accord de phase
sur I’axe, s’ajoutant au gradient radial de la phase du dipole pour empécher I’accord hors-axe.
L’ionisation semble également lisser les distorsions observées dans la partie annulaire des
profils dans les simulations négligeant les effets d’ionisation. Ces oscillations peuvent étre
attribuées a un régime d’accord de phase transitoire. En effet, ’accord de phase hors-axe est
rendu possible par le gradient de la phase du dipdle atomique, qui est proportionnelle a
I’éclairement laser. Ce gradient de la phase dépend donc également de la variation temporelle
de I’éclairement. On peut alors réaliser I’accord de phase hors axe, de maniére transitoire, a
différents instants dans I’enveloppe temporelle du champ fondamental. L’amplitude de ces
oscillations diminue lorsque I’échantillonnage en pas de temps est plus précis. Lorsque
I’ionisation est prise en compte, la variation temporelle continue de la densité électronique

résulte en un lissage de ces pics.

90



Chapitre II : Génération d’harmoniques d’ordre élevé dans les fibres creuses.

)

o
0 ¢
|

o
D
T

o
S
I

o
N
T

intensité normalisée (u. arb.

o

)

| H23

S
0 ¢
T

o
()]
T

o
S
I

o
N
T

intensité normalisée (u. arb.

o

divergence (mrad)

Figure 11-27 : Profils d’émission en champ lointain des harmoniques 19 et 23 générées dans
I’argon avec un éclairement de 2.10" W/em® pour différentes pressions (en

Torr dans la légende). L’ionisation est négligée.
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Figure 11-28 : Profils d’émission en champ lointain des harmoniques 19 et 23 géenérées dans
I’argon avec un éclairement de 2.10" W/em® pour différentes pressions (en

Torr dans la légende). L ionisation est prise en compte.
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Figure 11-29 : Profils d’émission en champ lointain des harmoniques 33 et 47 générées dans
le néon avec un éclairement de 4.10™ W/em’ pour différentes pressions (en

Torr dans la légende). L’ionisation est négligée.
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Figure I1-30 : Profils d’émission en champ lointain des harmoniques 33 et 47 générées dans
le néon avec un éclairement de 4.10" W/em’ pour différentes pressions (en

Torr dans la légende). L’ionisation est prise en compte.
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Nous avons montré a la section B-1.1, qu'une émission harmonique hors axe efficace
est rendue possible par le gradient de la phase du dip6le harmonique Vg,=-7,,VI;.
L’incidence de cette phase dépendant de la distribution de I’éclairement laser dans le milieu
se vérifie facilement dans les simulations. Nous avons simulé le profil d’émission de
’harmonique 47 générée dans le néon avec un éclairement de 4.10'* W/ecm?, avec ou sans
phase du dipole. Nous tenons compte de tous les termes de dispersion, y compris 1’ionisation,
ainsi que de I’absorption. La Figure II-31, montre que 1’émission hors axe n’est rendue
possible que par I’existence de la phase du dipole atomique. Lorsque cette phase n’est pas
introduite dans les simulations, 1’émission se fait uniquement sur 1’axe, quelle que soit la

pression appliquée a la fibre.
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Figure I1-31 : Profil d’émission en champ lointain de I’harmonique 47 générée dans le néon
a 51 Torr avec un éclairement pic de 4.10" W/em?, en négligeant la phase du

dipole atomique (trait plein) et ou en la prenant en compte (trait pointillé).

Ces résultats vont ainsi a 1’encontre des explications données dans (Rundquist et al.
1998 et Durfee III ef al. 1999), justifiant I’émission hors axe par un accord de phase de type
Cerenkodv. Cet accord de phase hors axe est utilisé notamment dans les guides d’ondes pour la
génération de la seconde harmonique du laser propagé (Sutherland 1996). Ceci est analogue
au phénoméne de rayonnement Cerenkov, ou une particule émet un champ électromagnétique
qui se propage dans un milieu avec une vitesse plus grande que celle de la lumiére. Dans notre

cas, si la vitesse de phase du champ harmonique v, est inférieure a celle de la polarisation
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k‘]

non linéaire v, I’accord de phase est réalisé sous la condition v, €0S0 = vy 40 (|k,| > ‘kl‘).

L’angle d’émission 0 est déterminé par la dispersion dans le milieu. L’angle maximal est
déterminé, a basse pression, par la relation lgq cosd = qlgl, associée a (II-13) ; Oyax=3mrad.

L’émission résultante n’est alors plus quadratique avec la longueur d’interaction, mais

linéaire. En effet, il ne s’agit que d’un accord de phase partiel puisque ce n’est que la

projection k, sur k, qui est accordée, d’ou une certaine perte de cohérence de I’émission. Au

contraire, nos simulations montrent que la phase du dipole atomique, par I’intermédiaire du
gradient radial de 1’éclairement peut permettre un accord de phase efficace hors-axe, le
diagramme des vecteurs d’onde représentant I’accord de phase pouvant étre « bouclé » grace
a ce terme supplémentaire (Figures II-18 et II-31). Par conséquent, méme si cet effet
Cerenkov existe, il ne permet pas d’expliquer a lui seul 1’accord de phase efficace hors axe et
I’émission annulaire qui en résulte. Seule I’existence de la phase du dip6le atomique permet
cette émission annulaire a basse pression.

Les simulations des profils spatiaux en champ lointain des harmoniques 33 et 47
générées dans le néon donnent des valeurs de divergence proches de celles obtenues
expérimentalement. Par contre les divergences théoriques obtenues pour les harmoniques 19
et 23 de 1’argon sont presque deux fois plus faibles que celles observées expérimentalement.
Cette différence peut étre attribuée au fait que nous ne simulons pas les modes propres de la
fibre creuse d’ordre supérieur au mode fondamental. En effet dans le cas de 1’argon, les
¢clairements utilisés sont plus proche de 1’éclairement de saturation du gaz, induisant un fort
taux d’ionisation de 1’ordre de 30%. Il est alors probable que le faisceau laser, bien que couplé
dans le mode fondamental de la fibre, se défocalise au cours de sa propagation. De 1’énergie
est alors couplée dans les modes propres d’ordre supérieur ; les premiers ordres concernés
étant les modes hybrides EH;, et EH,;. Les amplitudes respectives de ces modes (Marcatili et

al. 1964) s’écrivent :

Ele = J0(5,52£j et E']—121 = J1 (33321) (11_34)
a a

On peut calculer I’atténuation de chacun de ces modes grace a la relation définie en (II-5). On
trouve alors une atténuation, au cours de la propagation sur la longueur de la fibre de 2,7%
pour le mode EHj; et 5,6% pour le mode EH;;. Ceci a été calculé pour un faisceau laser de
longueur d’onde centrée a 800 nm et en considérant 1’indice de la silice constituant la partie
externe de la fibre comme étant égal a 1,5. Ces modes ne sont donc pas trés atténués au cours
de la propagation. Ainsi si de 1’énergie laser est couplée dans le mode EH;;, par exemple, ce
dernier peut également contribuer a la génération d’harmoniques. La dispersion géométrique
induite par ce mode est alors 2,5 fois supérieure a celle induite par le mode fondamentale (cf.

relation II-15) ; les conditions d’accord de phase s’en trouvent modifiées. On peut cependant
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supposer qu’a pression donnée, le champ harmonique émis par ce mode est plus divergent.
Ceci pourrait expliquer pourquoi les divergences des profils d’émission expérimentaux dans
I’argon, en présence d’une forte ionisation ne sont pas reproduites par les simulations, qui ne
tiennent pas compte de ces modes supérieurs.

En conclusion, une extension du code de propagation semble donc nécessaire afin de
pouvoir simuler en toute rigueur le processus de génération dans les fibres creuses remplies de
gaz lorsque I’ionisation est importante. Toutefois, les simulations actuelles présentent déja un
bon accord qualitatif avec les expériences a fort éclairement. L’accord devient méme
quantitatif lorsque peu d’ionisation est présente, comme dans le néon, permettant une
meilleure compréhension du processus d’accord de phase. Ces simulations montrent, entre
autre, I’importance cruciale de la phase du dipole atomique dans le processus d’accord de
phase. Nous allons voir maintenant comment se traduit cet effet d’accord de phase sur les

profils spectraux des harmoniques.

4.2 Profils spectraux des harmoniques.

4.2.1 Généralités

Dans cette section nous étudions I’influence des paramétres de génération sur les
spectres des harmoniques, dans les mémes conditions que celles utilisées pour simuler les
profils spatiaux en champ lointain. Nous pouvons ainsi comparer directement les effets
d’accord de phase sur les spectres harmoniques et les profils d’émission correspondants.

Nous avons déja montré I’importance de la phase intrinseque du dipdle atomique
@, (r,t)=-1,,11(r,t) dans le processus d’accord de phase. Les impulsions laser ultra courtes que
nous utilisons provoquent au foyer des variations trés rapides aussi bien en espace qu’en
temps de I’éclairement. Ceci implique des modulations de la phase harmonique de forte
amplitude. Elles déterminent notamment les qualités spatiales du faisceau harmonique,
comme par exemple les profils d’émission que nous avons mesurés et calculés. Ces
modulations déterminent également les propriétés spectrales de I’émission harmonique.

Lorsque 1’accord de phase est réalis¢é de maniere quasi idéale, la phase du champ
harmonique émis suit celle de la polarisation non linéaire, terme source de I’émission
harmonique, lors de la propagation dans le milieu atomique. Nous avons exprimé au Chapitre

I la composante d’ordre q de la polarisation non linéaire qui s’écrit :

P," =[P, "|explilp." - gar)) (I1-35)

q
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La phase (oqNL s’exprime en fonction de la phase ¢; du laser guidé dans le mode fondamental

du capillaire et de la phase du dipole atomique :

@(ij = q(ol - nq]L (V, t) avece ¢1 = % J.nl (rﬁ Z'7 t)dz'—i_(ogéo (11-36)
20
Notons que ng dépend de la trajectoire considérée pour I’émission harmonique (cf. Chapitre I)

La fréquence instantanée, de 1’émission harmonique s’écrit alors :

op)" et FON.(1) ol
o(t)=qo———=qw| 1+ ~cdZ' |+ —L& 1-37
=4 1 2mee,’ ZJ:) ot T o0 ({1=37)

La variation de l’indice du milieu a une pression donnée, au cours du temps, résulte
principalement de la production d’électrons libres lors de l’ionisation du milieu dans
I’enveloppe temporelle de I’impulsion fondamentale. Puisque la densité électronique
augmente au cours du temps, le terme AV,/at est positif, introduisant un décalage uniquement
vers le «bleu» (haute fréquence). Un décalage/¢largissement vers le bleu « blue shift »
apparait alors dans le spectre du laser et des harmoniques générées (Wahlstrom et al. 1993,
Rae ef al. 1994). C’est ce que nous avons par exemple observé sur les spectres de 1’argon
illustrés par la Figure 11-6.

Le second terme de I’expression II-37 dépend des variations temporelles de
I’éclairement laser dans le milieu. Nous avons déja vu, expérimentalement et théoriquement
que les variations spatiales de cet éclairement, notamment radial dans le cas de la fibre creuse,
permet d’obtenir un accord de phase efficace hors-axe et ainsi une émission harmonique
annulaire. Les variations temporelles de 1’éclairement dans le milieu sont responsables d’une
modulation en fréquence de I’émission harmonique. Cet effet est analogue a 1’élargissement
spectral par automodulation de phase d’une impulsion se propageant dans un milieu Kerr,
dont I’indice dépend de ’intensité (Boyd 1992). Comme 7, est positif et qu’il caractérise la
trajectoire courte ou la longue, le front montant de I’impulsion laser décale la fréquence
harmonique vers le bleu, alors que le front descendant décale cette fréquence vers le rouge. Ce
« chirp », négatif, implique un ¢élargissement du spectre harmonique (Salieres et al. 1995b,
Gaarde et al. 1999). Cet élargissement est d’autant plus grand que 7, est grand, il sera donc
important lorsque la trajectoire longue est prédominante dans le génération de 1’harmonique,
le « chirp » devenant négligeable lorsque la trajectoire courte prédomine.

Rappelons qu’un des points importants du modéle SFA (Lewenstein et al. 1994), est
I’existence de deux trajectoires semi-classiques principales de 1’électron dans le continuum,
qui contribuent a I’émission de I’harmonique a la fréquence gw. Ces deux trajectoires ont des

temps d’oscillations distincts pour une harmonique de la région du plateau. Ainsi la trajectoire
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courte tc de I’électron a un temps de retour au noyau de I’ordre d’une demi période optique
alors que pour la trajectoire longue T, ce temps de retour est de 1’ordre d’une période optique.
Le facteur 7, peut étre approximé comme étant proportionnel au temps passé par 1’électron
dans le continuum. Ainsi 77, ¢ associé a la trajectoire courte est plus petit que 7, associé a la
trajectoire longue. Ces deux trajectoires tendent a se confondre en une seule trajectoire pour
les harmoniques générées dans la coupure (Antoine ef al. 1996). La contribution de ces
trajectoires a la génération d’harmoniques a ¢ét¢ mise en évidence expérimentalement, d’une
part dans le domaine spectral (LeDéroff et al. 1999, Sali¢res et al. 2001), d’autre part dans le
domaine spatial (Bellini ez al. 1998, Lynga et al. 1999).

Ces effets de trajectoires doivent également exister lorsque les harmoniques sont
générées dans une fibre creuse remplie de gaz, la sélection entre les trajectoires ne se faisant
plus en fonction de la focalisation, mais en fonction de la pression du milieu générateur. Ainsi
I’'une ou I’autre de ces trajectoires devrait étre favorisée dans I’accord de phase dans la fibre
en fonction de la pression, selon qu’un fort gradient radial est nécessaire ou non pour réaliser

une émission hors axe. Cet effet devrait apparaitre sur les spectres d’émission harmonique.

4.2.2  Simulations des spectres dans le cas de [’argon.

La Figure II-32, représente les spectres de I’harmonique 19 générée dans 1’argon a un
éclairement pic de 2.10'* W/cm® pour différentes pressions dans la fibre (conditions
équivalentes a celles utilisées pour la Figure 11-28). Tous les termes de dispersion sont pris en
compte ainsi que I’ionisation du milieu par I'impulsion fondamentale et I’absorption du
rayonnement. On remarque tout d’abord une claire asymétrie des spectres pour toutes les
pressions avec un coté bleu plus intense que le rouge. De plus, a faible pression, le pic central
est entouré de deux pics latéraux de forte énergie, dont I’intensité diminue nettement a haute
pression. Ces pics latéraux pourraient étre associés a la trajectoire longue qui induit un fort
« chirp », alors que le pic central serait associ¢ a la trajectoire courte (LeDéroff et al. 1999,
Salieres et al. 2001, Gaarde et al. 1999). Si I’on compare cette €volution a celle observée pour
les profils d’émission en champ lointain de I’harmonique 19 (Figure I1-28), on observe que
I’émission est annulaire lorsque le spectre correspondant est large, avec la majorité de
I’énergie contenue dans les ailes. La trajectoire longue semblerait donc étre majoritairement
impliquée dans 1’accord de phase hors axe, lorsque un fort gradient radial de la phase du
dipdle est requis, donc un 7, grand. Par contre, a pression élevée, lorsque I’accord de phase
est sur I’axe, la trajectoire courte prédominerait. Cependant, une autre explication de ces
spectres ¢largies du coté bleu pourrait €tre la modulation de phase due aux électrons libres.

Afin de vérifier ces conclusions, nous avons effectué des simulations permettant de clairement
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distinguer les différentes contributions a 1’élargissement de ces spectres dues a 1’ionisation et

la variation temporelle de la phase du dip6le atomique.
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Figure II-32 : Spectre de [’harmonique 19 générée dans l’'argon a un éclairement de

2.10"*W/em’ pour différentes pressions indiquées en Torr dans la légende.

La Figure I1-33 représente une simulation effectuée dans les conditions précédentes
sans prendre en compte I’ionisation. On observe toujours des spectres larges mais symétriques
avec une contribution plus importante de la trajectoire longue comparativement a la courte a
basse pression. Ce rapport est fortement diminué a haute pression. La comparaison entre ces
deux simulations permet d’expliquer 1’effet de 1’ionisation présent dans les courbes de la
Figure II-32. Tout d’abord, la variation temporelle de la densité d’électrons libres n’est pas
responsable de la largeur des spectres puisque les spectres sans ionisation sont aussi, sinon
plus larges que ceux de la Figure 11-32. Par contre, c’est la déplétion du milieu atomique par
I’ionisation qui provoque I’asymétrie. En effet, le coté bleu du spectre harmonique est généré
par le front montant de I’impulsion laser. Lorsque la partie rouge du spectre est générée (front
descendant), le milieu a atteint un fort taux d’ionisation (30% au centre du milieu et au
maximum de 1’impulsion) résultant en une diminution de 1’efficacité de génération a cause du

dépeuplement du milieu.
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Figure 11-33 : Spectre de [’harmonique 19 générée dans [’argon a un éclairement de
2.10"W/em’ pour différentes pressions indiquées en Torr dans la légende en

négligeant [’ionisation du milieu.

L’importance de la phase intrinseque du dipdle atomique sur la forme du spectre est
illustrée par la Figure 11-34, qui représente une comparaison, pour deux pressions extrémes,
les spectres simulés en négligeant la phase du dipOle pour trois pressions caractéristiques
(basse pression 10 Torr, P,,=60 Torr et haute pression 100 Torr). L’ionisation est prise en
compte. Que ce soit a basse pression ou a pression plus élevée, les spectres calculés en
négligeant la phase du champ harmonique sont trés différents des précédents. Ils ne présentent
qu’un seul pic, tres fin, similaire au pic central de la Figure II-32 : le spectre a 10 Torr sans la
phase du dipdle présente une largeur a mi hauteur de 2,2 A, qui diminue a 1,3 A a 101 Torr.
La modulation de la phase du dip6le est donc bien a 1’origine de 1’¢largissement des spectres,
¢largissement important surtout a basse pression lorsque la trajectoire longue joue un role
important dans I’accord de phase hors-axe. A plus haute pression, la trajectoire courte
prédomine et 1’élargissement du spectre est bien moins important méme s’il subsiste a haute

pression un épaulement du co6té bleu du spectre.
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Figure 11-34 : Spectre de [’harmonique 19 générée dans [’argon a un éclairement de
2.10"W/em’ pour les pressions indiquées en Torr dans la légende en prenant

en compte l’ionisation du milieu et en négligeant la phase du dipdle.

Cet effet a également été observé dans les simulations de 1’harmonique 23 de 1’argon
dans les mémes conditions que 1’harmonique 19. Les spectres, sont illustrés en Figure 1I-35.
L’harmonique 23, évidemment plus étroite spectralement que 1’harmonique 19, présente la
méme diminution de la largeur du spectre avec la pression croissante. L’asymétrie des
spectres est une fois de plus le résultat de I’ionisation du milieu, le coté rouge étant
partiellement coupé. A 5 Torr, le spectre présente une structure en double pic, contenant la
majorité de 1’énergie, de largeur a mi hauteur 6,7 A. Au fur et 3 mesure que la pression
augmente, I’amplitude des ailes diminue au profit de la partie centrale avec une diminution de
la largeur spectrale a 1,4 A. On observe alors une sélection claire de la trajectoire courte,
puisque la trajectoire longue, qui permettait 1’accord de phase hors axe a basse pression est
maintenant devenue un facteur de désaccord de phase. Cette interprétation est confirmée par
I’évolution parallele des spectres et des profils spatiaux (Figure I1-28). Une fois de plus
I’¢élargissement spectral est du a la modulation de la phase du dipdle atomique. Lorsque cette
phase est négligée, les spectres sont alors plus fins, diminuant de 5 A 4 0,9 A avec la pression

croissante.
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Figure 11-35: Spectre de [’harmonique 23 générée dans [’argon a un éclairement de

2.10"W/em? pour différentes pressions indiquées en Torr dans la légende.

Ce comportement n’est pas particulier a 1’argon, puisqu’on retrouve les mémes
dépendances avec la pression et la phase du dipdle atomique pour les spectres simulés des
harmoniques 33 et 47 du néon (Figures 1I-36 et 11-37). Les largeurs spectrales & mi hauteur,
diminuent respectivement pour les harmoniques 33 et 47, de 5,1 A et 4,3 A a basse pression, a
1 A et 2 A a pression élevée. Lorsque la phase est négligée, ces largeurs spectrales ne sont
plus que de ’ordre de 0,5 A quel que soit 1’ordre harmonique et la pression dans le capillaire.
La séparation en deux trajectoires est ici moins évidente que dans I’argon. La modulation de
la phase atomique correspondant a la trajectoire longue induit ici plutét un élargissement

global que des pics satellites comme dans 1’argon.
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Figure 11-36 : Spectres de [’harmonique 33 générée dans le néon a un éclairement de
4.10"W/em’ pour différentes pressions indiquées en Torr dans la légende. La
phase du dipole est considérée sur les courbes du haut, alors qu’elle est

negligée sur celles du bas.
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Figure II-37 : Spectre de [’harmonique 47 générée dans le néon a un éclairement de

4.10"W/em’ pour différentes pressions indiquées en Torr dans la légende. La
phase du dipole est prise en compte.

Conclusion.

Nous avons étudié de maniere détaillée dans ce chapitre la facon dont ’accord de
phase se réalise lors de la génération d’harmoniques d’ordre élevé dans une fibre creuse
remplie de gaz. Nous identifions les similitudes et les différences avec la génération dans un
jet de gaz pulsé.

Nous avons montré expérimentalement, sur deux systémes laser différents produisant
des impulsions laser de courte durée ( de 70 a 30 fs), I’existence d’une pression qui optimise
I’efficacité de génération harmonique par un capillaire rempli de gaz, pour différents ordres et
systemes atomiques. Une étude approfondie des profils d’émission en champ lointain des
harmoniques démontre une transition, en fonction de la pression appliquée, d’un accord de
phase hors axe résultant en une émission annulaire, a un accord de phase sur 1’axe produisant

une ¢émission efficace sur I’axe de propagation du laser générateur. On obtient ainsi en

fonction de la pression, une évolution des profils d’émission similaire a celle observée lors de
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la génération dans un jet de gaz en faisant varier la position du foyer laser par rapport au
centre du milieu générateur.

Nous avons développé une ¢étude théorique pour interpréter ces résultats
expérimentaux, en détaillant les différents facteurs de déphasage entre la polarisation non
linéaire (source de I’émission) et le champ harmonique généré : dispersions atomique,
¢électronique, géométrique, phase atomique. Nous montrons que la pression optimale de
génération correspond a une compensation de la dispersion géométrique par la dispersion
atomique résultant en un bon accord de phase sur ’axe. A plus faible pression, un accord de
phase hors axe est rendu possible par le gradient radial de la phase atomique.

Les simulations que nous avons effectuées en utilisant les moments dipolaires
atomiques en régime tunnel confirment cette étude et reproduisent de facon qualitative dans le
cas de ’argon, et quantitative dans le cas du néon les divergences et évolutions observées
expérimentalement. Ces simulations mettent clairement en évidence le role crucial de la phase
du dipdle atomique dans 1’accord de phase hors-axe a basse pression. Ceci va a I’encontre de
I’interprétation proposée par 1’équipe américaine (Rundquist et al. 1998, Durfee III et al.
1999) d’un accord de phase de type Cerenkov.

Cette étude théorique nous permet de pousser la réflexion plus loin en révélant que
I’évolution observée sur les profils d’émission en fonction de la pression (profils annulaires a
centrés) doit €tre corrélée a un affinement marqué des profils spectraux. En effet, c’est
principalement la contribution de la trajectoire quantique dite « longue » qui permet ’accord
de phase hors-axe. Or, celle-ci est associée a un spectre large di a la modulation temporelle
rapide de la phase de 1’émission harmonique (« chirp »). Ces prédictions motivent une future
campagne d’expériences visant a démontrer le rdle crucial de la phase atomique.

Différentes propriétés fondamentales inhérentes a la génération d’harmonique d’ordre
¢levé dans un gaz, indépendantes du type de milieu utilisé, ont également été montrées. Etant
données les longueurs de milieu générateur trés importantes qu’il est possible d’atteindre avec
une fibre, le phénomeéne d’absorption par le milieu lui méme n’est plus du tout négligeable.
Ce processus peut selon les conditions de génération devenir le facteur limitant 1’émission
harmonique. La variation particuliere des sections efficaces d’absorption, notamment dans le
néon, peut alors favoriser I’émission des harmoniques d’ordre les plus élevés au détriment des
ordres plus faibles. Deux régions distinctes d’émission sont ainsi mises en évidence, 1’une

limitée par la longueur de cohérence des harmoniques, 1’autre par la longueur d’absorption.
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Chapitre III : Optimisation de 1’émission harmonique dans un jet.

Introduction.

Nous avons déja évoqué dans le chapitre précédent I’intérét d’optimiser le flux de
photons du rayonnement UVX produit par génération d’harmoniques d’ordre élevé pour des
expériences d’application. Bien que le nombre de photons produits ne soit pas toujours la
condition fondamentale de la réussite de I’expérience, avoir une source présentant un flux
important de photons permet plus de degrés de liberté du point de vue expérimental.

Depuis la découverte du phénomeéne de génération d’harmoniques, 1’optimisation du
nombre de photons a été largement étudiée. On peut distinguer les études visant a optimiser la
réponse microscopique (maximisation du dipole harmonique) et celles relatives a
I’optimisation de la réponse macroscopique (maximisation de la réponse collective). Au rang
des premicres se trouvent les études faites en variant les paramétres du laser tels que
I’éclairement — la longueur d’onde — la durée ou la nature du gaz. En voici les principales
conclusions(cf. Chapitre I) :

- Defficacité¢ de génération est augmentée lorsque 1’éclairement laser augmente

jusqu’a I’éclairement de saturation ou I’efficacité sature (Wahlstrom et al. 1993).
Une grande longueur d’onde (IR) permet de générer efficacement des ordres trés
¢levés alors que les longueurs d’ondes plus courtes sont plus efficaces pour des
ordres faibles (Ditmire et al. 1995, Preston et al. 1996). La combinaison de deux
longueurs d’onde fondamentales (laser plus sa deuxiéme ou troisiéme
harmonique) peut augmenter 1’efficacité d’un ordre de grandeur (Watanabe et al.
1994).
- une durée plus courte du laser fondamental permet la génération d’ordres encore
plus ¢élevés (Christov ef al. 1996).
- les gaz rares légers sont les plus efficaces pour les ordres élevés (L Huillier et al.
1993) alors que les gaz rares lourds (Balcou et al. 1992), les gaz moléculaires
(Lynga et al. 1996) ou les agrégats atomiques (Donnely ef al. 1997) sont plus
efficaces pour les ordres plus faibles.
Notons pour finir que la possibilité¢ d’une mise en forme flexible et précise du profil temporel
d’une impulsion femtoseconde intense, est maintenant possible (Zeek et al. 2000). Ce controle
(a I’échelle de quelques fs) permet de manipuler la réponse microscopique de 1’atome soumis

au champ laser et ainsi de contrdler les caractéristiques spectrales et d’augmenter 1’efficacité
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de génération des harmoniques d’ordre élevé. Il est notamment possible de canaliser toute
I’émission harmonique dans une bande spectrale, rendant le rayonnement quasi
monochromatique (Bartels et al. 2000). Ces techniques devraient permettre un contréle plus
direct de 1’émission harmonique par manipulation de la phase spatiale ou spectrale du
fondamental.

L’optimisation de la réponse macroscopique est reliée a la géométrie de I’interaction :
(focalisation/guidage du laser, pression et conditionnement du gaz) et a la compétition entre
les trois longueurs définies au Chapitre II : longueur de cohérence, d’absorption et du milieu.
Augmenter la longueur de cohérence, ¢’est améliorer 1’accord de phase. Nous avons rappelé
au Chapitre I que les conditions d’accord de phase lors de la génération d’harmoniques par
focalisation d’un faisceau laser dans un jet de gaz dépendaient de la géométrie de
focalisation ; I’émission peut étre annulaire ou centrée suivant la position du jet par rapport au
foyer laser (Saliéres et al. 1995b). Signalons que d’autres schémas d’optimisation ont été
proposés, en controlant la forme spatiale du faisceau fondamental, par des géométries de
focalisation particuliéres. En produisant deux foyers successifs dans le milieu générateur
(Roos et al. 1999) il est possible d’avoir un controle sur la phase et la distribution
d’éclairement longitudinale du laser. L’utilisation d’un mode de Bessel - Gauss du laser
fondamental a également été étudiée (Altucci et al. 2000). L’étude détaillée de 1’accord de
phase dans les fibres creuses remplies de gaz, présentée au Chapitre II, a montré la méme
évolution que dans un jet, d’une émission annulaire a centrée, mais cette fois ci dépendant de
la pression de gaz dans le capillaire. La longueur d’absorption du rayonnement harmonique
peut alors devenir le facteur limitant pour un milieu émetteur relativement long et
suffisamment dense. Ainsi la densité atomique, peut dans certaines conditions de génération
limiter I’émission macroscopique, soit par un effet d’absorption (Schniirer et al. 1999,
Constant ef al. 1999), soit par défocalistion du fondamental (Altucci et al. 1996). Enfin la
longueur du milieu peut étre augmentée par le conditionnement du gaz comme une cellule
(Spielmann et al. 1997, Tamaki et al. 1999, Delfin et al. 1999)) ou I’influence de la longueur
du milieu a été étudiée, ou une fibre creuse (Rundquist ez al. 1998, Constant et al. 1999).

Deux ¢études directement reliées aux expériences que nous allons présenter sont 1’étude
en fonction de la pression de Altucci et coll., et I’étude en fonction de la longueur de Delfin et
coll.. Dans la premicre, les auteurs ont observé une augmentation quadratique du signal
harmonique avec la pression croissante (2 basse pression) puis une saturation et une légere
diminution a haute pression, pour les harmoniques proches de la coupure. Cet effet a été
attribué a la défocalisation du laser générateur par les électrons libres produit par I’ionisation
du milieu. Dans la seconde étude, les auteurs rapportent que la longueur du milieu pour une
génération optimale, a basse pression, est plutot longue (entre 10 et 20 mm selon I’ordre et le
gaz ¢étudi¢). Une émission limitée par I’absorption a été observé pour I’harmonique 17
générée dans 1’argon pour un milieu long de 12mm. Pour les harmoniques générées dans le

néon (et ceux de la coupure de 1’argon), cette émission limitée par I’absorption n’a pas été
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atteinte malgré les 20mm de longueur du milieu. L’émission est alors limitée par 1’accord de
phase.

Dans ce chapitre, nous étudions 1’optimisation de 1’émission macroscopique dans un
jet de gaz, en tentant d’atteindre une €mission limitée par 1’absorption. Nous avons vu au
Chapitre II que ceci était possible avec un milieu long (fibre de plusieurs cm de long), mais
est-ce réalisable avec un milieu court plus dense tel qu'un jet, qui présente une souplesse
d’utilisation bien supérieure a la fibre ? Nous présentons 1’étude de I’efficacité de 1’émission
harmonique dans un jet long (~3mm), milieu intermédiaire, entre le jet effusif classique (buse
cylindrique ~500um) et un milieu trés long (fibre creuse ~4cm). Les conditions d’accord de
phase, dans ce milieu produit par un jet rectangulaire sont identiques au cas classique exposé
en C-2 du Chapitre 1. Il faut toutefois tenir compte de I’absorption du milieu, ainsi que de la
défocalisation du faisceau fondamental par les €lectrons libres produits par I’ionisation du

milieu atomique.

A. Etude expérimentale des effets de pression et de longueur sur

’efficacité harmonique.

1. Dispositif expérimental.

L’expérience d’optimisation de I’émission harmonique dans un jet pulsé de gaz rare a
été réalisée sur le laser LUCA du Drecam. Le dispositif expérimental, illustré en Figure III-1
est basé sur le schéma I-1 du premier chapitre. Les harmoniques d’ordre élevé sont générées
en focalisant le laser avec une lentille de 2m de focale dans un jet pulsé au taux de répétition
du laser (20Hz). A énergie incidente donnée, on joue sur la taille du diaphragme pour
optimiser I’émission harmonique : on cherche le meilleur compromis entre I’éclairement laser
au foyer et la taille de la tache focale, donc du milieu émetteur. Le rayonnement harmonique
émis sur 1’axe de propagation du laser est analysé spectralement a 1’aide du spectrométre
UVX décrit au Chapitre 1. Le signal harmonique est alors détecté par un photomultiplicateur
sensible aux longueurs d’onde UVX (Philips 16F), polaris¢ négativement entre 1,5 et 3 kV,
région ou le gain est linéaire. Le signal impulsionnel délivré par le détecteur est mis en forme
par un circuit intégrateur, puis numérisé¢ par un convertisseur analogique digital qui envoie
I’information a I’ordinateur d’acquisition. Ce dernier contrdle également la rotation sous vide
du réseau plan. On peut ainsi facilement passer de I’enregistrement d’un spectre d’émission
harmonique en faisant tourner le réseau pas a pas, a 1’étude d’'une harmonique donnée en se

positionnant a une valeur fixe.
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Le milieu atomique est produit par un jet rectangulaire. La buse de sortiec a une
dimension XxY de 300um par 3mm. Les profils de densité¢ atomique ont été présentés en
Figure I-5, lorentzien selon la plus petite des dimensions et quasi carré selon la plus longue.
Etant donné que nous focalisons le laser 1égérement en dessous de la sortie de la buse, entre
200pum et 300pum, la taille réelle du milieu n’est pas celle des dimensions exactes de la tuyere
de sortie. La largeur a mi hauteur du profil de densité selon la grande dimension est de 1’ordre
de 2,5mm, et de 400um dans la plus petite dimension. On peut ainsi étudier 1’émission
harmonique en fonction de la longueur du milieu, dans les mémes conditions expérimentales,
en particulier de pression pic, simplement en tournant le jet pulsé par rapport a I’axe de

propagation passant d’un milieu de 400um (jet court) a 2,5mm (jet long).

Diaphragme Miroir torique
$~10-20mm =1m

I Milieu atomique

|
I | \ UvX | 4L
Lentille f=2m Réseau S K
plan ek/‘ IR Fentes PM
Piége IR

MM2500

CAD

Figure III-1: Schéma du montage expérimental utilisé pour [’optimisation de [’émission

harmonique.

2. Influence de la longueur du milieu générateur sur les spectres

En Figure III-2 sont présentés deux spectres d’harmoniques générés dans le néon avec
une pression amont de 850 Torr, obtenus dans des conditions de génération identiques, 1’un
dans le jet court et I’autre dans le jet long. Le diaphragme était ouvert a 18mm, limitant ainsi
’énergie a 7mJ. L’éclairement estimé est de 1’ordre de 4.10'*W/cm?®, donc inférieure a
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I’éclairement de saturation du néon, limitant ainsi les effets de défocalisation ou de désaccord
de phase induits par les électrons libres. La fente en sortie du spectrométre était ouverte a
100pum afin de résoudre les harmoniques d’ordre élevé. L’effet de la longueur du milieu sur
I’efficacité harmonique apparait alors de maniére trés nette. Les harmoniques du plateau (A
entre 32 et 14nm) générées dans le jet long sont en moyenne 5 fois plus intenses que celles
obtenues dans un jet court. L’effet de la longueur du milieu est encore plus impressionnant
dans la coupure (A<l4nm), région dans laquelle on obtient un gain d’émission de plus d’un
ordre de grandeur. Une étude plus détaillée de I’émission harmonique en fonction de la

pression dans le milieu long et court est nécessaire pour mieux comprendre le phénomeéne.
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Figure I1I-2 : Spectres d’harmoniques obtenus dans le néon avec un éclairement laser de
4.10" W/em? et une pression amont de 850Torr. En trait plein est représenté le
spectre obtenu dans le jet court (400um) et en trait pointillé celui obtenu dans

le jet long (2,5mm).
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3. Etude détaillée des effets de pression et de longueur.

Cette ¢étude de 1’évolution du signal harmonique en fonction de la pression et de la
longueur du milieu générateur a été effectuée de maniere systématique pour différents gaz
(xénon, argon et néon) ainsi que pour différents ordres. Pour cela nous utilisons le systeme
expérimental présenté ci dessus, en fixant la position du réseau pour sélectionner
I’harmonique désirée. Les fentes sont alors ouvertes au maximum (800um) afin de récupérer
tout le signal de cette harmonique sans toutefois intégrer le signal des harmoniques voisines
(la fenétre sensible du PM fait 4x8mm). Une fois la longueur d’onde sélectionnée, c’est a dire
I’ordre harmonique désiré, on accumule une moyenne de 20 tirs pour chaque point en pression
pour une longueur de jet. L’opération est répétée a des conditions expérimentales identiques,
en tournant le jet dans 1’autre dimension.

En Figure III-3 est représentée 1’évolution du signal harmonique en fonction de la
pression amont et de la longueur du milieu pour différents gaz et différents ordres. Les
niveaux de signal ne sont pas directement comparables entre eux, car les tensions, donc le
gain du PM n’étaient pas identiques pour les différents gaz. Par contre la tension du PM est la
méme pour un ordre harmonique et un gaz donné pour les deux longueurs de milieu ; la
comparaison directe du flux harmonique enregistré par le détecteur est donc possible. La barre
d’erreur de £7% pour les harmoniques du plateau comme H23 de 1’argon et H47 du néon
augmente a +15% pour les harmoniques de la coupure comme H17 du xénon ou H31 de
I’argon. Ceci se comprend facilement car I’harmonique générée dans la coupure du spectre est
bien plus sensible aux variations d’éclairement du laser tir a tir (~7%) et donc de 1’éclairement
dans le milieu.

Les résultats sont relativement différents en fonction de la nature du gaz mais aussi de
I’ordre harmonique. On peut ainsi remarquer qu’il n’y a aucun effet de la longueur du milieu
sur ’intensité du signal harmonique généré dans le xénon. Par contre ’effet de la longueur est
net pour les harmoniques de 1’argon et du néon. En effet, le signal maximal de I’harmonique
47 obtenu dans le néon est 4 fois plus intense dans le jet long que dans le jet court. Dans le cas
de I’harmonique 23 de ’argon, le signal est 3 fois plus intense dans le jet long, et 10 fois plus
important pour I’harmonique 31. Les évolutions en fonction de la pression sont relativement
différentes les unes des autres. A part I’harmonique 17 du xénon, les trois autres cas
présentent une évolution bien plus rapide en fonction de la pression dans le jet long que dans
le jet court. Dans le jet long, apres une croissance rapide en fonction de la pression le signal
sature avec une légere diminution (b et d), ou peut clairement rediminuer affichant un
maximum pour une pression donnée (c). Pour ces trois cas, I’évolution en pression dans le jet
court se fait bien plus lentement et est quasi linéaire. Pour 1’harmonique 17 du xénon la
longueur du milieu n’a aucun effet sur la forme de la courbe ni sur I’intensité du signal émis

en fonction de la pression.
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Précisons que nous nous sommes placés dans les conditions de focalisation optimales

pour chacun des cas. En effet, comme nous 1’avons exposé au Chapitre I, les conditions

d’accord de phase diffeérent selon que 1’on focalise le laser générateur avant ou apres le centre

du jet (cf. Figure I-19). Les signaux harmoniques les plus €levés ont ainsi €té obtenus pour

une focalisation apres le centre du jet : environ 3,5cm dans le cas de I’argon et du xénon

(parametre confocal b~15cm) et 2,5¢cm dans le cas du néon (b~9cm).
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Figure I11-3 : Comparaison du signal harmonique généré en fonction de la pression dans un

jet long (cercle noir) et un jet court (cercle blanc) dans le cas des harmoniques
(a) 17 du xénon, (b) 47 du néon, (c) et (d) respectivement, 23 et 31 de [’argon.
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On peut comparer le comportement de I’efficacité harmonique en fonction de la
pression dans le jet long a celui observé par (Altucci et al. 1996). Leur jet, issu d’une buse
cylindrique, avait une dimension de 1,2mm, donc intermédiaire entre nos deux valeurs. Pour
H21 de I’argon, ils observent une saturation puis une diminution du signal a bien plus haute
pression (>700 Torr amont) que celle observée ici avec le jet long pour H23 (~400 Torr).
L’éclairement élevé (4.10"W/em?) qu’ils utilisaient est consistant avec ’interprétation du
phénomeéne par la défocalisation du laser, qui ne semble pas compatible avec notre
éclairement (1,8.10'*W/cm?). Dans le néon, pour les harmoniques d’ordre inférieur a 55, ils
observent une augmentation quadratique dans la gamme de pression étudiée. Dans notre cas
(H47), méme pour le jet court, on observe une variation quasi linéaire du signal avec la
pression. Un effet autre que la défocalisation du fondamental semble donc intervenir ici. Pour
mieux comprendre la forme de ces courbes et 1’existence d’une pression optimale il est
nécessaire de modéliser le nombre de photons harmoniques produits lors de 1’interaction non

linéaire du laser avec le gaz atomique.

B. Etude théorique et simulations.

1. Etude théorique a I’aide d’un modéle 1D.

1.1 Rappel des longueurs caractéristiques.

Nous avons déja étudié au Chapitre II 1’accord de phase intervenant lors de la
génération d’harmoniques d’ordre élevé dans les fibres creuses remplies de gaz rare en
discutant D’influence des différentes longueurs caractéristiques de la génération du
rayonnement. Nous avons défini ces différentes longueurs et la maniere dont elles doivent étre
prises en compte. Nous rappelons ici quelques formules importantes pour la suite.

Les conditions d’accord de phase définissent la longueur de cohérence L., sur
laquelle le champ harmonique se construit efficacement. L’absorption détermine, quant a elle,
la longueur d’absorption L, sur laquelle le champ harmonique émis est atténué d’un facteur
e, et Lieq est la longueur du milieu atomique. La formule III-1 déterminée par (Constant et al.
1999) détermine selon un modele a une dimension le nombre de photons harmoniques générés

dans un milieu absorbant :

412 L L L
Nq o > gbs 5 1+ exp| — Zmed | _ 2 COS[ﬂ' m_ed] exp| — Zmed (III-I)
1+47 (Labs / Leon ) abs coh 2 abs
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Dans un premier temps, nous allons utiliser ce modéle simple pour tenter de reproduire les
courbes expérimentales et mettre en lumicre 1’influence respective de chacune des longueurs.
Lmea €t Laps sont des grandeurs pouvant étre déterminées avec précision; seule la
détermination de L., pose probléme spécialement pour un modele 1D. Détaillons maintenant
les différents termes utilisés reproduire les données expérimentales. La longueur d’absorption
est déterminée de maniére identique a celle exposée au Chapitre II, a partir des sections

efficaces de photoabsorption du gaz a la longueur d’onde de I’harmonique désirée, a savoir :

1
Labs =
21,4, IN(r,2,1)

(I11-2)

La longueur de cohérence dépend pour sa part de plusieurs termes, induits par le milieu
dispersif : la dispersion atomique et électronique, déja déterminées au chapitre précédent.

Rappelons que ces contributions s’écrivent respectivement comme I11-3 et I11-4 :

2
- A
Ak, =L N(r,z,0)| 47, +1, (—0} fi iz (I11-3)
Ay q
-~ e’ N (r,z,t)
Ak g = —q e—2 Aoz (I11-4)
mey 4

ou N,(r,z,t) est la densité d’électrons libres produits par 1’ionisation (Z est le vecteur unitaire
selon 1’axe de propagation). Nous supposons une faible déplétion du milieu; donc N,
s’exprime comme une fraction de la densité atomique : N.(7,z,t)=a Ny(r,z,t) ou Ny est la
densité atomique initiale dans le milieu. La densité atomique est : N(7,z,t)=(1-) Ny(7,z,?).

I1 reste a définir les termes de dispersion induits par la focalisation du laser dans le

milieu : la dispersion géométrique Akgio et le gradient de la phase du dipole atomique

K =-nVI ;. La dispersion géométrique est reliée a la phase de Gouy qui s’écrit:
(2 . . .
—tan l(fj (déphasage de m par passage au foyer du faisceau fondamental). La dispersion

introduite par cette phase, est donc :
- 0 4 2z 2 1
Ak gy = —(q - 1)8—[tan (?D = ——(q - 1)— (III-5)
+
ou b est le parametre confocal et z la distance entre le foyer et le jet.
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Le gradient de la phase du dipdle atomique dépend lui aussi de la coordonnée longitudinale z
Iy

2
1+(2ZJ
b

la variation temporelle de I’éclairement dans I’impulsion laser, on se place en un point donné

au travers de la distribution spatiale de I’éclairement laser : /(z) = . Etant donnée

de I’enveloppe temporelle de 1’éclairement (au maximum). On obtient ainsi :

VI, = ni_j—’ 0 (I11-6)

Les expressions III-5 et III-6 supposent un faisceau fondamental Gaussien de parameétre
confocal b. Comme le laser LUCA, utilis¢ pour I’expérience, était en fait deux fois limité par
la diffraction, on le modélise en faisant intervenir le facteur M2=2, qui caractérise la déviation

au faisceau Gaussien (cf. Chapitre IV). La tache focale est alors déterminée par :

2w, =2M"* %Z et le parametre confocal (distance autour du foyer ou 1’éclairement est divisé

f

2
par 2) par: b=2aM 2(5} A, ou D est 'ouverture du faisceau. Pour finir, la longueur de

cohérence L., longueur sur laquelle le champ harmonique se construit efficacement, s’écrit :

T
+ Algé,ec + Alggéo +K

L (111-7)

coh — ‘Ak

atom

1.2 Fit des courbes expérimentales a I’aide d’un modéle 1D.

On peut maintenant tracer la dépendance du signal harmonique émis en fonction de la
pression dans le milieu d’apres la formule III-1. Les courbes expérimentales données en
fonction de la pression amont en Figure I1I-3 sont ici tracées en fonction de la pression dans le
jet en supposant un facteur, compris entre 10 et 20 selon le gaz, entre les deux pressions (cf.
Altucci et al. 1996). De plus, elles sont mises a I’échelle verticale pour correspondre a
I’échelle (arbitraire) des points théoriques. Ceci peut étre fait, a condition de garder les mémes
facteurs correctifs (S pour I’amplitude et P pour la pression), pour un gaz et un ordre

harmonique donné, pour les courbes mesurées respectivement dans les milieux court et long.
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Les résultats de cette comparaison entre données expérimentales et courbes théoriques sont
illustrés en Figure I11-4 dans le cas du néon et en Figure II1-5 dans le cas de I’argon.
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Figure I11-4 : Comparaison du signal expérimental de |’ harmonique 47 générée dans le
néon en fonction de la pression dans un jet long (cercle noir) et un jet court
(cercle blanc) avec les courbes théoriques du modele de Constant et al.,

respectivement en trait plein et pointillés.

Dans le cas du néon, 1’éclairement au foyer était estimé a 4.10'*W/cm® et le paramétre
confocal, a b=9cm. Pour 1, qui ne joue ici qu’un role marginal, nous prenons une valeur de
25.107"* rad. W'em?, correspondant a la pente moyenne d’une harmonique dans le plateau (cf.
Chapitre I). On suppose une faible ionisation (0,3%). La distance foyer-jet permettant la
meilleure comparaison théorie expérience est z=-2,5cm. Malgré la simplicit¢é du modéle,
I’accord obtenu avec les expériences est remarquable, aussi bien dans le jet long (2,5mm) que
dans le jet court (600um). Il faut souligner que méme s’il y a un certain nombre de parameétres
plus ou moins ajustables dans le mode¢le, leur valeur est fixée a I’identique pour les deux
longueurs de milieu. La reproduction de 1’écart entre les deux courbes expérimentales est ici
le point important.
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Les mémes comparaisons ont été effectuées dans le cas des harmoniques 23 et 31
générées dans I’argon avec un éclairement de Iordre de 1,5.10'*W/cm® (Figure III-5). Les
conditions optimales de génération étaient obtenues avec un faisceau de paramétre confocal
b=15cm. On proceéde de maniére identique au cas du néon pour fitter les courbes
expérimentales par les courbes théoriques, en gardant les mémes coefficients de correction S
et P, aussi bien pour les deux différents ordres que pour les deux longueurs de milieu.
Signalons tout de suite que le facteur correctif sur la pression n’est pas le méme pour I’argon
(~20) que pour le néon (~10). La premicre raison de cette différence est la masse atomique
différente des deux especes atomiques. En effet, étant donné 1’aspect dynamique du jet pulsé,
les atomes de deux gaz différents n’auront pas la méme vitesse, méme si la pression amont,
avant détente, est identique. Le deuxiéme point, sirement dominant, est le fait que le laser
générateur n’est pas focalisé¢ exactement a la méme distance en dessous de la sortie de buse,
impliquant une densité locale dans le jet plus faible, par exemple, lorsque le foyer est plus
¢loigné de la sortie de buse, pour une méme pression amont. On peut alors voir sur la Figure
III-5 que les variations en fonction de la pression dans les deux milieux sont bien reproduites
dans le cas de I’harmonique 23 de I’argon. L’effet de 1’ionisation est ici encore supposé¢ faible
(2,5%). Le facteur n a la méme valeur que précédemment (harmonique dans le plateau). Les
courbes calculées sont obtenues pour une focalisation du laser environ 3,5cm apres le centre
du jet.

Par contre 1’accord est moins bon pour I’harmonique 31 de 1’argon, qui se trouve dans
la coupure du spectre harmonique. Les différents paramétres « ajustables » du fit sont
identiques a ceux utilisés pour I’harmonique 23, puisque les courbes expérimentales ont été
obtenues dans les mémes conditions, simplement en changeant la position du réseau pour
varier 1’ordre. La seule valeur différente est celle de m qui est ici supposée trois fois plus
faible puisque H31 se trouve dans la coupure du spectre (cf. Chapitre I). L’évolution du signal
harmonique en fonction de la pression est bien reproduite dans le cas du jet court mais il n’en
est pas de méme dans le cas du milieu long. Un décalage notable entre les courbes
expérimentale et théorique est observé a basse pression. De plus, le signal calculé diminue
trés fortement apres la pression optimale, présentant également d’autres maxima a plus haute
pression, alors que la courbe expérimentale présente une certaine saturation avec une tres

légere diminution.
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Figure I11-5 : Comparaison du signal expérimental des harmoniques 23 et 31 générées dans
[’argon en fonction de la pression dans un jet long (cercle noir) et un jet court
(cercle blanc) avec les courbes théoriques du modele de Constant et al. (1999),

respectivement en traits pleins et pointillés.

Bien que les résultats expérimentaux de I’évolution du signal harmonique peuvent
étre, dans certains cas, bien reproduits par le modele 1D de Constant et coll., validant ainsi ce
modele, il semble tout de méme nécessaire de faire des simulations plus poussées. En effet ce
modele fait appel a certaines approximations. Tout d’abord, il s’agit d’un modele 1D qui ne
prend pas en compte, par exemple, la possibilit¢ d’un accord de phase hors axe. Ensuite, la
valeur du m n’est pas trés bien connue et on impose arbitrairement une certaine valeur, donc
une trajectoire contribuant principalement a I’accord de phase. Enfin une forte approximation
concerne l’ionisation du milieu. On est amené a sous estimer 1’effet de 1’ionisation dans

’accord de phase car dans ce modele a une dimension, les électrons libres deviennent trés vite
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limitant dans 1’accord de phase. De plus leur effet de défocalisation du faisceau fondamental
n’est pas pris en compte, ne traduisant pas les changements d’éclairement dans le milieu. Cet
effet des ¢électrons libres est d’autant plus important que 1’éclairement dans le milieu est
proche de I’éclairement de saturation et que la densité¢ atomique est €élevée. Ceci pourrait
expliquer pourquoi le calcul reproduit trés bien les courbes expérimentales obtenues dans le
néon pour un éclairement ou 1’ionisation est faible (4.10"*W/cm?). Si ceci est toujours le cas
pour ’harmonique 23 de 1’argon, I’harmonique 31 dans la coupure du spectre est bien plus
sensible aux variations d’éclairement dans le milieu donc a I’effet de I’1onisation.

Ces différentes comparaisons entre le calcul et les résultats expérimentaux semblent
toutefois démontrer une certaine « compétition» entre les différentes longueurs
caractéristiques du milieu : Lcop, Laps €t Liyeq. Notamment la longueur d’absorption semble
jouer un role trés important, comme nous I’avions déja souligné dans le cas de la génération
dans les fibres creuses remplies de gaz. Pour mieux comprendre ces évolutions

expérimentales, nous avons effectué des simulations plus poussées.

2. Simulations 3D.

Nous avons utilisé le code de propagation décrit au Chapitre II pour des calculs ab
initio du signal harmonique émis en fonction de la pression pour deux longueurs de jet
différentes. Ces calculs, dans lesquels nous pouvons tenir compte ou non, de I’effet de
I’absorption ou de la défocalisation du faisceau fondamental par les électrons, permettent de
mettre en évidence le phénoméne limitant I’émission harmonique. Ainsi on propage d’abord
le faisceau fondamental dans le milieu dont I’indice est modifié¢ spatialement par les électrons
libres produits par 1’ionisation, pouvant aboutir a une défocalisation du faisceau. Le champ
harmonique est ensuite propagé et le nombre de photons émis a la sortie du milieu calculé. Le
profil temporel de I’impulsion est décrit sur 21 points.

La Figure I1I-6 illustre le nombre de photons générés par impulsion en fonction de la
pression dans les jets de gaz de différentes longueurs, pour les harmoniques 47 et 23 générées
respectivement dans le néon et 1’argon. La comparaison est faite avec les conditions
expérimentales pour lesquelles le facteur correctif en pression a été légerement augmenté
(~30%). Dans le cas de H47 du néon, les paramétres permettant d’obtenir le meilleur accord
avec les résultats expérimentaux sont un éclairement de 4.10'*W/cm?, un paramétre confocal
b=9cm et une focalisation 2,5cm apres le centre du milieu atomique dans le cas du jet long
(2,5mm) et 2,25cm dans le cas du jet court (600um). Dans les deux cas 1’absorption du milieu
est prise en compte. Si la défocalisation ne joue pas de rdle trés important dans le cas du néon
car I’ionisation est faible (1,4% en fin d’impulsion), la prise en compte de 1’absorption du
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milieu permet un accord remarquable entre théorie et expérience, reproduisant ainsi

parfaitement le rapport entre les signaux émis dans les milieux long et court.
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Figure I11-6 : (a) Comparaison du signal expérimental de [’harmonique 47 générée dans le
néon a un éclairement de 4.10"*W/em’ en fonction de la pression dans un jet
long (cercle noir) et un jet court (cercle blanc) avec les courbes du calcul ab
initio ; respectivement pour le milieu long et court en trait plein et pointillés
lorsque [’absorption est prise en compte et en trait pointillé-point et points

lorsqu’elle est négligée .

(b) Comparaison du signal expérimental de [’harmonique 23 générée dans
I’argon a un éclairement de 1,6.10"*W/cm’ en fonction de la pression dans un
jet long et court avec les courbes du calcul ab initio (les conventions de tracé

sont identiques au (a)).
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Si I’absorption n’est pas prise en compte, I’émission par le jet court n’est que légérement
modifiée alors que celle du jet long est fortement augmentée : d’une part la pression optimale
est décalée vers des valeurs plus ¢élevées (85 Torr au lieu de 65 lorsque 1’absorption est prise
en compte), d’autre part, le rapport des signaux €mis dans les jet long et court ne reproduit
plus le rapport observé expérimentalement (facteur 9 au lieu de 3,5 a une pression de 60
Torr). Négliger 1’absorption donne des résultats théoriques qui ne reproduisent plus
I’observation, et ce d’autant plus que le milieu émetteur est long.

Un treés bon accord entre calcul 3D et expérience est également trouvé dans le cas de
I’harmonique 23 générée dans 1’argon lorsque 1’absorption est prise en compte. Les
paramétres du calcul sont maintenant un éclairement de 1,6.10"*W/cm?® produisant un taux
d’ionisation de 1’ordre de 5,4% en fin d’impulsion. La position du foyer par rapport au jet est
z=-3,5cm, le milieu long mesure 2,5mm et le court 500um. Lorsque I’absorption n’est plus
prise en compte, les calculs ne reproduisent plus les courbes expérimentales : d’une part la
forme des dépendances en pression n’est plus la bonne, d’autre part le rapport des signaux
émis dans les deux milieux n’est plus reproduit (facteur 13 au lieu de 7 a la pression optimale
de 15 Torr). Bien que I’ionisation reste faible (5,4%) pour I’éclairement que nous avons
utilisé, I’effet des électrons libres commence a jouer un rdle, spécialement a haute pression
quand la densité d’¢lectrons est ¢levée. L’éclairement dans le milieu est réduit par un début de
défocalisation, diminuant ainsi le nombre de photons émis, permettant un bon accord entre les

points calculés et les points expérimentaux (Figure I11-7).
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Figure II1-7 : Signal expérimental de I’ harmonique 23 générée dans l’argon en fonction de
la pression dans un jet long (cercle noir). La courbe théorique du calcul 3D en
trait plein tient compte de la défocalisation du fondamental, alors que celle en

pointillé la néglige. Dans les deux cas [’absorption est prise en compte.
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Lorsque la défocalisation est négligée, la courbe calculée s’éloigne de plus en plus de la
courbe expérimentale lorsque la pression augmente. Sur cet exemple de I’harmonique 23 de
I’argon apparait donc clairement d’une part I’effet de 1’absorption et d’autre part un début
d’effet de défocalisation du fondamental sur le nombre de photons harmoniques émis. Nous
pouvons maintenant interpréter, sans ambiguité, la forme en « cloche » obtenue pour H23
dans le jet long : la saturation du signal a Pop~15 Torr est clairement due a I’absorption alors
que la diminution du signal a plus haute pression est provoquée par la diminution de la
longueur de cohérence comme le montre la simulation sans absorption. La défocalisation n’a
ici qu’un role marginal.

Etudions maintenant plus en détail le cas de ’harmonique 31 générée dans 1’argon,
dont les points expérimentaux n’étaient pas reproduits par le modele 1D. Le cas de
I’harmonique 31 est notablement différent des deux cas précédents par deux aspects. Tout
d’abord, elle se trouve prés d’un minimum de Cooper, c’est a dire que la section efficace de
photoabsorption est tres faible, inférieure a 1Mbarn, par conséquent la longueur d’absorption
est tres grande, de I’ordre de 1 cm a une pression de 25 Torr dans le milieu atomique (cf. B-
1.1). Ainsi méme dans le cas du jet long, la longueur du milieu est inférieure a la longueur
d’absorption sur une large gamme de pression. L’absorption ne limite donc pas 1’émission
harmonique et c’est ce que nous avons vérifié¢ dans les simulations. Celles qui sont présentées
dans la suite tiennent compte de ce phénomene d’absorption qui ne modifie que faiblement les
courbes. De plus, I’harmonique 31 générée dans I’argon 4 un éclairement de 1,6.10"*W/cm? se
trouve clairement dans la coupure du spectre harmonique. L’efficacité de génération de cette
harmonique varie donc bien plus vite avec 1’éclairement laser dans le milieu et devrait donc
étre plus sensible au phénomene de défocalisation du faisceau fondamental par les électrons
libres au cours de sa propagation.

Cet effet est illustré en Figure I11-8 ; dans le cas du jet court (500um) la défocalisation
ne joue aucun rdle, les deux courbes calculées sont confondues, car le milieu n’est pas assez
long pour que le front d’onde du laser accumule un déphasage suffisamment important. Ces
cas sont représentés en trait pointillé et points sur la Figure 1I-8. Par contre, dans le milieu
long (2,5mm), I’effet est trés important. Lorsque la défocalisation du fondamental est prise en
compte, la courbe théorique reproduit bien le comportement de la courbe expérimentale.
Lorsqu’elle est négligée, le signal de I’harmonique 31 dans 1’argon continue de croitre en
fonction de la pression et ne présente pas de maximum dans la gamme de pression considérée,
contrairement a la courbe expérimentale qui sature puis diminue légérement. Le rapport des
signaux émis dans le jet long par rapport au court n’est alors évidemment plus reproduit,
alors que cela est le cas lorsque la défocalisation est prise en compte. On peut noter la tres
grande dispersion des points expérimentaux, en particulier a haute pression, qui est une
indication que I’éclairement dans le milieu fluctue de fagcon non négligeable : aux fluctuations
de I’énergie laser (~7%) s’ajoutent les non linéarités des phénomeénes d’ionisation et de

défocalisation.
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Figure II1-8 : Comparaison du signal expérimental de |’harmonique 31 générée dans [’argon
a un éclairement de 1,6.10"W/em?® en fonction de la pression dans un jet long
(cercle noir) et un jet court (cercle blanc) avec les courbes du calcul ab initio ;
respectivement pour le milieu long et court en trait plein et pointillés lorsque la
défocalisation est prise en compte et en trait pointillé-point et points lorsque

elle est négligee .

On observe donc que, pour un méme gaz, en considérant deux harmoniques
différentes, les effets limitant I’émission harmonique ne sont pas les mémes. En effet pour une
harmonique du plateau, comme ’harmonique 23 dans ’argon ou encore 1’harmonique 47
dans le néon, dans nos conditions expérimentales, le facteur limitant 1’émission est
I’absorption par le milieu atomique. Par contre pour une harmonique de la coupure, comme
I’harmonique 31 de I’argon, le facteur limitant est la défocalisation du faisceau fondamental
par les effets d’ionisation du milieu, qui affecte plus les harmoniques d’ordre élevé dans la

coupure.
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3. Discussion en fonction des longueurs caractéristiques de la génération.

Afin de faire apparaitre plus clairement le role de chaque longueur caractéristique de
I’émission harmonique, reprenons la discussion effectuée au Chapitre II (§B-1.2) dans le cas
de la génération d’harmoniques dans les capillaires remplis de gaz. Les conditions optimales
pour une émission efficace dans un milieu absorbant ont ét¢ déterminées par (Constant et al.

1999). Ces conditions optimales sont caractérisées par les inégalités :

Lcoh > 5Labs (IH-8)
Lyeqd >3L

abs

Nous nous placons dans le cas ou 1’accord de phase est efficace sur 1’axe, résultant en une
émission centrée. Considérons tout d’abord I’évolution des longueurs de cohérence et
d’absorption en fonction de la pression pour une harmonique du plateau, comme par exemple
I’harmonique 23 générée dans 1’argon. On suppose un taux d’ionisation constant, de 1’ordre
de 2,5%, ainsi qu’une densité atomique homogéne sur la longueur du milieu. Pour cette
harmonique du plateau, n est fixé a 25 (cf. Chapitre I). Les autres paramétres comme
I’¢éclairement et la position du foyer par rapport au jet sont identiques a ceux utilisés pour les
simulations présentées précédemment.

La Figure III-9 illustre la variation simultanée des longueurs de cohérence et
d’absorption avec la pression dans le milieu, respectivement en trait plein et pointillé. Dans le
jet court, 500um, la longueur du milieu L;,q limite 1’émission jusqu’au dela de 40 Torr, il faut
donc atteindre des pression tres élevées, supérieures a 100 Torr pour vérifier les conditions
optimales déterminées par la relation III-8. Dans le jet long, 2,5mm, il existe une gamme de
pression, représentée en gris¢ sur la Figure III-9, dans laquelle les relations optimales
d’émission sont vérifiées conduisant a un maximum d’émission. La premicre relation est
vérifiée pour les pressions inférieures a ~24 Torr (2 1’exception des pressions trés faibles)
alors que la deuxiéme ne se réalise que pour des pressions supérieures a ~18 Torr. Le signal
harmonique émis augmente donc en fonction de la pression treés rapidement (le rapport
Lmea/Labs augmente) jusqu’a ce que cette gamme de pression soit atteinte, présente alors un
maximum, puis diminue a plus haute pression a cause du désaccord de phase (le rapport
Leon/Laps diminue). Bien que la pression optimale ne soit pas exactement la méme que celle
prévue par les simulations 3D, ce modele simple permet néanmoins de mieux comprendre
I’observation expérimentale d’un net maximum, malgré les différentes approximations faites.
Les courbes correspondant a I’harmonique 47 générée dans le néon sont similaires a celles de
la Figure II-9 (la pression optimale d’accord de phase est simplement décalée vers les hautes

pressions du fait de la faible dispersion atomique du néon par rapport a 1’argon).
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Figure III-9 : Evolution des longueurs de cohérence (trait plein) et d’absorption (trait
pointillé) en fonction de la pression dans le cas de [’harmonique 23 générée
dans l’argon & un éclairement de 1,6.10"W/em’. La longueur du milieu long
(2,5mm) est représentée en points et celle du milieu court (500um) en

pointillé-points.

Le cas de I’harmonique 31 générée dans 1’argon est trés différent du cas précédent. Les
simulations 3D ont montré que dans le cas du jet long, I’émission était limitée par la
défocalisation. On peut se demander quelles seraient les conditions optimales de génération si
ce dernier effet pouvait étre surmonté (par exemple avec des impulsions plus courtes pour
diminuer le taux d’ionisation). C’est ce qu’illustre la Figure III-10. La trés grande longueur
d’absorption n’est jamais inférieure a la longueur du milieu que nous avons utilisé (2,5mm)
dans la gamme de pression étudiée expérimentalement. Il faut atteindre 140 Torr pour que
Limed devienne légerement plus grande que L.ws. Dans ces conditions, il est évident que les
relations I11-8 déterminant les conditions optimales d’émission ne sont jamais satisfaites pour
la taille du milieu émetteur utilisé et la gamme de pression étudiée. Ainsi la longueur de
cohérence limite 1’émission, a faible pression. Lorsque L., devient supérieure a Lpeq et
comme L, est bien plus grande, ¢’est la longueur du milieu, constante avec la pression, qui
limite I’émission harmonique. A haute pression, la longueur de cohérence devient de nouveau
le facteur limitant. Pour atteindre une émission limitée par 1’absorption, il faudrait un milieu

trés long, de ’ordre de 3 cm. Il n’existerait alors qu’une trés étroite gamme de pressions, de
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seulement quelques Torr, pour laquelle les conditions d’émission optimale sont vérifiées

(représentée en grisée). Une telle longueur de milieu est techniquement impossible en utilisant
un jet, mais est facilement obtenue dans une fibre.
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Figure III-10 : Evolution des longueurs de cohérence (trait plein) et d’absorption (trait
pointillé) en fonction de la pression dans le cas de I’harmonique 31 générée
dans 'argon & un éclairement de 1,6.10"W/em’. La longueur du milieu

long (2,5mm) est représentée en points.

C. Mesure absolue du nombre de photons harmoniques €mis.

Nous avons montré dans la section précédente qu’il était possible d’atteindre une
émission limitée par I’absorption pour des harmoniques ¢élevées, en utilisant un jet long pulsé.
La question est maintenant de savoir quel est le nombre absolu de photons générés a la source
pour les différentes harmoniques. Afin d’obtenir une bonne mesure, précise, il est nécessaire

de calibrer la transmission du spectrométre UVX utilisé dans nos expériences.
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1. Calibration du spectrométre UVX.

La calibration de la transmission du spectrométre UVX est faite en utilisant le
rayonnement harmonique lui méme. Le schéma expérimental utilisé pour caractériser cette
transmission est illustré par la Figure III-11. Le rayonnement harmonique est généré en
focalisant le laser LUCA dans un jet de gaz rare pulsé long avec une lentille de deux metres
de focale. L’utilisation de différents gaz (xénon, argon et néon), qui présentent chacun un
spectre plus ou moins étendu, permet d’obtenir un rayonnement UVX, partiellement
accordable entre 62 et 13 nm. Le rayonnement harmonique ainsi produit est analysé
spectralement par un premier spectrometre UVX identique a celui utilisé pour les mesures

absolues de nombre de photon que 1’on cherche a caractériser (cf § 1.1 du chapitre I).

Optiques a
caractériser

monochromateur
e

~

Miroir
torique 1

translation

. Réseau 2

Jet de gaz pulsé
Lentille [ =3mm
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Pi¢ge a IR

Figure III-11 : Schéma du montage expérimental utilisé pour caractériser la transmission du

spectrometre UVX.

Ce premier spectrometre est utilisé comme un monochromateur en positionnant le réseau a la

position adéquate afin de sélectionner une longueur d’onde harmonique. Le signal est détecté

aprés la fente 1 de sortie par un photomultiplicateur 16F (n°250) noté Pmj; polarisé & une

certaine tension, variable selon le gaz utilisé, donnant un gain G{' (I signale que le détecteur

est placé apres le premier spectrométre et a la référence du détecteur, ici 16F 250). La

détection de ce signal nous fourni donc un niveau de signal de référence S; =1x G| ou I est

le signal incident sur le détecteur. Ce détecteur, monté sur une translation contrélable sous
vide, peut étre retiré de I’axe de propagation du faisceau, permettant ainsi 1’analyse du
faisceau par le deuxiéme spectrométre. Le deuxiéme spectromeétre, composé des optiques a
caractériser, est réglé, en positionnant le réseau afin de transmettre efficacement la longueur

d’onde du rayonnement UVX incident. Le signal est alors détect¢ a I’aide d’un deuxiéme
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photomultiplicateur 16F (n°271) placé apres la fente 2 de sortie (réglée a la méme ouverture

que la fente 1). Ce signal s’écrit alors comme : S, =1 xT, X Gé’, ou 2 caractérise la

spectro
position du détecteur apres le deuxiéme spectrométre, b sa référence (16F 271) et Tyecno la
transmission du spectrometre utilisé pour les mesures absolues du nombre de photons

harmoniques. On obtient alors le systéme d’équations :

51:1XG10
Sz =Ix

(111-8)

b
T, spectro X GZ

Les signaux de référence et transmis sont moyennés sur plusieurs milliers de tirs laser afin
d’augmenter la statistique et la précision de la mesure.

Signalons que 1’alignement du second spectromeétre a été vérifié en enregistrant des
spectres harmoniques aprés avoir positionné le premier réseau dans son ordre 0. Le
rayonnement UVX incident n’est alors pas dispersé spectralement, le faisceau arrivant sur le
deuxiéme spectromeétre étant alors composé de toutes les longueurs d’onde générées. Tout se
passe alors comme si le spectrométre, dont la transmission doit étre caractérisée, était placé
directement apres la source harmonique. Seul le niveau de signal est atténué par la double
réflexion sur les optiques composant le premier spectrométre. On peut alors conclure, en
comparant les spectres ainsi obtenus avec ceux enregistrés directement avec le premier
spectromeétre, du bon alignement des optiques a caractériser. Etant donné que les mesures des
signaux de référence et transmis ont été effectuées avec des détecteurs différents, pouvant
donc avoir des gains différents, la premiere série de mesure a été reprise, dans les méme
conditions expérimentales, en inversant la position des deux photomultiplicateurs. On obtient

alors le nouveau systéme d’équations :

S| =IxG’ 19)
SZ =1 ><Tspecz‘ro X G;

La transmission totale du spectrométre, sur la gamme de longueur d’onde accessible est
obtenue en couplant les systemes d’équations III-8 et I1I-9 :

G xGf x S5 xS,
T spectro — . (II1-10)
G2 xG§ x 8, xS,

La tension appliquée a un photomultiplicateur donné pour la détection du signal
dépendait évidemment de sa position apres le premier ou le deuxiéme spectrometre. En effet
aprés le deuxiéme spectrométre, la tension appliquée doit étre plus grande afin d’augmenter le

gain pour compenser la perte de signal due a la transmission des optiques. Les rapports des
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G} Gy
gains —la et —lb respectivement des photomultiplicateurs a et b sont calculés a partir des
) €5

courbes de calibration en fonction de la tension du signal détecté. La Figure I11-12 illustre
I’évolution du signal détecté normalis¢é en fonction de la tension appliquée pour les
photomultiplicateurs a et b.

Signal normalisé

2 3 4
Tension appliquée (kV)

Figure III-12 :Evolution du signal détecté, aprés normalisation, par les photomultiplicateurs
a (cercle blanc) et b (cercle noir) en fonction de la tension appliquée pour la
detection. En trait plein et pointillés sont présentés les fits de la partie

linéaire du signal.

Le comportement global de chaque détecteur en fonction de la tension est identique. Aprés
une évolution linéaire du gain avec la tension croissante (en échelle log-log), se produit une
rupture de pente a haute tension correspondant a un début de saturation. Les deux détecteurs
différent par la valeur de pente dans leur région linéaire de gain. Pour le photomultiplicateur a
I’évolution linéaire du gain présente une pente de 7,1 (indiquant que le gain varie comme la
puissance 7,1 de la tension appliquée) alors que pour le détecteur b cette pente est de 6,6. On
peut alors, a partir de ces courbes, déterminer le rapport des gains des photomultiplicateurs
utilisés en fonction des tensions appliquées a chacun d’eux pour les mesures, donc en fonction

de leur type et de leur position dans le montage expérimental utilisé (cf. Figure III-11).
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Figure II1-13 : Transmission mesurée du spectrometre en fonction de la longueur d’onde en
utilisant les harmoniques d’ordre élevé générées dans [’argon (cercle blanc)
et le néon (cercle noir). En trait plein est illustrée ['interpolation des

mesures.

Comme déja expliqué au Chapitre I, le spectromeétre est optimisé autour de 15nm et
favorise donc la réflexion de ces courtes longueurs d’onde par rapport aux plus grandes, donc
des ordres harmoniques élevées par rapport aux plus faibles. Nous avons donc généré les
harmoniques d’ordre faible dans I’argon pour mesurer la transmission du spectromeétre aux
plus grandes longueurs d’onde et celles d’ordre plus ¢élevé dans le néon, ou le spectre est plus
étendu. On profite ainsi de I’efficacité de génération plus importante dans 1’argon (par rapport
au néon) pour compenser une partie des pertes de signal introduites par la faible efficacité de
diffraction du réseau dans la gamme de longueurs d’onde allant de 62nm a 30nm. Les
résultats de ces mesures de transmission du spectrometre en fonction de la longueur d’onde
incidente sont représentés en Figure III-13. Cette figure permet d’en déduire la précision en
comparant la transmission déduite des mesures dans le néon et dans I’argon. On en déduit une

précision de la mesure de 1’ordre de +£15%.
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2. Mesure du nombre absolu de photons.

2.1 Principe de la mesure.

La mesure du nombre de photons est effectuée, apreés optimisation du rayonnement
harmonique produit dans un jet long de gaz, en plagant un détecteur UVX calibré apres la
fente de sortie du spectrometre dont la transmission a été caractérisée précédemment. Le
schéma expérimental est identique a celui présenté en Figure 1-2 du Chapitre I, exception faite
du systeme d’imagerie escamotable (galettes de micro canaux) qui a €té remplacé par une
photodiode UVX, montée sur une translation controlable sous vide. La premiére étape
consiste a enregistrer, avec un photomultiplicateur, les spectres d’harmoniques résolus pour
en fermant la fente de sortie du spectrométre. Nous connaissons alors, dans ces conditions de
génération, la position exacte a laquelle il est nécessaire de placer le spectrometre pour
sélectionner une harmonique d’ordre q donné. Cette harmonique est alors détectée par la zone
sensible de la photodiode, placée sur 1’axe de propagation, apres avoir ouvert les fentes au
maximum (1mm) afin de transmettre tout le signal. Nous avons vérifié qu’une seule
harmonique était détectée en bougeant le réseau de part et d’autre de la position optimale, le

signal tombant alors a zéro.

2.2 Le détecteur.

La photodiode UVX utilisée pour les mesures du nombre de photons nous a été prétée
par le Service des Diagnostics Expérimentaux de la DAM. Il s’agit d’une photodiode UDT
XUV 100C a semi-conducteur de Silicium. Un photon d’énergie hv absorbé crée une paire
¢lectron trou dans le semi-conducteur, en excitant un électron de la bande de valence vers la
bande de conduction. Cette transition n’est possible que lorsque 1’énergie du photon est
supérieure ou égale a la largeur de bande interdite (Es=E-E,) du semi-conducteur considéré
(1,12eV pour Si). Ceci limite I’emploi des photodiodes de Silicium a la détection de
longueurs d’ondes inférieures a 1,lum. Lorsque 1’énergie du photon incident est bien
supérieure a la largeur de bande interdite, 1’¢lectron excité¢ dans la bande de conduction, par
collisions avec les autres électrons du réseau, peut produire des électrons secondaires. Du fait
des pertes d’énergie par couplage avec les phonons il faut plus d’énergie a 1’électron primaire
que les 1,12eV du gap pour exciter un ¢€lectron secondaire. Les études ont montré que le
nombre total d’électrons excités par un photon d’énergie hv est de (Poletto et al. 1999) :
hwveV)/3,65.

Pour nos mesures, la photodiode n’était pas polarisée, nous détections directement a

I’aide d’un picoamperemetre, le courant induit par la séparation de charges associ¢e a la
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création des paires électron-trou. La précision de mesure de cet appareil était de 0,1pA. Le
nombre de photons détectés par la photodiode en fonction du courant lu sur le

picoampeéremeétre peut, en premicre approximation, étre écrit comme :

3.65x1,,,

ph,mes = hox fxe (I1-11)

ou hv est I’énergie du photon incident sur le détecteur, f le taux de répétition du laser, e la
charge de I’électron et [, le courant détecté par le picoampéremetre. En toute rigueur, il
faudrait tenir compte, pour la réponse spectrale de la photodiode, des épaisseurs respectives
de la région de charge d’espace du silicium (t;) et de I’oxyde de surface (t45). Dans notre cas, la
couche ty d’oxyde de silictum (SiO;), dite zone morte car elle absorbe une part non
négligeable du rayonnement UVX avant qu’elle n’atteigne la zone sensible, présente une
épaisseur de I’ordre de 75A. La région de charge d’espace (Si ou les électrons sont collectés)
est de 10um alors que la longueur de diffusion L des €lectrons secondaires est de 200um. Ces
différentes régions sont illustrées sur la Figure III-14. Le rendement théorique de la
photodiode, exprimé en électrons par photon incident en fonction de I’énergie hv du photon

incident peut alors s’écrire (Reverdin ef al. 1994) :

(I11-12)

h hv  (—u,(hv)
R(E)ZéK(E):ée( pq (R )d){l_

o (V)
u,(hv)L+1

ty

Figure I11-14 : Schéma des différentes grandeurs caractéristiques du rendement théorique du

semi conducteur de silicium.

Le nombre de photons incidents sur la photodiode s’écrit alors en tenant compte de ce
rendement théorique comme :
3.65x1 1
N h,mes,K (E) = X
phmes. hox fxe K(E)

(I11-13)
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L’absorption du rayonnement par la couche d’oxyde est critique surtout pour les basses
énergies de photons, donc pour les ordres harmoniques faibles, comme on peut le voir sur la
Figure III-15 illustrant la variation de ce rendement théorique en fonction de I’énergie de
photon incidente sur le détecteur. Les valeurs des coefficients d’absorption ne sont pas tres
bien connues pour un rayonnement d’énergie inférieure a 30eV, mais nous pouvons supposer,
par extrapolation de la courbe qu’il reste supérieur a 50% pour les harmoniques les plus
faibles que nous avons calibrées. Cette correction a la formule III-11 ne sera pas prise en
compte dans la suite, correspondant a une sous estimation du nombre de photons harmoniques

mesuré.
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Figure I11-15 : Rendement théorique de la photodiode en fonction de l’énergie de photon.

Cette photodiode a été préalablement calibrée sur la ligne SA23 de rayonnement
synchrotron du LURE a Orsay. La méthode de calibration repose sur la comparaison des
mesures du nombre de photons en bout de ligne SA23 par la photodiode (de type UDT XUV
100C) avec celles d’un bolométre (Reverdin ef al. 1994, Troussel et al. 1994). Ce bolométre
fonctionne comme un wattmetre, capable de mesurer des densités de puissance supérieures a
10”"W/cm?. Signalons que la sensibilité spectrale de ce détecteur est plate sur une gamme trés
¢tendue d’énergie de photon (de 5e¢V a 5keV). La courbe représentant le nombre de photons
mesuré a ’aide de la photodiode se compare tres bien a celle obtenue avec le bolométre, qui a
une incertitude de 5%. La Figure III-16 représente une comparaison du nombre de photons

mesur¢ avec la photodiode et le bolométre.
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Figure III-16 : Comparaison du nombre de photons mesurés sur la ligne SA23 avec un
bolometre (+) et avec la photodiode UDT XUV 100C (en trait plein épais)
extraite de (Troussel et al. 1994).

La photodiode Silicium est trés sensible a la lumiere visible ainsi qu’a I’IR. Un soin
particulier doit donc étre porté afin d’isoler ce détecteur de la lumiére infrarouge diffusée dans
I’enceinte lorsque le faisceau laser générateur est piégé apres le spectrométre, afin d’éviter un
signal de bruit de fond important. Nous avons donc placé la photodiode dans une « boite »
prévue a cette effet isolant la face arriére du détecteur. Devant la surface sensible du détecteur
ont été placés deux filtres d’aluminium de 1000A chacun. Ces filtres extrémement fins
peuvent avoir des micro trous distribués aléatoirement, mais en superposant deux filtres on
augmente considérablement le filtrage global. L’efficacité de cette isolation a été vérifiée en
envoyant une fraction d’énergie IR directement sur la photodiode protégée par les filtres, le
courant alors détecté étant nul. Ces filtres en aluminium ont une transmission qui dépend bien
str de leur épaisseur mais aussi de 1’énergie du photon incident. Leur transmission 7jy.s a été
caractérisée en enregistrant des spectres harmoniques dans I’argon et dans le néon, avec et
sans ces filtres devant le photomultiplicateur. Le rapport de ces spectres donne la transmission
des deux filtres en fonction de la longueur d’onde, illustrée en Figure III-17. Une fois de plus,
les grandes longueurs d’ondes, donc les harmoniques d’ordre faible, sont les plus atténuées a
cause de la fine couche d’oxyde d’aluminium (Al,O3) présente a la surface des filtres. La
courbe théorique est calculée pour une épaisseur d’aluminium de 1800A plus une épaisseur
totale d’oxyde d’aluminium de 250A ; les valeurs expérimentales correspondent bien a celles

prévues théoriquement.
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Figure III-17 : Transmission des deux filtres d’aluminium de 10004 mesurée avec les

harmoniques d’ordre élevé (cercle noir) en fonction de la longueur d’onde.

En trait plein est représentée la transmission théorique des deux filtres.

2.3 Résultats.

Les différents éléments servant a la sélection des harmoniques ainsi qu’a leur détection
¢tant absolument calibrés en longueur d’onde, nous pouvons maintenant déduire des courants
délivrés par la photodiode le nombre de photons harmoniques générés, a la source, par la
formule :

Nph,mes

h, =
plsonree T filtres X Tspectro (IH'14)

La mesure de 1’énergie laser E, dans les conditions optimales de génération d’harmoniques
permet de calculer I’efficacité de conversion € par :

N e Xh V(€ )x1,6.107"
ph,source EEeJ) ) (III- 1 5)

E =

La Figure III-18a illustre le nombre absolu de photons a la source dans les conditions

optimales pour les harmoniques d’ordre ¢élevé générées dans le xénon, I’argon et le néon.

136



Chapitre III : Optimisation de I'émission harmonique dans un jet.

Signalons que nous ne pouvons pas mesurer le nombre de photons des harmoniques de
longueur d’onde inférieure a 17nm (q>47) étant donnée la coupure des filtres aluminium a
cette longueur d’onde, les rendant totalement absorbants. Rappelons que nous n’avons pas
tenu compte de K(E) (relation II1-12), les nombres de photons représentés sur la figure ne sont
donc qu’une valeur minimale. Ils peuvent étre en réalit¢ deux fois plus élevés,
particulierement pour les ordres faibles (de 15 & 19 dans le xénon et I’argon). On voit ainsi
que le nombre de photons produits par impulsion pour les harmoniques du plateau, est de
8.10° dans le xénon, de 2 a 5.10° dans I’argon et entre 1 et 4.10’ dans le néon. Les
éclairements de génération sont respectivement : 7.10°W/em?, 1,8.10"*W/ecm® et
4.10""W/cm?. Ces nombres de photons correspondent a des courants d’intensité allant de

quelques picoamperes a plusieurs dizaines de picoamperes selon 1’ordre harmonique et le gaz

considéré.
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Figure II1-18 : (@) Nombre absolu de photons harmoniques a la source et (b) efficacité de
conversion en fonction de la longueur d’onde pour les harmoniques générées

dans le xénon (carrés), l’argon (cercles) et le néon (triangles).

137



Chapitre III : Optimisation de I'émission harmonique dans un jet.

On peut donc noter que le nombre de photons générés dans un jet long est 5 fois plus
important dans le cas de I’argon et preés d’un ordre de grandeur plus élevé dans le cas du néon
comparativement a la courbe [-12 présentée au Chapitre I. Le nombre de photons générés
dans le xénon reste quant a lui identique. Cette augmentation dans le cas des deux gaz rares
les plus légers peut étre reliée a 1’augmentation de la longueur du milieu par rapport a la
longueur d’absorption, remplissant ainsi de manicre plus compléte les conditions optimales
d’émission III-7. Cet effet peut aussi étre observé sur les différents ordres harmonique du
néon étant donné que les ordres élevés sont favorisé€s par rapport aux ordres les plus faibles (4
fois plus de photons pour H47 que pour H29). Les efficacités de conversion correspondant a
ces mesures sont reportées sur la Figure I1I-18b. Elles varient de 8.10° dans le xénon, 4 4.10°

dans I’argon et 6. 10" dans le néon, pour les harmoniques du plateau.

D. Comparaison avec d’autres résultats.

1. Nombre de photons obtenus avec des lasers ultra - courts.

Il est intéressant de comparer les nombres de photons générés ainsi que les efficacités
de génération que nous avons mesurés dans nos conditions expérimentales (laser générateur
de durée d’impulsion 70fs) avec les résultats récents obtenus avec les lasers IR ultra — courts,
de durée d’impulsion de I’ordre de 5fs. Les harmoniques sont générées dans un tube servant
de cellule (cf. Chapitre I) ; la longueur du milieu est de 3mm. Les auteurs prétendent obtenir
une €mission limitée par 1’absorption jusqu’a 10nm. Les mesures du nombre de photons
reportées dans Schniirer et al. (1999), effectuées avec une photodiode UDT (XUV 50C)
conduisent aux efficacités de conversion reportées en Figure III-19. Les harmoniques dans
I’argon sont générées a un éclairement de 2.10"°W/cm?, celles dans le néon, a 5.10'*W/cm®.
Nous avons déja expliqué au Chapitre I que les spectres d’émission harmonique obtenus avec
des lasers générateurs de trés courte durée présentent un plateau d’émission plus étendu, car
I’éclairement de saturation du gaz est plus élevé pour ces courtes durées. Nous comparons
donc les efficacités de conversion dans le plateau des différents gaz, les ordres supérieurs
¢tant évidemment moins générés avec 70fs qu’avec 5fs. Les efficacités de conversion
mesurées dans les deux cas sont tout a fait comparables. Pour ces ordres harmoniques,
pouvant étre qualifiés d’intermédiaires, I'utilisation d’un laser ultra court n’apporte rien en
efficacité de génération une fois que les conditions optimales d’émission limitée par
I’absorption sont atteintes. En effet, ces harmoniques sont générées efficacement bien avant
I’éclairement de saturation et ne bénéficient pas, comme les ordres trés élevés, d’une
augmentation de ce dernier. Cette tendance a été reproduite dans des simulations publiées par
(Tempea et al. 2000), dont nous reproduisons les résultats en Figure I1I-20. Ces simulations
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de génération dans le néon en fonction de la durée de I’impulsion fondamentale ont été
effectuées dans les mémes conditions d’éclairement (10'°W/cm?), Iefficacité de génération
¢tant mesurée apres la distance de propagation pour laquelle le champ émis est maximal. La
diminution de la durée de DI’impulsion fondamentale permet d’augmenter clairement
I’efficacité de génération des harmoniques a partir de 1’ordre 65 de non linéarité. Pour des

ordres plus faibles, la courte durée d’impulsion n’apporte aucun gain significatif.
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Figure III-19 : Efficacité de conversion en fonction de la longueur d’onde pour les
harmoniques générées dans [’argon (disque) et le néon (carré) par un laser
de durée d’impulsion Sfs. En trait points et pointillés sont représentés les

spectres respectifs calculés (d’apreés Schniirer et al. 1999).

Le systéme laser optimal dépend donc du type d’application souhaité : s’il faut une
trés courte durée d’impulsion UVX, le laser 5fs est évidemment préférable. Si par contre le
nombre de photons UVX est le facteur primordial, il vaut mieux utiliser le laser 70fs pour une
raison simple : la réserve d’énergie disponible sur ce systeme (plusieurs dizaines voire
centaines de mJ contre moins d’un mJ pour le laser 5fs) permet de réaliser 1’éclairement de
génération pendant une durée et sur un volume bien plus importants, d’ou un nombre de
photons générés plus élevé. Du fait de la plus grande durée d’impulsion on a besoin de plus
d’énergie pour atteindre 1’éclairement de génération mais en méme temps on le réalise plus
longtemps et on produit donc plus de photons harmoniques (1’efficacité de conversion étant la

méme). De plus, la réserve d’énergie peut étre utilisée pour moins focaliser le laser et réaliser
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ainsi un volume générateur plus important. Une claire mise en évidence de ces effets est que
le nombre absolu de photons mesuré dans notre cas est d’environ un facteur 20 supérieur a
celui rapporté dans (Schniirer et al. 1999), ce qui est un facteur non négligeable pour de
nombreuses applications. En effet ils ont mesuré 3.10° et 1,8.10° photons par harmonique,

respectivement pour le plateau de I’argon et du néon.
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Figure III-20 : Efficacité de conversion calculée en fonction de la durée d’impulsion du

fondamental pour les harmoniques générées dans le néon (d’aprés Tempea
et al. 2000).

D’autres résultats (Tamaki et al. 1999) ont été obtenus dans une cellule de longueur
variable mais avec un laser générateur de durée plus longue (100fs). Les conditions optimales
de génération : une longueur du milieu de 7mm et une pression de 30 Torr, ont permis de
générer 10° photons pour I’harmonique 49 de I’argon, soit plus d’un facteur 2 de plus que lors
de notre expérience. Ces résultats restent cependant controversés car le nombre de photons
mesuré correspond & une efficacité prétendue de I"ordre de 10 a 16,3nm, ce qui est un ordre
de grandeur supérieur a celle reportée par tous les autres groupes. De plus les auteurs ne

fournissent aucune interprétation plausible a cette augmentation de I’efficaciteé.
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2. Nombre de photons obtenus lors de la génération dans les fibres creuses.

Comparons maintenant avec les résultats obtenus en générant les harmoniques dans les
fibres creuses. Les premiers a avoir généré efficacement des harmoniques d’ordre élevé dans
des capillaires remplis de gaz a été 1’équipe américaine de Murnane et Kapteyn (Rundquist ef
al. 1998), en utilisant un laser de 20fs de durée d’impulsion. Ils ont alors mesuré a ’aide
d’une photodiode a vide 2.10” photons par harmonique pour les harmoniques 23 a 31 générées
dans I’argon, en couplant seulement 150p]) d’énergie laser dans la fibre, ce qui correspond a
une efficacité de 10°. Les efficacités que nous avons mesurés pour les harmonique 23 et 25
étaient comparables, mais chutaient ensuite pour les harmoniques 27 & 31 de quelques 107 &
quelques 10, ces harmoniques se trouvant dans la coupure. Deux phénoménes peuvent
expliquer leurs résultats. Tout d’abord, la plus courte durée d’impulsion de leur laser repousse
la coupure du spectre, permettant de générer plus efficacement les ordres élevés. De plus, ces
harmoniques sont proches d’un minimum de Cooper, ou la section efficace d’absorption est
trés faible. L utilisation d’un milieu plus long ou de I’ordre de la longueur d’absorption a ces

longueurs permet ainsi d’optimiser la génération.
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Figure III-21 : Comparaison du nombre de photons de [’harmonique 15 du xénon générée
dans une fibre (carrés) ou dans un jet (étoiles) dans les conditions optimales

respectives (d’apres Constant et al. 1999).

L’utilisation d’une fibre creuse remplie de gaz semble donc efficace pour certains
ordres harmoniques correspondant a des grandes longueurs d’absorption. Ces cas sont
cependant relativement rares. Il a ainsi ét¢ montré par (Constant et al. 1999), en comparant le
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nombre de photons générés pour I’harmonique 15 du xénon dans une fibre et dans un jet dans
les conditions optimales de génération de chacun des systémes, que le gain n’était pas
significatif. Il n’est que d’un facteur 2 pour cette harmonique caractérisée par une courte
longueur d’absorption (L,,=1,2mm a 8mbar) (Figure II1-21). Seule la fin de la fibre contribue
efficacement a 1’émission harmonique. La fibre creuse ne présente donc un intérét que pour

certaines harmoniques particuli¢res de I’argon.

Conclusion.

Dans ce chapitre, nous avons effectué une étude approfondie de I’optimisation
harmonique dans un jet en faisant varier la longueur et la pression du milieu atomique. Les
¢tudes expérimentales ont révélé des comportements trés différents suivant 1’ordre et la nature
du gaz. Si dans le xénon il n’y a pas de différence entre jet long (2,5mm) et jet court (0,5mm),
dans le néon et 1’argon, I’émission est en général nettement plus efficace avec le jet long.
Dans ce dernier cas, les courbes en fonction de la pression présentent soit une saturation a
haute pression (H31 dans 1’argon, H47 dans le néon), soit une forme en « cloche » (H23 dans
I’argon) similaire a celle observée dans les fibres au Chapitre II.

Apres avoir rappelé les principaux facteurs pouvant limiter 1’émission harmonique,
nous avons effectué des simulations pour interpréter ces différences de comportement. Les
simulations 3D ab initio reproduisent a la fois remarquablement les évolutions expérimentales
(forme des courbes) et quantitativement le rapport entre les efficacités dans les jets long et
court. Ceci permet de mettre en évidence les différents phénoménes limitant 1’efficacité de
I’émission :

- longueur du milieu (le jet court limite toutes le harmoniques sauf pour H17 dans

le xénon)

- longueur d’absorption (H17 dans le xénon, H47 dans le néon, H23 dans I’argon a

la pression optimale)

- longueur de cohérence (H23 dans 1’argon a haute pression)

- défocalisation du laser (H31 dans 1’argon)

Grace a un modele simple 1D, faisant intervenir les valeurs relatives des trois longueurs
caractéristiques de 1’émission harmonique, on reproduit étonnamment bien la plupart des
tendances expérimentales permettant d’en tirer une interprétation simple. Ce modele se révele
utile pour déterminer les conditions optimales d’émission dans un cas donné.

Une conclusion importante est qu’il est possible d’obtenir une émission limitée par
I’absorption pour des harmoniques élevées générées dans un jet pulsé de gaz, a condition que
ce dernier soit suffisamment long avec un profil de densité approprié. On retrouve ainsi

I’importance de I’absorption pour les harmoniques du plateau, a condition que les longueurs
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du milieu et de cohérence ne soient pas les facteurs limitants. Par contre, pour les
harmoniques de la coupure, spécifiquement dans I’argon, ou 1’absorption ne joue qu’un rdle
limité, étant donnée I’importance de la longueur d’absorption par rapport a la longueur du
milieu, c’est la défocalisation du faisceau fondamental par les électrons libres produits par
I’ionisation du milieu qui limite 1’émission harmonique.

Aprés avoir optimisé I’émission harmonique, nous avons voulu mesurer le nombre
absolu de photons générés. Une calibration du spectrometre UVX étant nécessaire, nous
avons montré la possibilité d’utiliser la source de rayonnement harmonique comme source de
caractérisation de la réponse d’optiques par la mesure de transmission du spectrométre UVX
utilisé pour les mesures d’optimisation. Cette calibration ainsi que 1’utilisation d’une
photodiode UVX calibrée a permis une mesure précise du nombre de photons harmoniques
générés dans les conditions optimales (en jet long) pour les harmoniques d’ordre
intermédiaire. Les efficacités de génération mesurées sont comparables a celles obtenues avec
des lasers ultra courts, considérés pourtant comme étant les plus efficaces pour la génération
d’harmoniques d’ordre élevé. Lorsque la limite d’absorption est atteinte, le seul moyen
« macroscopique » d’augmenter encore le nombre de photons générés, est d’augmenter soit la
durée d’émission (avec une limitation imposée par 1’ionisation), soit la section du volume
d’émission, nécessitant dans les deux cas plus d’énergie pour atteindre un éclairement donné.
C’est ce que nous avons montré en obtenant des nombres de photons 1 a 2 ordres de grandeur
supérieurs a ceux rapportés par les équipes autrichienne et américaine. Ce gain peut étre
fondamental pour la réussite de nombreuses applications.

Pour finir, la comparaison du niveau d’émission harmonique obtenu dans un jet long
avec celui obtenu dans un capillaire permet de conclure que la génération dans une fibre
n’optimise le flux émis que dans certains cas particuliers (harmoniques de la coupure de
I’argon), les conditions d’accord de phase étant trés similaires pour la génération dans un jet

ou dans une fibre.
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Chapitre IV : Focalisation du rayonnement UVX par génération d’harmoniques.

Introduction.

Au cours de ces derniéres années, la source de rayonnement UVX par génération
d’harmoniques d’ordre élevé dont nous disposons au laboratoire a été caractérisée sous
différents aspects. Nous avons mesuré le nombre de photons qu’il est possible de produire,
comme nous 1’avons montré au chapitre précédent. Nous avons également caractérisé la
cohérence propre (LeDéroff et al. 2000a) et la qualité spatiale du faisceau (LeDéroff et al.
1998), pour I’harmonique 13 générée dans le xénon. Dans la derniére étude, la distribution
spatiale de I’éclairement harmonique au foyer d’un miroir sphérique multicouche (f=20cm) a
été caractérisée, en termes du facteur de qualité de M?. Le facteur M? peut étre interprété
comme une mesure de D’écart entre le faisceau et un faisceau gaussien (M°=1). La
caractérisation d’un faisceau par son facteur de qualité est développé dans I’article de
Siegmann (Siegmann 1990) dont nous rappelons ici le résultat principal. Si on définit la taille
wy(z) d’un faisceau, a I’abscisse z et dans la dimension X, comme la variance de la

distribution spatiale d’éclairement, alors wy(z) varie avec z suivant une loi :

2
W2 (2)= W+ MY (z-z,,) (Iv-1)
T on

ou w,, est la taille au foyer en z,. La divergence Dy du faisceau (pour z tendant vers I’infini)

peut alors s’écrire comme :
A

e

D, =2M:

X

(IV-2)

On voit ainsi que deux faisceaux ayant la méme taille au foyer peuvent présenter en champ
lointain des divergences qui sont dans le rapport de leurs facteurs M respectifs. Inversement,
la taille en champ lointain étant donnée, la taille au foyer sera d’autant plus petite que M sera
faible (1) : on dira que le faisceau est M? fois limité par la diffraction. La mesure de la taille
Wi(z) dans la région ou elle varie rapidement permet de déterminer le facteur de qualité M?, ce
qui constitue une caractérisation intrinseque du faisceau. Dans certaines conditions de

génération, a basse pression, il a été montré que le faisceau harmonique était deux a trois fois
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limité par la diffraction, ce qui est équivalent au facteur de qualité du laser générateur. Une
taille au foyer du faisceau de I’ordre de 10um a été mesurée pour la focale f=200mm.

Afin de réfléchir sous une incidence proche de la normale et ainsi de focaliser
efficacement (aberrations faibles) un rayonnement UVX, il est nécessaire d’utiliser des
optiques multicouches. Ces optiques composées d’un empilement de différentes épaisseurs de
deux matériaux différents permettent d’obtenir de bonnes réflectivités en incidence proche de
la normale pour certaines gammes de longueur d’onde. Différents types d’optiques
multicouches sont utilisés depuis de nombreuses années sur les sources de rayonnement
synchrotron ou encore les sources X par plasma, permettant d’atteindre des résolutions
spatiales sub-microniques. Les systémes optiques qui ont été¢ utilisés sont: un miroir
sphérique simple (Raab et al. 1991, Brown et al. 1988), deux miroirs sphériques en
configuration de Kirkpatrick-Baez (Thompson et al. 1987) ou encore un objectif de
Schwarzschild (Berreman et al. 1990, Chauvineau et al. 1986). Ces résolutions spatiales tres
poussées sont utilisées dans I’imagerie UVX d’objets physiques et biologiques.

L’obtention de tailles au foyer petites permet également d’augmenter les éclairements
que I’on atteint avec une source UVX, ce qui peut €tre trés utile pour les applications.
Différentes tentatives pour observer des processus non linéaires en utilisant le rayonnement
harmonique ont d’ores et déja ¢été réalisées. Par exemple, une harmonique d’ordre élevé est
focalisée dans un gaz dans le but de produire une transition a deux photons UVX non
résonante (Bouhal er al. 1997, Van Woerkom et al. 1997, Kobayashi et al. 1998). Ces
tentatives ont été infructueuses sauf dans le cas ou des ordres faibles (H5 ou H9 d’un laser a
800nm) ont été utilisés (Kobayashi et al. 1998, Descamps et al. 2001).

En vue d’augmenter 1’éclairement que 1’on peut atteindre, nous avons mesuré la taille
d’un faisceau harmonique au foyer d’une lentille de Bragg — Fresnel par une technique de
Foucaultage. Aprés un bref rappel du mode de fonctionnement et des propriétés d’une telle
optique, nous présenterons les mesures de la taille au foyer ainsi qu’une estimation de
I’éclairement atteint. Nous présenterons €galement une tentative de mesure du front d’onde
harmonique par la technique de Shack — Hartmann utilisant une matrice de lentilles de Bragg -
Fresnel. Ces expériences ont été réalisés avec une équipe du Laboratoire de Spectroscopie

Atomique et lonique d’Orsay.

A. Principe d’une lentille de Bragg — Fresnel.

1. Rappels généraux.

La lentille que nous avons utilisée associe, comme son nom I’indique, la diffraction de

Bragg, qui permet de sélectionner une longueur d’onde, et la diffraction de Fresnel qui permet
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de focaliser le rayonnement. Nous rappelons briévement ces deux principes ainsi que le mode
de fonctionnement de la lentille utilisée pour focaliser le rayonnement UVX par génération

d’harmoniques.

Diffraction de Bragg.

Afin d’obtenir une bonne réflectivité aux longueurs d’onde harmoniques, il est
nécessaire d’utiliser des optiques multicouches. Ces optiques consistent en un empilement
alterné de couches, d’épaisseur comparable a la longueur d’onde a réfléchir, de deux
matériaux différents. Ces matériaux, un lourd (Z élevé) et ’autre 1éger (Z faible), sont choisis
pour la différence que présentent leurs indices de réfraction dans le domaine UVX. Les rayons
de longueur d’onde A incidents sur I’optique multicouche sous un angle 0 sont alors réfléchis
par diffraction sur les différents plans atomiques. Les rayons réfléchis par les différents plans
interférent constructivement si la longueur d’onde est liée a la périodicité du milieu par la loi

de Bragg : 2dsin(@)=mA ou d est la distance interréticulaire et m 1’ordre de diffraction. Les

différents parametres de 1’optique multicouche (nature des matériaux, nombre de couches,
¢paisseurs respectives de chaque couche) sont choisis pour obtenir le meilleur pouvoir
réflecteur pour une longueur d’onde A et un angle 6 donnés. Une optique multicouche permet
ainsi de réfléchir une certaine bande spectrale, et de monochromatiser, partiellement, le

rayonnement incident.

Diffraction de Fresnel.

Pour mieux comprendre le principe de focalisation par diffraction de Fresnel,
considérons la figure d’interférence de deux ondes sphériques monochromatiques et
cohérentes, 1’'une issue de S; et ’autre collectée par S,. Les amplitudes respectives de ces
ondes s’écrivent : A,(F)=a, exp(+ k-7, + 5,) o i=1, 2 et ry, r; les distances respectives d’un
point P aux deux sources. La distribution d’intensité¢ en P, pour a;=a,=1, contient un terme
d’interférence :

1(P)=2[t+cos(k-(r, +7,)-¢)] (IV-3)

ou ¢ est la différence de phase constante entre les deux sources S; et S, (on posera $=0). Le

maximum d’intensité est alors obtenu pour :

cos(k-(r +r,))=1

k-(r1 +r2):n7r av-4
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ou n est pair (minimum pour n impair). Les équations (IV-4) décrivent une famille
d’ellipsoides de révolution d’axe (S;S,) et de foyers S; et S,. La différence entre les longueurs
des grands axes de deux ellipses consécutives, I'une associée & un maximum d’intensité,
I’autre @ un minimum, est A/2. La différence entre deux ellipses présentant un maximum
d’intensité est alors A. La Figure IV-1 illustre dans le plan méridien une famille d’ellipses
isophases issues de I’interférence entre les deux sources. La réalisation d’une optique de
Bragg-Fresnel consiste a créer une surface équivalente a ces ellipses isophases sur une optique
réfléchissant les longueurs d’onde UVX, a savoir une optique multicouche. Les plans
constituant la multicouche sont placés tangentiellement aux ellipses isophase. On peut voir sur
la Figure IV-1 qu’il est nécessaire d’ajuster la distance entre les deux sources afin d’obtenir la
famille d’ellipses adéquates aux parameétres (d et 0) définis par la multicouche pour une
longueur d’onde A donnée. Cet « hologramme » inscrit sur la surface réfléchissante est
¢quivalent a un réseau de pas variable en deux dimensions qui permet de focaliser un
rayonnement issu de S; en S,. La détermination précise de la surface qu’il est nécessaire de
graver dans le multicouche est donnée dans (Michette et al. 1993, Idir 1994, Erko et al
1996,).

Figure IV-1 : Principe de construction d’une optique de Bragg — Fresnel a partir des ellipses

isophases.

Plus I’angle de rasance diminue, plus les gravures deviennent elliptiques. Pour une incidence
normale, les gravures sont des cercles concentriques. La Figure IV-2 représente
schématiquement une demi-lentille de Bragg—Fresnel multicouche elliptique. L’empilement
alterné¢ de deux métaux est représenté par des zones claires et sombres. Les gravures

elliptiques réfléchissantes, de pas continiment variable, alternent avec des zones non
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réfléchissantes, permettant ainsi une focalisation bidimensionnelle par diffraction du
rayonnement incident. La différence de chemin optique entre deux zones consécutives est de
A2. Les zones opaques empéchent les rayons dont les chemins optiques différent d’un
multiple impair de A/2 de contribuer a I’amplitude du rayonnement focalisé en S,. Les zones
transparentes permettent aux rayons de différence de chemin optique A d’interférer

constructivement au point S,, augmentant considérablement 1’intensité en ce point.

Figure 1V-2: Lentille de Bragg—Fresnel multicouche elliptique (focalisation

bidimensionnelle).

Il existe un autre type de lentille de Bragg-Fresnel (LBF) que celle représentée en
Figure IV-2, dans lequel les gravures «en relief» et en «creux» sont pareillement
réfléchissantes (multicouches) pour A et 6 donnés. La profondeur relative des gravures est
alors calculée pour que les deux systémes de zones (n pair/impair) réfléchissent des rayons
qui sont en phase au foyer (profondeur=A/2cos0). L’amplitude du champ est alors deux fois
celle du champ focalisé par un seul systeme. C’est une lentille de ce type que nous avons

utilisée.

2. Principales caractéristiques d’une optique de Bragg—Fresnel.

2.1 Expression du rayon et de I’épaisseur des zones.

Dans cette section nous allons rappeler les grandeurs caractéristiques d’'une LBF, dont

dépend la focalisation. La principale caractéristique d’une LBF est le nombre N de traits
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constituant le réseau a deux dimensions. Le rayon des gravures et la focale de la lentille
dépendent de ce nombre de traits pour une longueur d’onde donnée. Afin de simplifier le
calcul et la représentation graphique, on considere dans la suite une zone de Fresnel en
transmission (ou lentille de Fresnel notée LF), focalisant le rayonnement de longueur d’onde
A issu de A en un point B, représenté sur la Figure IV-3. Rappelons qu’une zone de Fresnel
est une succession de zones opaques et transparentes (transmission~1), de pas continiment
variable focalisant le faisceau par diffraction. Les différentes grandeurs que nous allons
définir sur cet exemple sont directement transposables aux LBF en réflexion pour un angle

d’incidence 6 quelconque.

‘A\RZ

ar
a;

ay

Figure IV-3 : Diagramme des trajets des rayons lumineux de A vers B au travers d’une demi-

zone de Fresnel.

Par construction de la LF, la différence de chemin optique entre deux zones
consécutives est de A/2. Le trajet optique direct AOB a une longueur z4+zz ; un rayon touchant

le bord de la premiere zone de rayon ry a un trajet : a, +b, =z, + z, + A. On peut ainsi écrire

que le trajet optique d’un rayon touchant le bord de la n'“™ zone s’écrit :

ni
a,+b, =z, +z, +A+—

(IV-5)
(Rj +zj)% +(R3 +Z§)% =z,+z, +nA%

ou npy=n+2A/A. Pour les longueurs d’onde UVX que nous considérons ici, on a npA<< zx+zg.

De plus la focale f'de la lentille, par analogie avec la formule des lentilles minces, satisfait a :

1 1 1 . . . . ié
— =—+— Larelation (IV-5) conduit a une expression simple du n'“™
Z4 Zp

rayon Ry :

R =n,Af =nif +2fA (IV-6)

Lorsque la source est suffisamment ¢éloignée de la lentille A~0, 1’équation IV-6 devient :
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R} ~nif =nR] (IV-7)

L’épaisseur d, de la n“™ zone est alors définie par la différence des rayons au carré de deux

zones consécutives :

R?> —R?

n n—1

= (Rn + Rnfl )(Rn - Rnfl ) ~ 2Rn dn (IV-8)
Cette relation implique en développant le terme de gauche a I’aide de la relation IV-7 :

d, =~ A = R, (IV-9)
2R, 2n

2.2 Distance focale et profondeur de champ.

Les différentes gravures définissent une forme de réseau de diffraction
bidimensionnel. Il existe donc, en théorie un nombre infini m d’ordres de diffraction, positifs
et négatifs, qui focalisent la lumiére en f,,=f/m. L’existence de différents foyers, fonction de
I’ordre de diffraction, est ’'une des principales différences entre une LBF ou une zone de
Fresnel et une lentille mince classique. Cependant I’efficacité de diffraction dans chaque ordre
diminue en m™; elle devient donc négligeable dans les ordres élevés.. Dans la suite nous ne
considérerons que 1’ordre 1 de diffraction ainsi que 1’ordre 0, non focalisé.

D’apres la relation IV-9, la distance focale f d’une LBF est inversement

proportionnelle a la longueur d’onde incidente car: fAocR’. Lorsque le rayonnement

incident n’est pas monochromatique, comme c’est le cas du rayonnement harmonique, il
existe différents foyers sur I’axe de focalisation, associés chacun a une longueur d’onde.
Considérons, a titre d’exemple, deux longueurs d’ondes A; et A, (A;>A;) réfléchies et
focalisées efficacement par la LBF en deux foyers successifs, notés respectivement F; et F,

sur I’axe de focalisation. La distance séparant les deux foyers est donnée par :

/11

—4 1, (IV-10)

A =f,-fi= 1

Par analogie avec une lentille mince, il est possible de définir une ouverture numérique
f# donnée par le rapport de la focale de la lentille et de I’ouverture du faisceau. L’ouverture

numérique d’une LBF s’écrit, en utilisant la relation IV-9 :
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=t (V-11)

Elle détermine la taille minimale qu’il est possible d’atteindre lorsqu’on image une source
ponctuelle, égale a d,, largeur de la derni¢re zone éclairée par le faisceau incident. Ainsi plus
I’ouverture du faisceau sur la lentille et I’efficacité de collection sont grandes, plus la taille au
foyer est petite. Dans le cas d’une source étendue, la taille de I’image est la convolution de la
taille géométrique et de la limite de diffraction du faisceau. De méme, une petite taille au
foyer implique une profondeur de champ z,. faible. Cette derniere est définie comme la
longueur sur laquelle I’éclairement maximal reste supérieur ou égal a 80% de 1’éclairement au
foyer. Toujours par analogie avec les lentilles simples, on peut estimer cette profondeur de

champ comme :

R A

n

z,, = [Lj P (IV-12)

B. Mesure de la tache focale au foyer d’une lentille de Bragg-Fresnel.

1. Dispositif expérimental.

Le dispositif expérimental utilisé pour mesurer la taille de la tache focale au foyer
d’une optique diffractive est illustré sur la figure IV-4. Les harmoniques d’ordre élevé sont
générées en focalisant le laser LUCA dans un jet long (3mm) de néon ; I’énergie est limitée a
15mJ par impulsion afin d’éviter une trop forte détérioration du front d’onde du faisceau
harmonique par les effets d’ionisation. La focalisation du faisceau laser (ouverture de 22mm
sur lentille de 2m de focale), conduit a un éclairement laser de 1’ordre de 7.10"* W/cm®. Nous
avons de plus utilisé un faisceau fondamental annulaire en placant une pastille de 8mm de
section au centre du faisceau. Un diaphragme de diamétre interne 6mm permet de bloquer la
majeure partie de I’IR tout en laissant passer le rayonnement UVX, dont la divergence est au
moins deux fois plus faible que celle du fondamental (Peatross et al. 1994). Le faisceau UVX
est alors focalisé par une lentille de Bragg-Fresnel placée a 1,25m de la source.

L’optique LBF, développée initialement pour focaliser le rayonnement d’un laser X a
21,2nm (Rus et al. 1997), est du type « double systeme » de zones réfléchissantes, décrit
précédemment. La profondeur des gravures est de 57nm. La LBF est couverte d’un dépot
multicouche de Mo/Si ayant théoriquement une réflectivit¢ de I’ordre de 35% sous une
incidence de 22,5° par rapport a la normale de la surface. Le réseau de diffraction de Fresnel,
pour sa part, est gravé par faisceau d’électrons dans un rectangle vertical de dimension

3x8mm’ (Figure IV-4); grand axe horizontal des ellipses. Etant donné cette dimension
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particuliere, justifiée par la forme du faisceau laser X, la largeur de la derniére zone dans la
dimension verticale est d,,,=0,14um, d,;=0,39um dans la dimension horizontale. Dans notre
cas, le faisceau harmonique, qui a une ouverture estimée de Smm au niveau de la lentille, ne
recouvre pas totalement la zone gravé :. la taille du dernier trait illuminé est encore de 0,39um
dans la dimension horizontale, elle passe a 0,23um dans la dimension verticale. Pour une
source ponctuelle, on devrait observer un facteur 1,7 entre les tailles de la tache au foyer de la
lentille mesurées dans les dimensions horizontale et verticale. Nous nous sommes concentrés
sur I’étude de I’harmonique 37 (21,6nm) pour laquelle la réflectivité de la multicouche est la
plus proche de I’optimum. Etant donné la largeur de la bande passante centrée a 21,2nm de
I’ordre de 2nm, on peut attendre que 2 autres ordres harmoniques soient réfléchis

efficacement (H35 et H39), comme nous le verrons dans ce chapitre a partir des mesures de

réflectivite.
Jet pulsé de néon
| Lentille BF
foucaultage
Lentille
f=2m

Figure 1V-4 : Schéma du dispositif expérimental utilisé pour la mesure de la taille au foyer

d’une lentille de Bragg-Fresnel.

La lentille de Bragg-Fresnel est une optique diffractive ; 'ordre 1 de diffraction
focalisé est colinéaire a 1’ordre 0 non focalisé¢ du réseau bidimensionnel. Cet ordre 0 contient
I’IR et les ordres harmonique faibles, réfléchis par la premicre couche de I’optique, mais aussi
les harmoniques 35 a 39 qui sont efficacement réfléchies par le multicouche. L’ordre 1
focalisé de I’harmonique 37 que nous cherchons a étudier est donc superposé a un fort bruit
de fond. Pour réduire ce bruit, nous avons placé un filtre d’aluminium de 8000A d’épaisseur
devant le détecteur (photomultiplicateur Phillips 16F). Ce filtre n’a pas été placé avant la
lentille afin d’éviter toute dégradation du front d’onde du faisceau harmonique, qui se
traduirait par un élargissement de la tache au foyer de 1’optique.

La taille au foyer de la lentille de ’harmonique 37 est mesurée par une technique de
Foucaultage. Cette technique classique de 1’optique consiste a déplacer progressivement une
lame dans le faisceau au niveau du foyer et & mesurer 1’énergie transmise. Dans notre cas, en

raison du fort bruit de fond da a I’ordre 0, il est impossible d’utiliser une simple lame. Afin de
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séparer de I’ordre 0 la contribution de 1’ordre 1 focalisé, il est nécessaire de la remplacer par
une fente, dont la largeur a été¢ fixée a 40um. Outre le fait que trois longueurs d’ondes
harmoniques sont réfléchies efficacement, compliquant ainsi la mesure, les ordres 35, 37 et 39
sont focalisées en trois foyers distincts Fss, F37 et Fso, respectivement distants de 52, 55 et
58mm de la surface de la lentille (Figure IV-5).

Oirdre O non focalise

Source
harmonique

Ordre 1 focalise

Lentille de Bruge-Fresnel

Figure IV-5 :Schéma de la focalisation par une LBF des harmoniques 35, 37 et 39 en trois
foyers distincts Fs, F3; et Fzg ainsi que de la distribution d’éclairement dans
le plan focal de H37 focalisé.

2. Principe de la mesure.

La fente de 40um utilisée pour la mesure de la taille au foyer de la LBF est montée sur
un ensemble de trois platines motorisées, permettant de la déplacer dans le faisceau selon trois
directions, respectivement X horizontal, Y vertical et Z axe de propagation. Le pas minimum
des déplacement selon X et Y est 0,44um alors qu’il est de 0,78um selon Z. Le signal
transmis en fonction de la position de la lame est mesuré avec un photomultiplicateur polarisé
a -3kV, mis en forme par un circuit intégrateur et visualisé sur un oscilloscope LeCroy 9362.
La séquence déplacement — acquisition des données est automatisée, pilotée par un ordinateur
qui communique avec les translations motorisées et 1’oscilloscope par bus GPIB. Pour une
position Z donnée, on démarre avec la lame positionnée en X par exemple. L’oscilloscope
acquiert typiquement 20 traces avant de transférer le signal S(X) moyen a I’ordinateur. La

mesure de (X, S(X)) est alors répétée en ajoutant un pas ox. Lorsque la fente est déplacée au
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voisinage d’un foyer harmonique, la mesure inclut toujours la contribution de 1’ordre 0 non
focalisé ainsi que I’ordre 1 focalisé des harmoniques adjacentes, ainsi que I’illustre la figure
IV-6a. Lorsque la fente est hors des faisceaux, ceux-ci sont occultés par une des deux lames
constituant la fente. A mesure que le signal est transmis a travers de la fente, on voit
apparaitre 1’ordre 0 de la LBF, puis la contribution des ordres harmoniques focalisés avant et
apres le foyer que ’on veut étudier, et enfin la contribution de I’harmonique focalisée que
I’on étudie. Ce signal qui croit par « paliers » jusqu’a un maximum lorsque la premiére lame
constituant la fente découvre le faisceau, diminue de maniere symétrique lorsque la seconde
lame recouvre a son tour le faisceau total. Nous avons concentré notre étude sur le dernier
palier du signal maximum qui correspond au foyer que I’on cherche a mesurer ; les pas 6X

(0Y) sont de 0,44pm. Le signal brut ainsi enregistré est présenté en Figure [V-6b.

Fente 40 um S
6} G@QCSQ‘Q ~ ©
® 1 P
Ordre 0 3 (@@ ' \\ &
A/ X, % ©
-~ 8 o §
H35-39 g e §
H37 = . e 8
c e} [
2 LY
» 10| o X, S S
| (@)
L %QJ @59 /
- egg” &L (b)
(a) -12 . 1 L 1 An AXI L 1 L 1 L 1 L 1
-30 -20 -10 0 10 20 30

Position de la lame Y (um)

Figure IV-6 : (a) Schéma du signal transmis par le fente. (b) Profil d 'une coupe brute selon Y

(cercle) et sa dérivée (pointillé).

La méthode généralement utilisée pour caractériser la distribution spatiale
d’éclairement au foyer d’une lentille consiste a déterminer le profil radial I(r,z) pour
différentes positions z. Dans le cas ou la distribution d’éclairement présente une symétrie
cylindrique autour de I’axe Z, on obtient I(r,z) par une inversion d’Abel. On peut alors
déterminer la variance w(z) de la distribution d’éclairement autour de la position du foyer et
déterminer la taille au foyer conformément a 1’équation IV-1. Cette méthode n’est cependant
pas applicable dans notre cas. L’inversion d’Abel utilise la dérivée seconde du signal
enregistré ; la moindre fluctuation de signal entraine de fortes discontinuités dans la dérivée

seconde mais aussi premiere sans aucune signification physique. L’effet de ces fluctuations
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sur la dérivée premicére et a fortiori sur la seconde peut étre observée sur la Figure IV-6b (en
trait pointill¢).

Le dépouillement des données brutes est effectué en utilisant la méthode exposée dans
(LeDéroff 1999), qui dispense du calcul de la dérivée du signal, trés sensible aux diverses
fluctuations. Cette technique, appliquée de facon systématique a chaque profil S(X), consiste
a déterminer le plus petit intervalle [X;,X2] qui renferme une fraction € de 1’énergie totale E

contenue dans la tache de focalisation. En Figure IV-6b sont représentées les bornes X; et X,

telles que : |S(X1)—S(X2)|:S|E -FE .|, ou |E -E

max min

est I’énergie totale dans 1’ordre

focalisé. Afin de simplifier 1’analyse, nous modélisons la distribution de 1’éclairement

harmonique par une fonction Gaussienne a deux dimensions, normalisée :

R ey e ‘{ w.f(z)] "( w;<z>J (V-13)

Il est important de préciser que ceci ne permet bien évidemment pas de qualifier le faisceau
comme Gaussien, puisque aucune condition n’est imposée a la phase spatiale du champ'. Le

signal transmis a travers la fente, s’écrit :

AXg AXg — er AXE — -
S( 5 j—S(—Tj—ef[—zwx(Z)} & (IV 14)

Dans I’analyse que nous avons effectuée nous avons fixé € égal a 70%, ce qui conduit a partir
de la relation IV-14 a :
AX, =1,04w,(z) (IV-15)

La méme procédure, automatisée, est utilisée indépendamment dans la dimension Y de la
tache focale pour déterminer AY, et wy(z). L’incertitude sur AX;, AY; est de £0,4um. La

détermination de cette incertitude est développée en Annexe 1.

3. Mesure de la taille du faisceau harmonique au foyer de la LBF.

En figure IV-7a sont présentés les profils S(Y) obtenus dans une coupe verticale du

faisceau harmonique au foyer de la LBF avec une fente de 40um, d’une part au foyer de la

' Un faisceau est qualifié de Gaussien lorsque le champ présente une distribution Gaussienne en amplitude ef en

phase.
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LBF, d’autre part a une distance z=6,6um avant le foyer. Le profil est trés régulier, avec une
légere asymétrie entre les deux cotés de la coupe. Cette asymétrie est due au fait que les deux
lames constituant la fente ne sont pas alignées dans le méme plan avec une précision
meilleure que Sum. Les lames n’étant pas parfaitement coplanaires, elles coupent le faisceau
en deux positions z différentes sur 1’axe, ce qui explique que la pente puisse étre plus raide
d’un coté que de I’autre, ou que I’épaulement dans la pente soit plus important d’un coté que
de I’autre. L’analyse en énergie donne pour £€=70% ; AY.=2,4+0,4um: 70% de 1’énergie
harmonique totale focalisée est contenue dans une tache de 2,4um de diametre. Le profil en
Figure IV-7a est identique a celui observé dans (Schniirer et al. 2000), ou les auteurs ont
mesuré pour un faisceau a 13nm une taille au foyer d’une zone de Fresnel en transmission, de
diametre 600pum et de focale 1em (d,=0,65um). Ils ont estimé une taille au foyer wy=1,2pm
en supposant une distribution d’éclairement Gaussienne. Signalons toutefois que la pente du
profil analysé ne contient que 3 points, ce qui implique une tres forte incertitude de mesure
qui n’est malheureusement pas précisée. Dans le cas de la seconde coupe en Figure IV-7a,
effectuée environ 6,6um avant le foyer, la pente est clairement moins raide, avec en plus un
¢paulement dans la pente (vers Y~12um). La largeur du faisceau contenant 70% de I’énergie
est alors AY, de 5,4+0,4um, soit deux fois plus large que pour la coupe au foyer. Cet
¢largissement rapide du faisceau reflete la trés courte profondeur de champ. FElle est

théoriquement de 10um (£5um) dans nos conditions de focalisation (IV-12).
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Figure IV-7 : (a) Coupe verticale de [’harmonique 37 au foyer de la LBF (carré) et 6,6um
avant le foyer (cercle). (b) Variation de la taille AY, en fonction de la position

axiale Z.
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Nous avons ensuite étudié la variation de la taille du faisceau en fonction de la position axiale
Z en effectuant des pas 0Z de I’ordre de Sum, (Figure IV-7b). On observe un élargissement de
la taille du faisceau d’un facteur de I’ordre 2,5 pour une position de coupe de Z=5um avant le
foyer : la taille du foyer a doublé sur 4um, ce qui est en accord avec la profondeur de champ
théorique dans les limites de 1’incertitude expérimentale.

Il est intéressant d’étudier plus en détail la distribution d’éclairement sur I’axe Z d’une

LBF. Sur l’axe de focalisation (r=0), I(z) a une forme relativement simple donnée par

(Michette ef al. 1993) :
. o mmR?
sin ( %Z)
I, S
cos> ER/
24z
2

Cette distribution d’éclairement présente des maxima importants lorsque 5 ! :(2 p+1)

I(Z):

(IV-16)

z
2 2
f

c’est a dire pour z=-— ou m=2p+1 sont les différents ordres de diffraction focalisés
m

introduits au §2.2. Il est nécessaire d’effectuer un développement limité¢ a proximité de la

position f/m du foyer, le dénominateur de la relation IV-16 étant nul pour z=f/m. On obtient

alors, au premier ordre, / (Z)L: s ~4n’l,, et cela quel que soit I’ordre de diffraction m de la

LBF considéré. Le maximum d’éclairement dépend donc uniquement du nombre de gravures
illuminées par le faisceau incident. Nous avons représenté en Figure IV-8, la distribution
axiale de I’éclairement pour le premier ordre de diffraction de la LBF que nous avons utilisée

pour nos conditions expérimentales (n=5360, f=5,5cm, A=21,6nm).

12

10 F

Distribution d'éclairement (x10’ l,)

-40 -30 -20 -10 0 10 20 30 40

Position axiale z par rapport au foyer (um)

Figure 1V-8 : Distribution d’éclairement théorique selon [’axe Z par rapport au foyer.
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La courbe en Figure IV-8 permet de comprendre 1’¢élargissement du faisceau sur £10um.
L’éclairement sur 1’axe au foyer z, est maximal et diminue d’un facteur 20 pour une position
zot15um : ceci traduit nécessairement, en supposant une redistribution uniforme de
I’éclairement hors axe, une augmentation de la section du faisceau d’un facteur 4,5. De plus il
existe des positions z=z¢+10um pour lesquelles I’éclairement sur 1’axe est quasi nul, résultat
d’interférences destructives ; le faisceau devrait alors présenter une forme annulaire. Ceci doit
se traduire par un épaulement dans le profil de coupe obtenu en translatant une fente dans le
faisceau. Cette variation particuliere de 1’éclairement sur I’axe, montrant une transition
continue et « périodique » d’un profil centré a annulaire, permet d’expliquer, tout du moins
qualitativement 1’épaulement observé sur le second profil de coupe (Y~12um) présenté en
Figure IV-7a. Le rapport des éclairements théoriques sur I’axe en zy et en zp-6,6um est de
I’ordre de 5, qui traduit une augmentation de la taille du faisceau d’un facteur 2,25. Cet
¢largissement est observé expérimentalement dans les limites de I’incertitude de mesure
(Figure IV-7b). L’augmentation de plus d’un facteur 3 de la taille du faisceau sur une distance

z de 15um est compatible avec la prédiction théorique.
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Figure IV-9 : Coupe horizontale de [’harmonique 37 au foyer de la LBF.

Nous avons également déterminé la taille de la tache harmonique selon la direction X
en utilisant la méme méthode d’analyse. Etant donné que la zone gravée dans cette direction
n’est large que de 3mm, la largeur de la dernicre zone est de 0,39um, soit deux fois plus large
que la gravure en Y (grand axe des gravures horizontal). La figure IV-9 présente une coupe

effectuée avec la fente de 40um selon la direction X, a la position supposée du foyer de
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I’harmonique 37. On observe tout d’abord que la largeur du « plateau » correspondant a la
convolution de la taille du faisceau avec la largeur de la fente est bien moins grande, ce qui est
un premier indice d’une taille au foyer plus grande. L’analyse a 70% de 1’énergie donne une
largeur AX.=4,8+0,4um, ce qui correspond a une tache deux fois plus large que celle mesurée
en Y. Il n’est cependant pas possible d’expliquer cette différence de taille uniquement par la
différence de largeur des dernicres zones horizontale et verticale. Cette explication n’aurait de
sens que pour une tache limitée par la diffraction, dont la taille est donnée par les dimensions
des dernicres zones. Il est donc probable que nous n’ayons pas réussi a « accrocher » le foyer
pour cette coupe horizontale.

La tres courte profondeur de champ de ce type de lentille a déja été mise en évidence a
I’aide des coupes en Y. Nous avons donc étudié la variation de AX; sur une plus large gamme
de valeurs de Z, avec un pas d’échantillonnage moins fin, afin d’observer deux foyers
successifs prévus par la relation IV-10. La figure IV-10 montre deux foyers successifs
attribués a I’harmonique 37 et 39. La pas en Z étant assez grand, il est probable que les plus
petites tailles ne sont pas les tailles minimales. Cependant on observe clairement deux
positions z; et z; pour lesquelles AX, est petit par rapport aux autres positions Z. Ces deux
positions peuvent étre assimilées aux foyers respectifs de I’harmonique 37 et 39. On mesure
expérimentalement une séparation de 3,5mm entre les deux foyers successifs, de ’ordre de

celle donnée théoriquement par la formule IV-10 (3mm).
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Figure 1V-10 : Variation de la taille AX, en fonction de la position Z (cercle). Observation de

deux foyers successifs (carré).
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Finalement, les dimensions mesurées pour une tache au foyer de la LBF contenant

70% de 1’énergie totale du faisceau harmonique sont AXxAY=4,8x2,4 ym® (0,4um dans

chaque dimension). Les dimensions attendues théoriquement, pour une source ponctuelle et

une focalisation limitée par la diffraction, sont de 0,8x0,5um?. Les valeurs que nous avons

mesurées sont donc 4 a 6 fois plus grandes que celles attendues, compte tenu de 1’incertitude

de mesure. Cet ¢élargissement de la taille du faisceau au foyer de la LBF peut avoir différentes

causes, difficiles a quantifier.

Cet ¢élargissement peut étre attribué aux caractéristiques de la source harmonique :

(1)

(ii)

les plus petites dimensions atteignables sont obtenues dans le cas d’un faisceau
limité par la diffraction, donc une source ponctuelle. Dans notre cas, la source
harmonique a une dimension finie estimée a environ 60um pour 1’harmonique
13 (Le Déroff et al. 1998). Il en est de méme pour I’harmonique 37, ce qui
implique que I’on image cette source avec un facteur de réduction (22 dans
notre cas). Il est difficile de donner une estimation de la taille de la source
puisqu’il n’existe pas de mesure du facteur M? & cette longueur d’onde. Si on
suppose que les mesures effectuées pour I’harmonique 13 sont transposables au
cas de I’harmonique 37, la taille de la source peut étre estimée grossicrement a
40um. L’image de la source a alors une section de 2um.

I’ionisation du milieu peut affecter la forme du front d’onde de 1’impulsion
harmonique, particuliecrement dans les conditions de milieu long et haute

pression dans lesquelles nous avons travaillé afin d’optimiser le flux.

Les autres causes d’élargissement peuvent étre attribuées a I’optique diffractive et a la

technique de mesure :

(1)

(i)

(iii)

il est actuellement impossible d’un point de vue technologique, de réaliser
parfaitement la structure Bragg-Fresnel théorique qui permet de focaliser le
rayonnement provenant d’un point S; en S,. En effet cette structure issue des
ellipses isophases (§1.1), devrait avoir des caractéristiques 3D complexes qu’il
n’est pas possible de graver en volume pour I’instant.

les 1égers écarts entre I’angle de Bragg pour optimiser le pouvoir réflecteur de
la multicouche et I’angle d’incidence sur la lentille pour lequel les gravures ont
été optimisées peuvent ¢largir la taille du faisceau au foyer de la lentille.
compte tenu de la faible profondeur de champ, 1’échantillonnage en position
selon Z n’était peut €tre pas assez fin.
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4. Estimation de I’éclairement atteint a 21,6nm.

Maintenant que nous connaissons la taille réelle du faisceau focalis¢ par la LBF, il
reste a déterminer la réflectivité et I’efficacité expérimentale de diffraction de la lentille pour

estimer correctement 1’éclairement atteint a 21,6nm.

4.1 Réflectivité de la LBF.

Comme nous 1’avons déja précis¢, la LBF que nous avons test¢ a été congue
initialement pour focaliser un faisceau laser X a 21,2nm, donc monochromatique. Nous avons
mesur¢ la réflectivité¢ du dépdt multicouche de Mo/Si a 1’aide du rayonnement harmonique en
placant une enceinte contenant la LBF ainsi qu’un détecteur UVX aprés le spectrometre. La
réflectivité de la multicouche est obtenue en comparant un spectre d’émission enregistré avant
réflexion par la LBF et un spectre obtenu apres réflexion par I’optique. Afin d’enregistrer ces
deux spectres dans les mémes conditions de génération, nous avons monté le détecteur
(photomultiplicateur 16F) sur une rotation motorisée, qui permet de contrdler sous vide sa
position. On passe donc trés facilement d’une mesure directe du spectre « incident », en
placant le détecteur avant la LBF, a une mesure du spectre aprés réflexion (Figure [V-11a). Le
rapport des deux spectres donne la réflectivité de I’optique multicouche, illustrée par la Figure
IV-11b. La réflectivité d’une optique multicouche dépend principalement de trois parameétres :

(1) le choix des matériaux est fait de sorte que la différence entre les indices des

deux matériaux est la plus importante possible, assurant ainsi une meilleure
réflectivité aux interfaces. Le matériau lourd ne doit cependant pas étre trop
absorbant.

(i1))  le parametre de division, défini comme le rapport de 1’épaisseur de la couche

composée de I’élément lourd par 1’épaisseur de la bicouche.

(ii1)  le nombre de bicouches déposées permet elle aussi d’optimiser la réflectivité

de I’optique.

La courbe de réflectivité expérimentale de la multicouche constituant la LBF est en bon
accord avec la courbe théorique a partir de 32nm. Pour des longueurs d’ondes plus élevées le
signal réfléchi est trop faible pour avoir une mesure précise. L’incertitude sur la mesure varie
de 15% a 40% selon la gamme de longueur d’onde et le niveau du signal réfléchi par la LBF.
La réflectivit¢ de la lentille n’est donc que de 6,5% a 21,6nm (H37) alors qu’elle est
théoriquement de 32% a 21,2nm, longueur d’onde a laquelle le dépot a été¢ optimisé. De plus
on observe que les harmoniques 35 et 39 sont elles aussi réfléchies plus ou moins
efficacement, 1’harmonique 35 étant réfléchie a 2,5% et la 39 & 6%. La présence de ces
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longueurs d’ondes supplémentaires complique la mesure de la taille du faisceau au foyer de la
lentille, comme nous ’avons expliqué précédemment. Une optimisation du dépot multicouche
a la longueur d’onde de I’harmonique étudiée (21,6nm) permettrait bien sir d’augmenter

I’éclairement atteint au foyer de la LBF mais aussi d’étre plus sélectif spectralement.

Spectrometre UVX
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Figure IV-11 : (a) Schéma du principe de la mesure de réflectivité de la LBF. (b) Courbe de
réflectivité en fonction de la longueur d’onde mesurée (cercle) et théorique

(trait plein).
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4.2 Efficacité de diffraction dans 1’ordre 1 de la LBF.

Nous définissons I’efficacité de diffraction dans 1’ordre 1 de la LBF pour
I’harmonique 37 comme le rapport de 1’énergie contenue dans la tache focalisée et de
I’énergie réfléchie (ordre O + ordre 1). Dans notre étude, les conditions expérimentales de
génération dans le néon sont telles que les harmoniques 35 a 41 sont générées dans le plateau
et ont par conséquent des amplitudes équivalentes. On notera respectivement Ass~Ajz;~Asg les
flux harmoniques incidents sur la LBF. La mesure du signal S total réfléchi par la LBF,
comprenant les ordres 0 et 1 de diffraction des harmoniques les plus efficacement réfléchies
(35 — 37, les autres €tant négligées) est effectuée en retirant totalement la fente du faisceau (ce
signal est représenté par la figure A-1 en Annexe pour X=0 ; S=0,2240,03). Ce signal S est la

somme des contributions des différentes harmoniques :

S =5 dys + 0y Ay + 34y (IV-17)

avec A4, = A’ +A', ou i est I'ordre de I’harmonique et 0, 1 définissent respectivement les

ordres 0 et 1 de la LBF. Les coefficients ¢; sont les réflectivités de la LBF mesurées aux

longueurs d’onde A; en Figure IV-11b (en%) :

39
S=3 a4y, =154, =15(4% + 4}, (IV-18)
35

En figure IV-7a, on mesure S’, le signal de I’harmonique 37 contenu dans la tache focalisée :

S =a, A, =654, (IV-19)

L’efficacité de diffraction dans I’ordre 1 de I’harmonique 37 est définie par la relation :

(IV-20)

En couplant les relations 1V-18, IV-19 et IV-20, on obtient une efficacité de diffraction
g1=30+4%. Cette valeur est proche de 1’efficacité maximale de diffraction qu’il est possible
d’obtenir avec une telle lentille diffractive. Si d est la période de la LBF (largeur g de la zone
en relief, d-g de la zone en creux, également réfléchissante), A la fraction de champ incident
réfléchi par chacune des zones, 1’efficacité théorique de diffraction dans 1’ordre 1 est donnée
par (Michette ef al. 1993) :

44} sin® (ﬂ' ‘:”;j
H oo = 2 (IvV-21)

163



Chapitre IV : Focalisation du rayonnement UVX par génération d’harmoniques.

L’efficacité maximale de diffraction qu’il est possible d’obtenir est de 40% lorsque g/d=1/2 et
A=1.

4.3 Eclairement atteint et perspectives.

Compte tenu des mesures absolues de photons que nous avons effectuées au chapitre
III, nous pouvons estimer avec précision 1’éclairement UVX qu’il est possible d’atteindre
avec la lentille diffractive. La taille du faisceau, la réflectivité et I’efficacité de diffraction de
la LBF ayant ¢été établies, il reste a déterminer la durée de I’impulsion harmonique. Des
mesures récentes ont confirmé la courte durée des impulsions harmoniques, inférieure a la
durée du laser générateur (Toma et al. 2000). Les auteurs donnent une durée de 10fs pour

I’harmonique 15 générée dans ’argon par une impulsion fondamentale de 40fs. On peut donc
supposer en premiére approximation (théorie des perturbations 7, =7, / \/Z ) que

I’harmonique 37 est plus de deux fois plus courtes, donc de I’ordre de 6,5fs. Une mesure de
durée n’est cependant pas nécessaire dans notre cas, car la lentille est assimilable a un réseau
de diffraction qui va étirer temporellement I’impulsion. La durée de I’impulsion réfléchie et
focalisée par la LBF est directement proportionnelle au nombre de zones n/2 qui diffractent
les rayons incidents en phase. La durée de I’impulsion harmonique focalisée peut alors étre
2,7
q

Le nombre de photons mesuré dans les conditions optimales de génération est de 4.10

estimée a 137=195fs par la formule 7, =g , ou 2,7fs est la période optique a 800nm.

photons par impulsion. La tache elliptique au foyer de la LBF de dimension 4,8x2,4 contient
70% de I’énergie totale de 1’harmonique (70% de As; dans s=9um?). L’éclairement pic atteint
au foyer de la lentille, compte tenu de la réflectivité R de ’optique et de son efficacité de

diffraction &ff, est donné par :

N xE x1.6.107"
I =221 x0,7x Rx &ff (IvV-22)

q
SXTq

ou Ny et E4 sont respectivement le nombre de photons et I’énergie de photon de I’harmonique
d’ordre q. L’éclairement atteint dans cette expérience de focalisation par LBF de
I’harmonique 37 a 21,6nm est donc de I’ordre de 137=5. 10*W/cm?.

I1 est toutefois bon de signaler que cet éclairement pic n’est qu’une borne inférieure de
ce qu’il est possible de réaliser ; en effet, la tache au foyer de la LBF est fortement elliptique,
probablement a cause d’un probléme d’échantillonnage de mesure. On peut supposer une
tache circulaire au foyer de la LBF de diamétre 2,4um. De plus le dépot multicouche étant
optimis¢ a la longueur d’onde de 21,2nm et non a celle de I’harmonique 37, on doit pouvoir
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obtenir une réflectivité de 1’ordre de 40% a 21,6nm en optimisant les paramétres de dépot.
L’éclairement atteignable dans ces conditions a 21,6nm avec le rayonnement harmonique
serait alors de ’ordre I’ 37=7.109W/cm2 .

Cette extrapolation peut €tre poussée plus loin en considérant une longueur d’onde
plus grande, pour laquelle le nombre de photons harmoniques générés est plus important.
Considérons par exemple I’harmonique 21 générée dans I’argon pour laquelle nous avons
mesuré plus de 10° photons par impulsion. L’hypothese de départ est que I’on conserve les
caractéristiques de focalisation de la LBF, donc sa focale et la taille de la derni¢re zone
¢éclairée fixée a 0,23um, pour conserver une tache au foyer circulaire de diameétre 2,4um. La
taille du dernier trait étant proportionnelle a la longueur d’onde A (relation IV-9), il est
nécessaire d’augmenter le nombre de gravures dans le méme rapport que la longueur d’onde.

Le nombre de gravures nécessaires pour conserver d,=0,23um a cette longueur d’onde
'

A’=38,1nm est n':%n ~ 9630 ou A=21,2nm, n=5360. L’étirement temporel de I’impulsion

harmonique est alors plus important, atteignant 1,;=600fs. Le dépot multicouche de la lentille
doit également étre changé puisque le couple Mo/Si est peu réfléchissant dans cette gamme de
longueur d’onde. Il est toutefois théoriquement possible d’obtenir des réflectivités de plus de
66% a 38,Inm en utilisant un dépot multicouche de Sc/Si. L’éclairement qui devrait alors
théoriquement étre atteint est [,=2.1 0''W/em?.

L’avantage des LBF est la possibilité de focaliser fortement le rayonnement incident
en dehors de I’axe d’incidence tout en effectuant une sélection spectrale. Les principaux
problémes de ce type de lentille sont d’une part 1’allongement temporel induit par le nombre
de traits éclairés et d’autre part la faible réflectivité des optiques dans la gamme de longueur
d’onde UVX. L’augmentation de 1’éclairement atteignable a plus grande longueur d’onde est
¢galement étroitement liée au progres des dépdts multicouche et a 1’association de nouveaux
couples de métaux. L’allongement temporel étant d’autant plus important que les longueurs
d’onde sont grandes ; il semble que ces optiques ne soient pas plus efficaces que les miroirs
sphériques multicouche. Par contre les LBF semblent étre indiquées pour les plus courtes
longueurs d’ondes.

Ces lentilles, tres utilisées dans des techniques d’imagerie a haute résolution spatiale
comme la microscopie X (Erko et al. 1996), peuvent étre utilisées pour la mesure du front
d’onde du rayonnement incident en adaptant la technique de Shack — Hartmann, bien connue
dans le visible, dans le domaine UVX. Nous présentons briévement la premiére tentative

d’application de cette technique a la caractérisation du front d’onde harmonique.
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C. Tentative de mesure directe du front d’onde harmonique.

1. Principe de la méthode.

La méthode que nous avons utilisée dans la tentative de mesure du front d’onde du
rayonnement harmonique est basée sur le principe de Shack — Hartmann transposé au
domaine UVX. Elle consiste a analyser la surface d’onde du rayonnement a 1’aide d’une

matrice de lentilles et d’un capteur CCD placé au plan focal de la matrice.

Matrice de LBF

Front d’onde

Figure 1V-12: Principe de [’échantillonnage d’une surface d’onde par la technique de

Shack—Hartmann.

La figure IV-12 illustre ce principe de fonctionnement. La matrice est constituée dans notre
cas d’un réseau de lentilles de Bragg — Fresnel congues selon le principe présenté
précédemment. Cette matrice de LBF échantillonne la surface d’onde de la maniére suivante :
chaque lentille LBF; de la matrice focalise une partie AS; du front d’onde en un point donné

du plan focal (foyer). Localement, la surface AS; peut étre assimilée a une onde plane de
vecteur d’onde k ;> que I’on peut déterminer a partir de la position du foyer. En effet, lorsque

le front d’onde incident est plan, les foyers sont régulierement espacés sur le détecteur,
puisque tous les vecteurs d’ondes locaux arrivent sous le méme angle d’incidence sur les
lentilles. Par contre, lorsque la surface d’onde présente une courbure, les vecteurs d’ondes

locaux sont réfléchis et focalisés sous des angles différents par les LBF, ce qui se traduit par

un déplacement dans le plan focal. On déduit k ; de ce deplacement des foyers.
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Figure IV-13: Action d’'une LBF de longueur focale [ sur la portion de phase qu’elle

échantillonne.

Nous avons illustré le principe de la mesure sur le schéma en figure IV-13 pour une
LBF de la matrice. Supposons d’abord un vecteur d’onde local IEOP arrivant sous le « bon
angle » d’incidence pour la focalisation par la LBF (référence). Le rayon correspondant est
alors focalisé en Py sur le détecteur. Si maintenant le vecteur d’onde local ]_(;,Q arrive avec une
incidence légérement différente 0;, caractéristique d’une courbure locale de la surface d’onde,

le rayon correspondant sera focalisé en un point Q; distant de Py de Ax;. Cette variation de

I’incidence vérifie la relation :

tan 6, = 2 '(x,) (IV-23)
2

ou ¢’(x;) est la dérivée de la phase de I’onde incidente en x;. On a de plus tané, = 7’, ce qui

impose la relation :

2
go'(xi)=?Axi (IV-24)
Il est donc possible, en enregistrant les différentes positions Ax; (Ayi) des foyers focalisés par
la matrice de LBF sur le détecteur CCD, de déterminer les dérivées partielles en x; et y;
go;l_ (x,. , yi) ((p'y[ (xi, v )) afin de reconstruire la phase ¢(x,y) caractérisant la surface d’onde du
rayonnement incident. En pratique il est nécessaire d’évaluer x; comme étant la position du

barycentre de la distribution d’éclairement radiale au foyer des LBF.
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2. Dispositif expérimental et résultats préliminaires.

Le dispositif expérimental utilisé est identique a celui représenté en Figure IV-4. La
LBF a été remplacée par une matrice de Shack — Hartmann (SH) constituée de 200 LBF de 1
mm de diamétre régulicrement espacées de 200um, fonctionnant sous incidence de 22,5°. Le
dépdt multicouche est constitu¢ d’une alternance de Sc/Si, censé assurer théoriquement une
réflectivité de plus de 60% a 38,1nm (H21). De plus ce couple de matériau présente une faible
bande passante coupant la plupart des autres ordres harmoniques et limitant la réflectivité des
ordres voisins a moins de 10%. Les différentes longueurs d’ondes focalisées ainsi que 1’ordre
0 des LBF ne devraient donc pas étre un probléme pour la détection des foyers. Le support
servant au Foucaultage a bien évidemment été retiré, ainsi que le photomultiplicateur. Une
caméra CCD amincie, placée a 50cm de la matrice, est utilisée pour la détection des foyers.
Etant donné la sensibilité de la caméra a I'IR, deux filtres Al auto-supportés de 1000A, de
diametre 8mm, ont été placés entre la matrice SH et le détecteur de sorte que la surface
d’onde de I’'impulsion harmonique ne soit pas détériorée avant échantillonnage. Chaque
lentille, constituée de 18 zones dont la derniére a une largeur de 13um, a une focale de 50cm.
Compte tenu des mesures sur la LBF présentées précédemment, on peut s’attendre a une taille
au foyer pour chaque lentille de I’ordre de 50um. Il est important que les foyers soient de
petite dimension afin d’éviter qu’ils ne se recouvrent dans le plan du détecteur et ainsi avoir
une bonne résolution de mesure. Le rayonnement harmonique est généré en focalisant un
faisceau IR annulaire a 2.10'*W/cm® dans un jet long d’argon. L’échantillonnage du front
d’onde du rayonnement harmonique conduit a une succession de foyers enregistrés avec la
CCD (1 point < 1 LBF). La Figure IV-14 représente une image monocoup. Différentes
observations peuvent étre faites sur cette image.

La section du faisceau harmonique au niveau de la matrice de SH est d’environ 6mm,
permettant d’éclairer une vingtaine de LBF. Ce nombre de points est cependant trop faible
pour effectuer une analyse précise de la position du barycentre de la distribution d’éclairement
correspondant a chaque lentille. En effet les algorithmes de reconnaissance de forme utilisés
pour ce genre d’analyse nécessitent 5 a 10 fois plus de points de mesure pour étre précis et
efficaces. Il serait possible d’augmenter la surface insolée par le rayonnement harmonique en
se placant plus loin de la source d’émission, a environ Sm. Le flux harmonique détecté est
alors réduit de plus d’un facteur 20 ce qui rend alors difficile 1’acquisition monocoup
d’images. Une accumulation de plusieurs tirs risque d’introduire des variations de la position
des foyers indépendantes de la qualité de la surface d’onde mais corrélées a des fluctuations

de pointée du rayonnement incident.
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Figure 1V-14: Taches de focalisation du rayonnement harmonique par la matrice de Shack —

Hartmann.

Les zones circulaires les plus sombres de I’image sont les LBF avec en leur centre le
faisceau focalisé, qui présente un diametre de 200pum. Ces taches ont une forme légérement
elliptique et annulaire ; la distribution d’éclairement est minimale au centre du faisceau
focalis¢. Comme nous I’avons expliqué a la section B-3. de ce chapitre, il existe des positions
sur I’axe de focalisation pour lesquelles la distribution d’éclairement est quasi nulle sur ’axe,
résultant en un faisceau annulaire. Cette image illustre le fait que nous n’avons pas réussi, a
cause de divers problémes techniques, a placer le détecteur exactement au foyer de la matrice
SH et explique par la méme la dimension du faisceau focalisé. Malgré de nombreuses
tentatives de positionnement au foyer de la matrice, dans le temps laser qui nous était imparti,
il nous a été impossible de trouver la bonne position du détecteur pour observer des foyers de
I’ordre de 50um. Les taches intenses présentaient quasi constamment la méme section sur tout
I’intervalle exploré en z, qui était de I’ordre de la profondeur de champ de I’harmonique 21
focalisée (z,c=10,9cm). Le dispositif expérimental ne permettait pas une exploration ni plus
large, ni un échantillonnage plus fin. De méme, nous n’avons pas observé de variation du
front d’onde en fonction des conditions de génération, qui doivent normalement avoir lieu
notamment en présence d’ionisation du milieu. Le front d’onde semble régulier étant donné la
disposition réguliere des faisceaux focalisés. Il semble donc que la résolution du systéme ne
soit pas suffisante.

Nous nous sommes alors intéressés aux causes possibles de ce manque de précision.
Nous avons effectu¢ des mesures de réflectivité du dépot multicouche de Sc/Si dans lequel
sont gravées les LBF. Les résultats de cette mesure expérimentale sont comparés avec la
courbe théorique en Figure IV-15. On remarque que la multicouche n’est absolument pas

s¢lective a la longueur d’onde désirée de 1’harmonique 21 (38,1nm), la réflectivité étant 10
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fois plus faible que la valeur calculée. De plus les ordres harmoniques adjacents sont
fortement réfléchies, ce qui empéche de visualiser les foyers désirés sur la matrice CCD. Il
s’est avéré par la suite que ce dépdt multicouche était fortement détérioré, avec un
« décollage » des couches, qui interdit une bonne réflectivité et sélectivité, et rend difficile la
détection au foyer de la matrice SH. Il est également probable que les gravures formant les
LBF, optimisées pour une certaine longueur d’onde (38,1nm), ne remplissent pas

correctement leur role de focalisation.

70

60 |-

50

40 |

30 |

Réflectivité (%)

20

10}
_ / \.\ H19

48 40 4 32 30
A (nm)

Figure 1V-15: Réflectivité du dépot multicouche de Sc/Si mesuré expérimentalement avec les

harmoniques (cercle noir) et théorique (trait pointillé).

Sachant que ’harmonique 23 est mieux réfléchie que la 21, il est intéressant de tracer
les distributions d’éclairement sur 1’axe de ces deux longueurs d’ondes (Figure IV-16). On
constate alors qu’au voisinage de la position zy=50cm, pour laquelle la distribution axiale
d’éclairement de ’harmonique 21 est maximale, et la surface du faisceau petite, correspond a
un minimum d’éclairement pour 1’harmonique 23, donc un faisceau large avec une forme plus
ou moins annulaire (par exemple en zp+0,5cm et zo-0,5cm, 0,5cm étant le pas des mesures en
7). La tache focalisée de I’harmonique 21 est donc constamment noyée dans un large faisceau
de I’harmonique 23. Ce bruit de fond est d’autant plus génant que 1’harmonique 23 est 2 fois
mieux réfléchie par la multicouche. Il est donc tres difficile, dans ces conditions, de détecter
des foyers successifs suffisamment intenses, utilisables pour reconstruire la surface d’onde

harmonique.
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Figure 1V-16: Distribution d’éclairement théorique selon [’axe Z pour [’harmonique 21 (trait
plein) et 23 (trait pointillé).

Bien qu’il n’ait pas été possible d’effectuer une mesure du front d’onde de
I’harmonique 21 durant cette expérience, nous avons néanmoins cerné les différents
problémes. Il est nécessaire d’avoir une meilleure réflectivité et surtout une meilleure
sélectivité du dépdt multicouche dans lequel sont gravées les LBF pour espérer faire une
mesure du front d’onde et en observer les variations en fonction des conditions de génération.
Les problémes que nous avons rencontrés sont purement techniques et devraient pouvoir étre
résolus pour une prochaine tentative. En effet, ’équipe du LSAI, avec qui nous avons
collaboré au cours de cette expérience, a démontré la possibilité de mesurer le front d’onde
d’un faisceau laser X produit par décharge dans un capillaire (Le Pape et al. 2001a). La
matrice SH utilisée était similaire a la notre, a ceci prés que le rayonnement laser X étant
monochromatique, il n’était pas nécessaire d’utiliser un dépot multicouche qui sélectionne
une certaine gamme spectrale. Il n’existe qu’un seul plan focal, ce qui facilite la détection. De
plus le flux ¢élevé permet de placer la matrice assez loin de sorte qu’un grand nombre de
lentilles sont éclairées. Il ne semble donc pas y avoir de probléme fondamental li¢ a la
technique de mesure, méme s’il n’a pas été possible de reconstruire la surface d’onde de
I’impulsion harmonique, cette expérience reste la premicre tentative de mesure directe, qui

devrait se solder par un résultat concluant dans un avenir proche.
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Conclusion.

Apres un rappel des différentes propriétés et grandeurs des optiques diffractives,
comme les zones de Fresnel ou les lentilles de Bragg - Fresnel, nous avons présenté les
premiéres mesures de focalisation d’un rayonnement UVX produit par génération
d’harmoniques d’ordre élevé par une lentille de Bragg — Fresnel. Le faisceau au foyer de
1’optique diffractive présente alors une forme elliptique, de dimension 4,8x2,4um’ contenant
70% de 1’énergie harmonique incidente. Cette forme particuliére est due a la conception de la
lentille prévue initialement pour un faisceau laser X a 21,2nm. Cette expérience a également
¢été ’occasion d’observer différentes propriétés de ce type d’optiques, comme [’existence de
foyers successifs pour un rayonnement incident polychromatique, la faible profondeur de
champ ainsi que la distribution d’éclairement sur 1’axe caractéristique des optiques
diffractives.

Les mesures de réflectivité et d’efficacité de diffraction de la lentille de Bragg —
Fresnel, associées aux mesures de nombre de photons permettent d’estimer 1’éclairement
atteint a 21,6nm dans les conditions de 1’expérience (I37=5 .108W/cm2). Cet éclairement reste
faible principalement a cause de I’astygmatisme li¢ a I’optique et a la mesure de la tache au
foyer de la lentille mais aussi en raison de la faible réflectivité réelle de la multicouche. Une
extrapolation supposant une tache circulaire et une meilleure réflectivité permet d’estimer des
¢clairements a 21,6nm et 38,1nm respectivement de ’ordre de 10"°W/cm? et 2.10"'W/ecm?.
L’estimation de 1’éclairement atteint a été 1’occasion d’insister sur I’allongement temporel
introduit par les gravures constituant la lentille, qui est d’autant plus important que la
longueur d’onde est €levée.

Nous avons également présenté des résultats préliminaires de mesure de la surface
d’onde d’une impulsion harmonique a 38,Inm par une méthode de Shack — Hartmann
transposée au domaine des longueurs d’onde UVX, qui permet d’échantillonner le front
d’onde. La matrice est constituée de 200 lentilles de Bragg — Fresnel gravées dans un dépot
multicouche de Sc/Si. Bien que I’expérience avec les harmoniques n’ait pas abouti,
principalement a cause de problémes techniques, dans la mesure utilisant des harmoniques, la
faisabilité a d’ores et déja ét¢ démontrée sur un laser X. Il ne fait aucun doute qu’il sera
possible d’effectuer ce type de mesure sur le rayonnement harmonique dans un avenir proche.

Les principaux problémes rencontrés dans ces deux expériences sont dus a la faible
réflectivité et sélectivité des dépdts multicouches mesurées par rapport a celles attendues
théoriquement. Il est nécessaire, pour une utilisation efficace du rayonnement UVX produit
par génération d’harmoniques, de continuer a progresser dans ce domaine de recherche. Ainsi,
bien que les lentilles de Bragg — Fresnel introduisent un allongement temporel de 1’impulsion,
elles permettent une focalisation hors axe efficace du rayonnement, ce qui peut s’avérer utile

pour la réalisation d’une expérience.
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Chapitre V : Interférométrie spatiale a deux sources harmoniques.

Introduction.

Durant les derniéres années, de nombreuses applications de I’émission harmonique ont
¢té rapportées dans différents domaines de la physique, utilisant pour cela les propriétés
uniques de cette nouvelle source UVX. Aprés un bref rappel des différentes applications
réalisées et a venir, nous nous concentrerons sur les expériences d’interférométrie UVX qui
seront détaillées au cours des deux chapitres a venir.

Les propriétés de courte durée et de synchronisation naturelle des impulsions
harmoniques avec le laser générateur sont particulierement bien adaptées a des expériences de
type pompe — sonde. L’étude résolue a I’échelle femtoseconde de phénomenes ultra rapides
en physique atomique, moléculaire ou du solide est ainsi rendue possible dans 'UVX. Un
exemple d’application en physique atomique est la spectroscopie d’états excités (2p,3p) de
I’hélium, ou les sections efficaces de photo ionisation et les durées de vies des états ont pu
étre mesurées avec une bonne précision (Larsson et al. 1995, Gisselbrecht et al. 1999). En
physique moléculaire, le rayonnement harmonique a été utilisé¢ pour mesurer les durées de vie
d’états de Rydberg prédissociatifs du C,H, (Sorensen et al. 2000) Une des premicres
applications du rayonnement harmonique a été faite en physique du solide, pour étudier la
dynamique des états de surface d’un échantillon de Ge :As (Haight ef al. 1993). Récemment,
nous avons réalisé a Saclay, en collaboration avec F. Quéré, S. Guizard et Ph. Martin du
SRSIM, une expérience de spectroscopie de photoélectrons dans le domaine UV (UPS)
résolue en temps avec les harmoniques. Le but était d’étudier la dynamique de relaxation
d’¢lectrons dans la bande de conduction d’isolants. L harmonique 25 générée dans I’argon
(pompe) était utilisée pour exciter les électrons dans la bande de conduction dont on sondait
I’énergie a différents instants avec le laser IR. Les temps de relaxation mesurés pour ces
¢lectrons de haute énergie sont particulierement longs par rapport a ceux des électrons en bas
de bande de conduction (Quéré et al. 2000).

La qualité de faisceau des harmoniques permet de bien focaliser le rayonnement UVX
(cf. chapitre 1V) et devrait permettre d’atteindre des éclairements UVX jamais atteints,
rendant possible I’observation de processus non linéaires dans cette gamme spectrale. Une
transition a deux photons non résonnante dans 1’hélium a déja été rapporté par (Kobayashi et
al. 1998) et confirmée récemment par (Descamps et al. 2001). Méme s’il s’agissait d’ordres

harmoniques relativement faibles (<H11), les progres rapides de la technologie laser et de
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I’optimisation de 1’émission harmonique devraient permettre ’extension a des ordres plus
¢levés dans un avenir proche.

Les applications futures des harmoniques impliqueront probablement la génération
d’impulsions sub-femtosecondes. Il s’agira alors de générer, controler, détecter et enfin
utiliser des impulsions attosecondes (1 as = 10™® s). En effet le rayonnement harmonique
semble étre un candidat trés prometteur pour la génération d’impulsions ultra courtes, étant
donné que le processus de génération est ultra rapide (recollision de 1’¢lectron avec I’ion
parent dans le modéle semi-classique cf. Chapitre I). L’émission d’impulsions attosecondes
toutes les demi périodes du champ laser, prévue théoriquement (Antoine et al. 1996a), a
récemment été démontrée expérimentalement (Paul e al. 2001). Une localisation temporelle
attoseconde de I’émission harmonique a également été¢ observée (Papadogiannis ef al. 1999)
Différents schémas, basés sur des simulations, ont ét€ proposés pour isoler une unique
impulsion attoseconde du train d’émission. Citons, pour exemple, I’idée de générer les
harmoniques avec la combinaison de deux impulsions laser de fréquences légérement
différentes, polarisées perpendiculairement, produisant ainsi une polarisation elliptique
dépendante du temps pour le laser générateur (« cellule de Pockels atomique ») pour générer
les harmoniques (Corkum et al. 1994, Corkum 1996, Antoine et al. 1997b). Une premicre
tentative de mise en ceuvre expérimentale de cette méthode a été rapportée dans (Altucci ef al.
1998). Une méthode plus directe, est I'utilisation d’un laser ultra court (~5fs) pour isoler une
seule impulsion attoseconde (Krausz et al. 1998). Enfin, une derniére technique pour générer
des impulsions ultra courtes serait la compression du « chirp » de 1’émission harmonique (cf.
Chapitre 1) (Schafer et al. 1997, Salieres et al. 1998, Saliéres et al. 2001). La réalisation
expérimentale de telles impulsions est actuellement le sujet d’une intense activité dans
plusieurs laboratoires, et fait I’objet d’un réseau européen regroupant 10 laboratoires.

Nous allons maintenant nous intéresser plus en détail a une propriété importante du
rayonnement harmonique : la cohérence. On peut distinguer deux catégories de sources UVX.
D’une part les sources n’ayant pas de cohérence propre, le processus de génération étant
incohérent, comme le rayonnement synchrotron hors onduleur ou les sources d’émission X
d’un plasma créé par laser. D’autre part il existe les sources dont le processus de génération
est partiellement cohérent ou cohérent. C’est le cas du rayonnement synchrotron d’un
onduleur, du laser X par décharge dans un capillaire ou par plasma laser et enfin des
harmoniques d’ordre €élevé générées dans un gaz, qui sont certainement la source présentant la
plus forte cohérence propre. Chacune de ces derni¢res sources présente un flux cohérent
suffisant pour permettre la réalisation d’applications telles que I’interférométrie.

Cependant, les différentes techniques d’interférométrie utilisées dans le domaine
visible ou proche IR sont difficiles a transposer en 1’état au domaine des longueurs d’onde
UVX. En effet I'utilisation de ces courtes longueurs d’ondes, rapidement absorbées par la
matiere, nécessite en général des optiques en réflexion, présentant de plus une trés bonne

planéité. En outre, la réflectivité des matériaux pouvant étre utilisés a ces longueurs d’onde
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reste faible pour les incidences non rasantes, imposant soit des traitements multicouches soit
des contraintes supplémentaires sur les géométries des expériences. Il faut noter de plus que
lorsque la cohérence intrinséque du faisceau UVX est faible, il est nécessaire de laisser
propager le faisceau sur de longues distances avant que la longueur de cohérence atteigne une
dimension suffisante pour les applications. Cette nécessité ne facilite évidemment pas la mise
en ceuvre expérimentale de mesures interférométriques utilisant ce genre de sources, sans pour
autant les rendre impossibles.

On peut classer les techniques interférométriques en deux catégories : d’une part
Iinterférométrie a division de front d’onde et d’autre part I’interférométrie a division
d’amplitude. Les interférométres a division du front d’onde utilisés dans le domaine UVX
sont de deux types. Soit par transmission, tels les fentes d’Young, soit par réflexion tels les
miroirs de Lloyd ou les miroirs de Fresnel. Ces derniers systémes nécessitent une excellente
qualité de surface, afin que I’interférométre en réflexion rasante soit utilisable dans la gamme
de longueur d’onde UVX. Un interférométre a bi-miroir de Fresnel a permis de faire une
mesure précise et directe de 1’indice de réfraction de matériaux dans I’'UVX, en particulier
pres des seuils d’absorption en utilisant le rayonnement produit par synchrotron (Svatos et al.
1993, Polack et al. 1995, Joyeux et al. 1999). La cohérence spatiale nécessaire a ce type
d’expérience était obtenue en se placant a grande distance de la fente de sortie du
monochromateur. Le méme type d’interférométre a ensuite été utilisé pour caractériser une
surface de Niobium en présence d’un champ électrique statique élevé (Zeitoun et al. 1998,
Albert et al. 1999). Cette mesure constitue un diagnostic des phénomeénes se produisant avant
le claquage électrique dans les cavités supra-conductrices radiofréquences. La source UVX
utilisée était un laser X a 21,2nm présentant elle aussi une faible cohérence spatiale propre. Il
est alors nécessaire, comme pour le rayonnement synchrotron, de se placer a grande distance
de la source pour acquérir de la cohérence de propagation, déterminant ainsi une cellule de
cohérence de dimension finie'. De plus le taux de répétition de ce type de laser X reste a ce
jour tres faible (1tir/20min). Un dernier exemple est I'utilisation d’un interféromeétre a miroir
de Lloyd, utilisé pour caractériser en 2 dimensions la densité €lectronique d’un plasma de
décharge de densité pic de I’ordre de 10" e/cm’ (Rocca ef al. 1999). La source UVX utilisée
était un laser X pompé par décharge capillaire a 46,9nm qui présente une cohérence spatiale
propre ¢levée et un taux de répétition de quelques Hz. Par contre la durée d’impulsion (1ns)
est bien plus grande que celle du laser X pompé par laser (2ps) (Klisnick et al., 2001a,
2001b).

Les interférometres a division d’amplitude, de type Michelson ou Mach — Zehnder

sont relativement délicats a mettre en ceuvre dans le domaine des courtes longueurs d’ondes.

! Une source incohérente de diamétre d, définit & une distance R une cellule de cohérence dont la dimension est
proportionnelle a AR/d (Théoréme de Van Cittert - Zernicke) trés inférieure a la section du faisceau : le flux

cohérent ne représente qu’une faible fraction du flux total.
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En effet, il est nécessaire d’utiliser une lame séparatrice a division d’amplitude efficace dans
le domaine UVX. L’équipe de Livermore a réalisé une expérience d’interférométrie a division
d’amplitude utilisant un laser X a 15,5nm pompé par le laser Nova de Livermore (Celliers et
al. 1995). La source laser X présente une cohérence longitudinale de 1’ordre de 150um pour
une durée d’impulsion 350ps. L’interférométre de type Mach-Zehnder utilisait une lame
séparatrice, constituée d’une membrane multicouche de 400pum d’épaisseur, sélective a
15,5nm. Cette membrane treés difficile a réaliser permettait la division du faisceau laser X
incident en deux parties relativement d’égales amplitudes. Cet interférometre a permis de
mesurer le profil de densité électronique dans un plasma stationnaire qui était placé sur le
chemin optique d’un des deux bras (DaSilva ef al. 1995, Wan et al. 1997). Un second type
d’interférometre a division d’amplitude dans ’UVX basé sur un Michelson a récemment été
réalisé¢, optimis¢ a 13,9nm (Hubert 2001). Si la possibilit¢ d’observer des franges
d’interférence a ét¢ démontrée, il n’a pas encore été utilisé pour sonder un objet déphasant. Il
a par contre permis de mesurer la cohérence temporelle du laser X utilisé. Dans ces
techniques d’interférométrie a division d’amplitude, le recouvrement spatio-temporel des
faisceaux qui doivent interférer est délicat compte tenu de la courte durée des impulsions ainsi
que de leur faible étendue spatiale.

La génération d’harmoniques d’ordre élevé étant un phénomene « piloté » par le laser
fondamental, il a été proposé par (Zerne et al. 1997) une technique alternative. Cette méthode,
consistant a générer deux sources harmoniques séparées spatialement mais mutuellement
cohérentes, produisant donc un champ d’interférences aprés recouvrement des champs
harmoniques issus de ces deux sources, permet d’effectuer de I’interférométrie dans le
domaine UVX sans utiliser d’optique spécifique dans cette longueur d’onde.

Apres quelques rappels sur les propriétés de cohérence spatiale et temporelle du
rayonnement harmonique, nous exposerons la technique d’interférométrie a 2 sources
spatialement séparées. Nous montrerons qu’elle permet d’obtenir des informations
importantes sur la cohérence temporelle des impulsions harmoniques. Enfin nous décrirons

les premieres applications de cette méthode a la caractérisation d’objets déphasants.

A. Génération de deux sources harmoniques mutuellement cohérentes

séparées spatialement.

1. Rappel des propriétés de cohérence.

Peu de mesures directes de la cohérence spatiale ou temporelle du rayonnement UVX
produit par génération d’harmoniques d’ordre €élevé ont été réalisées a ce jour. Les rappels que

nous exposons dans cette partie sont principalement issus de (Born et Wolf 1980) pour les
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aspects généraux et de (LeDéroff 1999) en ce qui concerne plus précisément les mesures de

cohérence spatiale du faisceau harmonique.

1.1 Cohérence propre.

La cohérence propre d’un rayonnement qualifie la corrélation des champs
¢lectromagnétiques dans le faisceau pendant la durée t;m, de I’impulsion. La fonction de
cohérence mutuelle pour deux points P, et P, de la section transverse d’un faisceau est définie
par” :

T (c)=(E,(c + 2)E; (¢)) (V-1)

Le degré complexe de cohérence mutuelle d’un faisceau est obtenu en normalisant la fonction
de cohérence V-1 :

Et
7(BLPy.7)= F“(T) <‘ +o)E > (V-2)

La corrélation des champs en P; et P, donne alors lieu a des interférences lorsque les rayons
correspondants se recouvrent. Considérons maintenant les champs E;(P,t) et Ex(P,t) les
champs rayonnés par ces deux points en P a I’instant t. On peut alors définir T comme le délai
introduit entre ces champs par la différence de chemin optique dans un dispositif
interférométrique quelconque. La distribution de 1’éclairement au point P est donnée par la

formule classique d’interférence pour une onde partiellement cohérente :
P)= <|E(P,z)|2> _ <| E, (P,t)|2> + <| E, (P,t)|2> + 25)2‘3[<E1 (P,1)E; (P,t)>] (V-3)

Cette relation peut encore étre écrite sous la forme suivante, en tenant compte de 1’expression
(V-2) :

I1(P)=1,(P P)+2,/1,(P)I, iPi|y12 7)cos(argy,,) (V-4)

2 < > représente la moyenne temporelle du produit des champs complexes en Py et P,.

(e )= 1)
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La distribution d’éclairement peut alors étre modulée par le cos(argy;2) en fonction de la
valeur d’un de ses parameétres. On observe alors une succession de franges sombres et claires

dont la visibilité, ou le contraste s’écrit :

L1

max min_ __

1,(P)L,(P)
A II(P)+12(P)|7/12|

max min

(V-5)

On peut alors distinguer trois cas :

. |7/12| =1, on retrouve la figure d’interférence de deux ondes totalement cohérentes.

|712|:0, il n’y a plus de franges d’interférences, la distribution d’éclairement est

uniforme, caractérisant deux ondes totalement incohérentes.

. O<|712|<1, les franges sont partiellement brouillées résultant en une diminution du

contraste des franges observées conséquence d’une cohérence partielle.
Il y donc une relation directe entre la visibilité des franges d’interférences observées et le
degré de cohérence y;,. On distingue en général la cohérence spatiale ou transverse de la

cohérence temporelle ou longitudinale.

1.1.1 Cohérence spatiale.

La cohérence spatiale correspond a la corrélation des champs en P; et P,, deux points
de la section transverse du faisceau a délai nul (t=0). Une premiére mesure du degré de
cohérence spatiale y1,(0) a été faite par Ditmire et coll. (1996) avec une expérience de type
trous d’Young. Une bonne cohérence était mesurée a faible éclairement laser, se dégradant a
fort éclairement. Plus récemment, une expérience de caractérisation approfondie de la
cohérence transverse dans toute la section du faisceau de I’harmonique 13 générée dans le
xénon a été réalisée en utilisant un interférométre & bi-miroir de Fresnel (LeDéroff et al.
2000a). Le faisceau harmonique, collimaté, incident est séparé en deux parties quasi égales
apres réflexion sur deux blocs superpolis de silice accolés suivant un petit angle le long d’une
aréte commune constituant le bi-miroir. Ces deux parties se recouvrent au cours de leur
propagation et on observe I’interférence des rayons qui passent respectivement par les points
P, et P, dans chacune des sections droites des demi faisceaux. La conception de cet
interférometre est telle que, pour une distance fixe du détecteur par rapport au bi-miroir, on
sonde la corrélation pour tous les couples de points distants d’une méme valeur P;P,=d. Il est
alors possible de réaliser une véritable cartographie a deux dimensions du degré de cohérence
du faisceau en mesurant la variation du contraste des franges en fonction de la distance au
détecteur pour une condition de génération du faisceau harmonique donnée. Pour un diamétre

de faisceau de I’ordre de 3mm, un degré de cohérence supérieur a 0,5 est mesuré sur toute la
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pupille de 3mm de diamétre, dans les meilleures conditions de génération. Cette expérience a
¢galement permis d’étudier 1’effet des différents parameétres de génération comme la densité
d’¢lectrons libres produits par 1’ionisation ou la variation rapide de la phase intrinséque du
dipdle avec I’éclairement, qui dégradent le degré de cohérence lorsque leur contribution a
I’accord de phase devient trop importante. Malgré ces effets, le degré de cohérence reste
supérieur a 0,5 dans une pupille de 2mm.

Le rayonnement UVX produit par génération d’harmoniques est ainsi beaucoup plus
cohérent que celui produit a distance d’une source incohérente de méme dimension. La
cohérence propre de la source harmonique est élevée car, au terme d’un processus de
génération cohérent, elle reflete la cohérence du laser fondamental utilisé pour la génération.
Les harmoniques d’ordre élevé ont de ce fait, pour I’instant, une cohérence spatiale bien plus
¢levée que les lasers X produit sur cible solide (Trebes et al. 1992, Lu et al. 1998, Albert
1999, Rus 1995). 1l ne semble cependant pas exister de limitation fondamentale imposant le
degré de cohérence spatial actuel des lasers X produit par plasma laser. De nombreuses études
sont en court afin d’améliorer cette propriété. Signalons toutefois que les lasers X produits par
décharge dans un capillaire rempli de gaz présente une cohérence transverse relativement
¢levée sur une large section du faisceau (Marconi ef al. 1997). La durée de I’émission X ainsi
produite est relativement longue, de 700ps a Ins, comparativement aux durées d’émission X
ou I’énergie de pompe est amenée par laser (quelques picosecondes a quelques dizaines de

femtosecondes).

1.1.2  Cohérence temporelle.

La cohérence temporelle correspond a la corrélation des champs lorsque les points P;
et P, coincident spatialement, donc en un point donné mais a deux instants différents. Le

degré de cohérence temporel est défini par :

| (EC0E )
7/11( ) <|E|2>

(V-6)

La largeur At de la fonction y;,(7), en fonction du délai variable entre les deux impulsions qui

interférent, mesure le temps de cohérence. Rappelons que la transformée de Fourier de la
fonction d’autocohérence T},(7)= <E(t+r)E *(t)>, n’est autre que le spectre de puissance du
rayonnement (théoréme de Wiener — Khintchine). La largeur de la distribution spectrale Av
est alors directement reliée a la largeur At de la fonction d’autocohérence par Av.At~1. Etant

donné la trés courte durée des impulsions harmoniques, elles présentent des spectres larges et

donc des temps de cohérence faibles. Ces temps de cohérence peuvent méme étre inférieurs a
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la durée d’impulsion en présence d’un « chirp » (cf. Chapitre II). Une mesure directe du
temps de cohérence peut étre faite avec des interférométres a division d’amplitude tels que le
Michelson, ou le Mach — Zehnder.

1.2 Cohérence mutuelle.

La notion de cohérence mutuelle de deux sources séparées spatialement est [égérement
différente. Dans ce cas les points P; et P,, appartenant respectivement a chacune des deux
sources, sont dits « homothétiques ». La visibilit¢ des franges observées dans le champ
d’interférence en champ lointain est alors reliée au degré de cohérence mutuelle y(P;,P,,0)
pour un délai T suffisamment petit devant la durée d’impulsion t;n,. Dans le cas ou les deux
sources sont équivalentes, comme celles produites avec un Michelson désaligné, le degré de
cohérence mutuel doit étre proche de 1 ; les deux sources sont alors dites « bloquées en
phase ». Il est important de rappeler que la cohérence mutuelle de deux sources a délai T nul
n’implique en aucun cas que chaque source soit intrinséquement cohérente, que ce soit
spatialement ou temporellement. Zerne et coll. (1997) ont proposé de générer deux sources
harmoniques bloquées en phase séparées spatialement, en focalisant deux impulsions
fondamentales jumelles bloquées en phase a deux endroits dans un jet de gaz. Ils ont ainsi pu
observer un systeme de franges en champ lointain a la fréquence harmonique. Selon les
conditions de génération des deux impulsions harmoniques (différence d’éclairement aux
deux foyers lasers), le contraste des franges variait de 30% a 6% (Zerne et al. 1997). Ceci
indiquerait que la propriété de cohérence mutuelle des deux impulsions laser était transmise,

au moins partiellement, aux deux sources harmoniques d’ordre élevé.
p > q

2. Démonstration expérimentale de la cohérence mutuelle.

2.1 Dispositif expérimental.

La premiére démonstration expérimentale de cette technique d’interférométrie a été
réalisée en 1997 au Lund Laser Center en Suéde par Zerne et coll. (1997). Les deux sources
harmoniques séparées spatialement étaient alors produites par passage du laser fondamental
dans un cristal de BBO présentant un léger angle avec 1’axe de propagation. Un polariseur
projette sur un méme axe les polarisations des deux impulsions jumelles (séparées
spatialement) ainsi générées. Le systéme que nous avons utilisé est un interféromeétre de type
Michelson, permettant un meilleur controle de la séparation spatiale entre les deux sources

tout en controlant le décalage temporel. Ce systtme a permis une étude précise de la
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cohérence temporelle des harmoniques d’ordre élevé (Bellini ef al. 1998, Lynga et al. 1999).
Le dispositif expérimental permettant de générer deux sources harmoniques séparées
spatialement et bloquées en phase est représenté en Figure V-1. L’interférometre utilisé est
compos¢ de deux lames séparatrices identiques, chacune d’épaisseur lcm, ayant le méme
coefficient de transmission et de réflexion (50%). Lorsque I’impulsion laser fondamentale
arrive sur la premiere séparatrice, la moitié de cette impulsion est réfléchie vers un premier
couple de miroirs formant un coin de cube, I’autre partie, identique a la premiére est transmise
vers le second coin de cube. Les deux impulsions jumelles sont alors superposées
spatialement apres la seconde séparatrice, la premicre impulsion étant cette fois-ci transmise
et la seconde réfléchie, lorsque I’interféromeétre est correctement aligné. On observe alors en
sortie de I’interféromeétre, une interférence totalement constructive ou totalement destructive

selon le retard temporel entre les deux impulsions.

Vers spectrometre UVX
+
systeme de détection

Jet de gaz | \\l
d

Laser

‘ Lames
h

séparatrices h Lentille

N ,/ .
S N Tilt 0
’ “~~ AN
., P i
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Moteur pas a pas

Figure V-1: Dispositif expérimental utilisé pour la production de deux impulsions

fondamentales jumelles séparées spatialement.

11 suffit de désaligner légerement le dernier miroir du second coin de cube pour observer des
franges en sortie de I’interférometre ; les deux impulsions se recouvrant alors avec un léger
angle 0. Le fait qu’elles arrivent sur la lentille avec deux angles différents implique que ces

deux impulsions sont focalisées a la méme position selon 1’axe de propagation z du laser mais
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en deux points séparés spatialement par d dans le plan perpendiculaire (x,y) a z. Un des deux
coins de cubes est motoris¢ avec une translation micro-contrdle (16PP) permettant
d’accomplir la superposition temporelle des deux impulsions produites, rattrapant ainsi la
différence de chemin optique introduite par le désalignement de 1’interférometre. Ces deux
foyers IR séparés spatialement de d générent deux sources harmoniques elles aussi séparées
de cette méme grandeur. Les deux faisceaux harmoniques ainsi générés peuvent interférer en
champ lointain lorsqu’ils se recouvrent spatialement par effet de la diffraction.

Le signal harmonique est tout d’abord analysé par le spectrométre UVX montré en
Figure 1-2, qui permet de sélectionner la longueur d’onde, donc I’ordre de 1’harmonique
désiré. La figure d’interférence est alors détectée apres la fente de sortie du spectrometre, a
I’aide de galettes de micro canaux couplées a un écran phosphore et placées a 65cm du foyer
du miroir torique du spectroméetre UVX. La figure d’interférence est détectée sous une
incidence rasante de 12°, afin d’augmenter la résolution effective des galettes de
microcanaux, passant ainsi de 80um a 16um. La résolution peut encore étre augmentée en
inclinant plus fortement les galettes, mais ceci diminue le flux harmonique détecté, réduisant
la dynamique de détection. Il faut donc trouver le bon compromis entre résolution et niveau

de signal détecté.

2.2 Dépendances des interférogrammes.

A partir du moment ou les deux sources harmoniques séparées spatialement sont
générées, apres avoir créé deux impulsions fondamentales jumelles avec un interférométre de
type Michelson, tout se passe comme dans une expérience de fentes d’Young. En effet, la
figure d’interférence est obtenue en laissant diverger les deux faisceaux harmoniques séparés
spatialement dans le milieu générateur, qui se recouvrent par effet de la diffraction. On a donc
un mélange d’interférométrie a division d’amplitude et a division de front d’onde. Dans un
cas idéal, ou les deux sources harmoniques, séparées spatialement par d, sont parfaitement
bloquées en phase, on peut écrire la distribution d’éclairement dans le plan (x,y) placé a une

distance L du foyer des deux sources comme :

I(P)=1,(P)+ I,(P)+2.1,(P)L,(P) cos(27r f—L y] (V-7)

ou /4, est la longueur d’onde de I’harmonique considérée et y la dimension perpendiculaire au

réseau de franges. L’interfrange est défini par :

_ A,L
d

Ai

(V-8)
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Ai varie linéairement avec la longueur d’onde harmonique et est inversement proportionnel a

la distance qui sépare les deux sources harmoniques, pour une distance de détecteur L fixée.

2.2.1 Variation avec [’ordre de non linéarite.

Nous présentons en Figure V-2 une série de figures d’interférences spatiales de deux
sources harmoniques séparées spatialement pour différents ordres de non linéarité. Ces
harmoniques ont été générées en focalisant 500uJ (dans chaque bras du Michelson) avec une
lentille de focale Im dans une jet pulsé de krypton. La séparation spatiale entre les deux
sources a ¢été fixée a d=100um. Les figures d’interférences sont enregistrées en tournant le

réseau du spectrometre UVX sélectionnant ainsi I’harmonique désirée.
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Figure V-2: Variation des interférogrammes en fonction de la longueur d’onde harmonique

pour une séparation spatiale d=100um fixe entre les deux sources.

On observe une nette diminution de I’interfrange en fonction de la longueur d’onde
décroissante, comme prévue théoriquement. Cet effet est également illustré en Figure V-3,
représentant les valeurs de D'interfrange obtenues selon une coupe dans la direction
perpendiculaire au réseau de franges pour deux sources harmoniques séparées de d=120um,
en fonction de la longueur d’onde. L’interfrange diminue de 350+14um pour I’harmonique 13
a 186=14um pour ’harmonique 23. Le rapport de ces interfranges correspond bien au rapport

des ordres de non linéarité, compte tenu des barres d’erreurs expérimentales. Le meilleur fit
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effectué a partir de la formule théorique de I’interfrange (V-8) correspond a une séparation
des sources de dz=116pm. Signalons que les valeurs d’interfrange reportés correspondent a
I’interfrange réel, dans le plan perpendiculaire a I’axe de propagation. Le contraste des
franges reste supérieur a 50% quel que soit I’ordre harmonique observé. La diminution de ce
contraste pour les ordres €levés est due au fait que I’interfrange se rapproche de la résolution
limite de notre systéme de détection.

Le fait d’observer de tels interférogrammes avec un contraste de franges de pres de
95% pour les ordres les plus faibles, prouve que les deux sources harmoniques générées en
deux points différents du milieu atomique sont mutuellement cohérentes, donc bloquées en

phase.
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Figure V-3: Comparaison de [’interfrange obtenu pour les différentes harmoniques
observées dans le krypton pour une séparation spatiale d=120um fixe entre les
deux sources (cercle noir). En trait plein est représenté le fit linéaire des points

expérimentaux.

2.2.2 Variation avec la distance d.

Le second parametre ayant une incidence sur la valeur de I’interfrange est la distance
qui sépare les deux sources. Nous avons sépar¢ verticalement les deux sources pour étudier
I’effet sur le contraste des franges. Ceci est illustré en Figure V-4, dans le cas de ’harmonique
17 générée dans le krypton. Les conditions expérimentales sont identiques a celles du §2.2.1.
Les franges sont de plus en plus rapprochées au fur et a mesure que 1’on augmente la distance
entre les deux sources. La variation expérimentale et théorique de cet interfrange en fonction

de la distance entre les deux sources pour I’harmonique 17 est illustrée en Figure V-5.
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L’interfrange observé diminue de 290+15um a 86+15um, lorsque la séparation entre les deux
sources est augmentée de 100um a 400um. On retrouve donc la variation prévue
théoriquement. Le contraste des franges diminue lui aussi entre ces deux valeurs extrémes de
la séparation entre les sources. Il passe ainsi de pres de 90% a 35%. La principale explication
de cette diminution est la limite de résolution du détecteur utilisé. Lorsque les deux sources
sont espacées de 400um, I’interfrange est de 1’ordre de la résolution du détecteur. On peut
cependant conclure, que les deux sources harmoniques séparées spatialement restent bloquées

en phase méme lorsque la distance qui les sépare devient importante.
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Figure V-4: Variation des interférogrammes en fonction de la séparation spatiale d entre les

deux sources pour |’harmonique 17 du krypton.
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Figure V-5: Comparaison de la variation de l’interfrange expérimental (cercle noir) et
théorique (trait plein) pour [’harmonique 17 du krypton en fonction de la

séparation spatiale d entre les deux sources.
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La robustesse de cette cohérence mutuelle devrait donc permettre d’augmenter encore
la distance entre les deux sources, voire méme de générer chacune des sources dans un jet
indépendant. On ne sera alors plus limité par la dimension transverse du jet qui doit contenir
les deux taches focales du laser générateur distantes de d, obligeant a utiliser des lentilles de
courtes focales ne favorisant pas I’efficacit¢ de génération. On pourra alors optimiser la
génération de chaque source selon la méthode décrite au Chapitre I1I, optimisant ainsi le flux
harmonique généré. De plus le fait d’avoir deux chambres de génération indépendantes
permet plus de liberté¢ pour 1’utilisation de cette technique d’interférence. Nous verrons plus
en détail cette possibilité dans la partie de ce chapitre consacrée aux applications de cette

technique interférométrique.

2.2.3 Variation du contraste avec l’intensité relative de chaque bras.

Les interférogrammes présentées dans les paragraphes précédents pour illustrer la
variation de I’interfrange en fonction des différents parametres, ont toujours été obtenus avec
les deux bras du Michelson équilibrés en intensité. Une étude théorique et expérimentale de la
visibilit¢ des franges en fonction de I’intensité relative des deux bras a été effectuée dans
(Zerne et al. 1997). La Figure V-6 illustre 1’évolution prévue théoriquement. Lorsqu’on
augmente la différence d’éclairement entre les deux foyers lasers, on s’attend a ce que le
contraste diminue a cause de la différence d’intensité des sources harmoniques générées.
C’est ce qui apparait clairement pour 1’harmonique 13. Pour I’harmonique 43, un autre
phénomeéne entre en jeu : c’est la variation rapide de la phase de 1’émission harmonique au
cours du temps. Si ’on note ¢;(?) et @(¢) les phases respectives de la premicre et de la
deuxiéme impulsion harmonique au point d’observation P, au temps t, la distribution

d’éclairement instantanée s’écrit alors, a partir de la relation V-7 :

I(P,t)=1,(P,t)+ I,(P,t)+2I,(P,t)I,(P,t) cos[Zﬂ% y+¢(t)- o, (z)] (V-9)

q

Comme le systeme de franges est obtenu en intégrant temporellement la relation V-9 sur la
durée de I’impulsion harmonique, une variation importante de la phase relative des deux
impulsions @;(?)-#»(¢) durant cette durée résulte en un brouillage important des franges
d’interférence. Cette variation temporelle de la phase de 1’harmonique a lieu par
I’intermédiaire de la dépendance rapide de la phase du dipdle atomique avec 1’éclairement

laser, comme nous 1I’avons montré au Chapitre II. Il en résulte une variation temporelle de la
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fréquence instantanée de 1’harmonique pendant la durée de I’impulsion laser, plus ou moins

importante selon la valeur de I’éclairement.
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Figure V-6: Contraste des franges calculé en fonction de [’intensité relative des deux bras de
linterférometre pour [’harmonique 13 du xénon (carré noir) et 43 du néon
(cercle noir). La variation rapide de la phase du dipole harmonique en fonction
de ’éclairement laser est négligée pour les symboles blancs (d’apres Zerne et
al. 1997).

Pour les ordres faibles le brouillage des franges est le méme que 1’on considére, ou
non, la variation temporelle de la phase du champ harmonique car celle-ci n’est pas
suffisamment importante. Par contre, on observe une nette différence dans le cas d’une
harmonique d’ordre élevé. Ces harmoniques, comme par exemple H43 dans le néon, sont
générées a un éclairement plus ¢élevée impliquant un « chirp » important. On n’a donc plus la
méme fréquence instantanée pour les deux impulsions harmoniques, lorsque ’intensité des
deux bras de génération n’est pas équilibrée. Le contraste des franges diminue alors
rapidement a cause du déplacement du réseau de franges au cours de la durée de I’impulsion
laser. L expérience a permis d’observer la lente perte de contraste pour les ordres faibles. Par
contre il n’a pas été possible, pour I’instant, de mesurer la chute brutale de contraste pour les
harmoniques d’ordre élevé du néon, principalement a cause de problemes de détection. Pour
observer la figure d’interférence il est nécessaire de laisser diverger les deux faisceaux sur une
certaine distance. Le flux harmonique a ces courtes longueurs d’onde est alors trop faible pour

la réponse des détecteurs disponibles.
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3. Mesure du temps de cohérence.

3.1 Résultats expérimentaux.

Puisqu’il a ét¢ montré que les deux sources harmoniques sont bloquées en phase, elles
sont donc 1’équivalent de deux répliques d’une impulsion harmonique que 1’on aurait envoyée
dans un interférometre a division d’amplitude. On peut donc étudier la cohérence temporelle
commune a ces deux impulsions en faisant varier le délai entre elles. Les premiéres mesures
de ce temps de cohérence ont été rapportées dans (Bellini et al. 1998, Lynga et al. 1999).
Nous effectuons une analyse similaire. Le temps de cohérence est mesuré en variant le délai
temporel t entre les deux impulsions fondamentales générant les harmoniques et en étudiant
la décroissance du contraste des franges observé en champ lointain. En Figure V-7 sont
présentées deux figures d’interférence en champ lointain pour I’harmonique 17 générée dans
I’argon, pour deux délais temporel t (0fs et +10fs) entre les deux impulsions. Les
harmoniques ont été générées avec un éclairement laser de 'ordre de 2.10"* W/cm® pour
chaque bras, pour des conditions de focalisation telles que le foyer est apres le centre du jet.
On observe alors clairement deux zones spatiales distinctes d’interférence, une partie centrale,
intense contenant la majeure partie de 1’énergie avec un temps de cohérence bien plus long
que la partie externe. En effet lorsque le délai temporel T est augmenté a 10fs, on continue a
observer des franges d’interférence dans la partie centrale alors qu’elles ont totalement

disparu dans la partie externe (Figure V-7b).

Figure V-7: Figures d’interférence en champ lointain pour [’harmonique 17 pour (a) =0fs
et (b) =+10fs.
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Une ¢étude plus détaillée de la variation du contraste des franges pour ces deux régions
spatiales en fonction du retard temporel t entre les deux impulsions est illustrée en Figure V-
8. Pour cela on varie la position du couple de miroirs motorisé a 1’aide d’un moteur pas a pas,
dont le déplacement minimum correspond a un retard temporel de 0,5fs. Nous avons effectué
une exploration en temps avec des pas de 1’ordre de 1fs pour la partie externe et 2,5fs pour la
partie interne. La visibilité¢ des franges est directement relié¢e au degré de cohérence temporel
défini par la relation V-6, et peut étre mesurée expérimentalement. Le temps de cohérence T,
est alors défini comme étant égal a la demi largeur a mi hauteur de la courbe de visibilité des
franges en fonction du retard t tracée en Figure V-8. Comme le spectre de puissance est la
transformée de Fourier de la fonction d’autocohérence, la largeur spectrale, définie comme la
largeur a mi-hauteur du spectre de puissance, est inversement proportionnelle au temps de
cohérence. Le facteur de proportionnalité reliant ces deux grandeurs dépend de la forme de
I’amplitude du champ. Dans le cas d’une Gaussienne on a 2T, Av=0,88. Lorsque 1’impulsion
considérée n’est pas limitée par la transformée de Fourier, le temps de cohérence est inférieur
a la durée de I’impulsion. Les demi largeurs a mi-hauteur du contraste des franges en fonction
du délai t mesurées pour I’harmonique 17 aboutissent a des temps de cohérence,
respectivement, pour la région centrale T.. et externe T.. de 20+1fs et 4+1fs. Les barres
d’erreur sur le contraste et le temps de cohérence sont indiqués sur la Figure V-8. Les temps
de cohérence que nous avons mesurés correspondent bien a ceux rapportés dans (Lyngé et al.
1999) compte tenu du fait que le laser fondamental qu’ils utilisaient avait une durée
d’impulsion deux fois plus longue que dans notre cas (110fs contre 60fs).
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Figure V-8: Visibilitée normalisée des franges pour [’harmonique 17 en fonction du retard
temporel t entre les deux impulsions pour la région centrale (cercle noir) et la

couronne externe (cercle blanc).
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3.2 Interprétation.

Rappelons que lors de la génération d’harmonique d’ordre élevé dans un jet de gaz, la
distribution angulaire de I’harmonique émise dépend des conditions de focalisation du laser
avant ou apres le centre du jet. Nous avons montré précédemment que pour une harmonique
du plateau, deux trajectoires différentes, une longue I’autre courte, dominent le processus de
génération, influant différemment sur les profils d’émission. La trajectoire longue contribue
principalement a I’accord de phase hors axe, correspondant a la partie externe des images

présentées en Figure V-7. La variation rapide de la phase du dipdle atomique ¢, =—77, 1, (cf.

Chapitre II) au cours du temps introduit un « chirp » de I’impulsion harmonique d’autant plus
important que c’est la plus longue des deux trajectoires principales qui domine 1’accord de
phase. L’impulsion, plus large spectralement, présente alors un temps de cohérence plus faible
compte tenu de la relation V-9. Etant donné que la région externe de la figure d’interférence
est due a la contribution de la trajectoire longue a I’accord de phase, le chirp important de
I’impulsion explique la courte durée de cohérence dans cette zone. Par contre la partie
centrale de la figure d’interférence, résultant d’un accord de phase efficace sur I’axe, auquel
contribue principalement la trajectoire courte présente un temps de cohérence bien plus long
car le « chirp » de I’impulsion est plus faible. La mesure du temps de cohérence dans ces
conditions de génération ou les deux trajectoires contribuent différemment a I’accord de phase
permet une observation directe du processus de génération. La différence des temps de
cohérence dans les deux régions spatiales distinctes, refléte ainsi directement ’effet des
différentes trajectoires électroniques sur I’émission harmonique.

La possibilité de générer deux impulsions harmoniques séparées spatialement mais
bloquées en phase est un exemple supplémentaire des propriétés uniques du rayonnement
harmonique. Cette technique a permis de mesurer le temps de cohérence de 1’émission
harmonique, mais surtout d’observer I’influence du processus de génération sur ce temps de
cohérence. Nous allons maintenant démontrer dans cette derniere partie la possibilité

d’utiliser la technique d’interférométrie spatiale pour le diagnostic d’objets déphasants.

B. Application de [ID'interférométrie spatiale au diagnostic d’objets

déphasants.

1. Intérét des harmoniques d’ordre élevé pour ’interférométrie UVX.

La génération d’harmoniques d’ordre élevé hérite de la plupart des propriétés du

champ laser générateur lors de la conversion de fréquence. Grace a ces propriétés, la source
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harmonique peut apporter une souplesse et une résolution temporelle sans égales a
I’interférométrie UVX ouvrant, par la méme, une large voie aux applications.

La source de rayonnement UVX par génération d’harmonique, est relativement facile
a mettre en ceuvre. Elle nécessite simplement un laser capable de délivrer des impulsions ultra
bréves peu énergétiques, qui une fois focalisées aux éclairements nécessaires dans un gaz rare
produisent le rayonnement UVX (cf. Chapitre I). Ces systemes lasers se généralisent dans les
laboratoires. Les impulsions harmoniques ainsi générées, de durée inférieure a la durée de
I’impulsion laser (dans notre cas <60fs) sont naturellement synchronisées avec le laser
générateur avec un taux de répétition allant de quelques dizaines de Hz au kiloHertz. Le
nombre de photons générés par impulsion, allant de I’ordre de 10" 4 60nm 4 4.107 en dessous
de 17nm, assure un flux suffisant pour de nombreuses applications interférométriques. La
nature discrete du spectre harmonique couplée a la possibilité d’accorder en fréquence les pics
harmoniques, permet d’explorer quasi continlment un large intervalle de longueurs d’onde.
Les propriétés de cohérence intrinséque ainsi que la possibilité de générer deux sources
harmoniques séparées spatialement ou temporellement (cf. Chapitre VI), sont naturellement
des propriétés fondamentales a la possibilité d’effectuer de I’interférométrie dans le domaine
des courtes longueurs d’ondes.

Cette expérience comporte deux parties: la premiere démontre qu’il est possible
d’observer un décalage de franges induit par un filtre d’aluminium en « marche d’escalier »,
la seconde est 1’application de la technique a la mesure résolue en temps de la densité

¢lectronique d’un plasma dense créé par laser (Descamps et al. 2000).

2. Dispositif expérimental.

Ces expériences démontrant la faisabilité d’applications de la technique
d’interférométrie spatiale a deux sources séparées spatialement, bloquées en phase ont été
réalisées en Suéde en collaboration avec 1’équipe « harmonique » du Lund Laser Center. Le
dispositif expérimental utilisé est représenté en Figure V-9. Il est le méme pour les deux
expériences d’application effectuées. Le laser générateur est un laser Ti :Saphir délivrant des
impulsions a 790nm de 110fs allant jusqu’a 200mJ avec un taux de répétition de 10Hz.
L’impulsion IR est divisée en deux parties égales, formant deux impulsions jumelles dans un
interférométre de type Michelson (cf. §2.1). Le léger angle appliqué sur un bras du
Michelson, en inclinant le dernier miroir, résulte, aprés focalisation par la lentille dans un jet
de krypton, en deux foyers IR distincts spatialement, séparés de d. Le faisceau est diaphragmé
a 11mm en sortie du Michelson, juste avant la lentille de 50cm de focale. Les deux sources
harmoniques séparées spatialement sont alors générées avec 0,5mJ dans chaque bras. Dans

ces conditions de focalisation, I’éclairement pic dans chaque foyer est estimé & 2.10"* W/cm?.
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Un réseau sphérique et une fente de sortie sont utilisés pour sélectionner une harmonique
donnée et pour imager, sans grandissement, le source harmonique. Les deux faisceaux
harmoniques divergent apres le foyer du réseau et se superposent en champ lointain, donnant
lieu a un réseau de franges d’interférences. Ces derniéres sont observées a une distance de
0,9m du foyer du réseau a I’aide d’un systéme de galettes de micro canaux, couplées a un
écran phosphore et a une caméra CCD. Les interférogrammes, mono coup, observés en champ
lointain présentent des contrastes supérieur a 30% sur la quasi totalit¢ de la section du
faisceau harmonique. Une technique de Foucaultage avec une lame, au foyer du réseau
sphérique nous a permis de mesurer une séparation spatiale de 130um entre les deux foyers
harmoniques, correspondant bien a I’interfrange mesuré. Le diamétre de chaque foyer
harmonique a été mesuré par la méme méthode, et est approximativement de 25um a mi-
hauteur. La taille du faisceau harmonique au niveau du détecteur donne une divergence du
faisceau harmonique produit dans ces conditions de I’ordre de 4mrad.

2¢me expérience

Réseau
Lentille f=50cm Plasma d’Al sphérique

1 |

Laser 70mJ, 790nm, 300psy

790nm, 10mJ, 100fs
// / filtre Al

\‘LOOnm-ZOOnm

1¢r expérience

P.C.

Michelson

Galettes de micro canaux
et écran phosphore
+ camera CCD

Figure V-9: Schéma du dispositif expérimental utilisé pour les deux expériences

d’application.
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Nous allons maintenant détailler les deux études que nous avons effectuées a 1’aide de
ce dispositif expérimental. Tout d’abord la mesure du déphasage relatif introduit par un filtre
d’aluminium en « marche d’escalier », puis la mesure de la densité électronique d’un plasma

dense généré par une impulsion laser sub-nanoseconde.

2.1 Etude d’un filtre en « marche d’escalier ».

Nous avons choisi, dans un premier temps, de démontrer la possibilité de mesurer
I’influence d’un objet déphasant placé sur le trajet optique d’un des deux bras harmoniques
par la technique d’interférométrie spatiale. Pour cela nous avons sondé un filtre d’aluminium
en « marche d’escalier » auto-supporté, en utilisant les ordres harmoniques allant de 9 a 15
(88nm a 53nm). L’aluminium a été choisi pour réaliser ces filtres car il présente une
transmission relativement bonne ainsi qu’un indice de réfraction différent de 1 dans cette
gamme spectrale (Gullikson et al. 1994, Smith et al 1985). L’aluminium permet ainsi
d’observer un décalage de frange notable avec une épaisseur traversée par le rayonnement
UVX relativement faible (afin d’éviter une trop forte absorption). Ces filtres d’aluminium
sont constitués d’une premiére épaisseur de 1000A, recouverte, sur une moitié de sa
superficie, par une seconde épaisseur de 1000A, constituant ainsi une forme de « marche
d’escalier ». La fabrication de ces filtres se fait par évaporation sous vide. Cet objet est placé
15mm apres le foyer du réseau sphérique, de fagon a ce que les deux faisceaux soient encore
séparés spatialement, tout en ayant suffisamment divergé afin de minimiser les effets de
diffraction dus au filtre. La figure d’interférence observée sur 1’écran phosphore par la caméra
CCD peut alors étre considérée comme une projection de la partie sondée du filtre
d’aluminium. La géométrie de I’expérience est représentée sur la Figure V-9, dans 1’encadré
intitulé « expérience 1 ».

Afin d’étudier la région de transition entre les deux épaisseurs d’aluminium, il est
nécessaire d’avoir une référence absolue. Pour cela, un des deux bras traverse la plus petite
des deux épaisseurs, uniforme (faisceau de référence), alors que le second faisceau est placé a
cheval sur les deux épaisseurs (faisceau sonde). La Figure V-10 montre des interférogrammes
typiques enregistrés pour les harmoniques d’ordre 9 a 13. Ces images correspondent a une
intégration du signal sur le détecteur de deux tirs laser consécutifs. Nous avons effectué¢ une
transformée de Fourier a deux dimensions afin d’éliminer I’enveloppe spatiale de la
distribution d’intensité¢ éliminant ainsi une partie du bruit de fond. La partie supérieure de
I’image est le réseau de franges de référence donné par I’interférence des deux parties de
chaque faisceau qui traversent la méme épaisseur d’aluminium. La partie inférieure de
I’image est le réseau de franges incluant la différence de phase acquise par la partie du

faisceau sonde qui traverse 1’épaisseur supplémentaire de matériau. Un net décalage entre les
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deux systémes de franges est observable de part et d’autre de la région centrale. Cette ligne,
relativement floue, correspond a la région de transition entre les deux épaisseurs d’aluminium.
La diffraction du rayonnement UVX par ce bord franc et I’absence de systéme d’imagerie de
la zone sondée empéchent d’observer clairement cette région. On peut cependant dans
certains cas suivre une méme frange de la partie supérieure a inférieure au travers de cette
zone. Le décalage de frange Ny est proportionnel a la différence d’épaisseur L vue par les
parties des faisceaux qui interférent, a la différence d’indice de réfraction An et a la longueur

d’onde du rayonnement 4. On peut alors écrire :

Ny = Anxl (V-10)

Figure V-10 : Interférogrammes obtenus avec les harmoniques 9, 11 et 13 ayant traversés un

filtre d’aluminium en « marche d’escalier ».

Signal

50 100 150 200
Pixel

Figure V-11 : Coupes de l'interférogramme obtenu pour HI13 dans la partie supérieure (trait
point), inférieure (trait plein) et au milieu (trait épais pointillé — point). En

insert est représenté un schéma de la structure du filtre .
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La Figure V-11 illustre ce décalage de frange par une série de coupes effectuées sur
une méme image obtenue pour I’harmonique 13, a trois endroits différents : dans les parties
supérieure et inférieure ainsi qu’au centre de I’image. Un net décalage de 0,41+£0,06 frange est
observé entre le systtme de frange de la partie supérieure et inférieure, respectivement
représentés en trait point et trait plein. La courbe en trait pointillé - point, est le résultat d une
coupe effectuée sur la partie centrale de 1’image, englobant la transition entre les deux
épaisseurs d’aluminium. Une transition plus ou moins continue, du premier réseau de franges
vers le second peut étre observé. Ceci révele 1’existence d’une transition continue, donc une
pente entre les deux épaisseurs qui provient de la méthode utilisée pour fabriquer le filtre. En
effet, aprés avoir déposé une premiére couche, un cache est placé a proximité de ce premier
dépot en recouvrant la moitié. La seconde couche d’aluminium est alors déposée, avec une
certaine quantit¢ de matiere qui pénétre sous le cache. Le schéma en insert de la Figure V-11
représente la géométrie de la mesure et la forme de ’objet déphasant. Les décalages de frange
pour les harmoniques 9, 11 et 15 sont respectivement de 0,70+0,03, 0,50+0,05 et 0,3140,07.
La valeur du saut de frange diminue donc bien en fonction de I'ordre croissant de
I’harmonique utilisée pour sonder le filtre d’aluminium.

Connaissant le décalage de frange introduit par la couche d’aluminium, il est possible
de retrouver la valeur exacte de son épaisseur. Pour cela il est nécessaire de connaitre la
variation d’indice An avec précision. Etant donné que I’aluminium s’oxyde tres vite a 1’air,
une fine pellicule d’oxyde d’aluminium (Al,O3) se forme sur chaque surface, contribuant
principalement a la diminution de la transmission du filtre aux grandes longueurs d’onde.
L’¢épaisseur du film d’Al,O;3 est trés variable, de 20A a 60A, selon les conditions de dépot.
Cette couche peut étre encore plus épaisse si le filtre d’aluminium se trouve dans un
environnement humide (Smith ez al. 1985). Si I’épaisseur d’oxyde est identique sur les deux
épaisseurs sondées, le décalage de frange est simplement du a 1’aluminium. Par contre si elle
est plus grande pour la partie la plus épaisse du filtre, composée de deux couches distinctes
d’aluminium, I’indice de réfraction de 1’oxyde peut jouer un role non négligeable sur le
décalage de frange. Nous supposons dans la suite I’existence de quatre couches d’oxyde au
total, toutes de méme épaisseur. C’est a dire que deux couches d’oxyde contribuent au
décalage de frange. La relation V-10 s’écrit maintenant plus précisément comme :

An g x Ly, +An,, o x2L =N .A (V-11)

Al O3 c’7q
ou L, ., et L, sont respectivement les épaisseurs de la couche d’oxyde et d’aluminium
contribuant au déphasage par les différences d’indice de réfraction An, . et An,,. Comme

cette équation fait intervenir deux inconnues, il est nécessaire de considérer la transmission T
de la couche d’aluminium et des deux couches d’oxydes qui forment la « marche d’escalier »

pour la résoudre sans ambiguité. Nous avons donc mesuré la transmission de chacune des
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deux parties du filtre, avec T; la transmission de 1’épaisseur simple et T, celle de la double
couche. La transmission T de la mati¢re qui induit le déphasage est T=T,/T;. Ces trois valeurs

sont reportées dans le tableau ci-dessous.

Ay (nm) T: (%) T: (%) T (%)
71,8 7,9 2,4 30
60,8 17,1 8,3 48,5
52,7 27 15 55,6

Tableau V-1 : Transmissions mesurées des deux couches constituant le filtre et rapport T de

ces transmissions.

On peut désormais écrire une deuxiéme équation qui relie la transmission de 1’épaisseur
déphasante T aux épaisseurs d’aluminium et d’oxyde par l'intermédiaire de la partie

imaginaire k de ’indice de réfraction des deux matériaux. On obtient 1’équation :

2
exp{(—kﬂ xL, —kAle3 X2LA1203 )—} =T (V-12)

A
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Figure V-12 : Epaisseurs de la couche d’aluminium (cercle noir) et de la double couche
d’oxyde d’aluminium (cercle blanc) déduites du décalage de frange et des

transmissions.
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La résolution du systéme d’équations couplées donné par les relations V-11 et V-12, a partir
de la mesure du décalage de frange et de la transmission du filtre, conduit a la détermination
de I’épaisseur réelle d’aluminium et d’oxyde d’aluminium contribuant au déphasage d’un
faisceau par rapport a 1’autre. Les résultats sont illustrés en Figure V-12. L’épaisseur moyenne
de la couche d’aluminium déphasante est de 70+8nm et celle d’oxyde d’aluminium de
4+1nm. Cette derniere valeur est compatible avec celles rapportées dans la littérature (Smith
et al. 1985).

Nous avons ainsi démontré qu’il est possible de mesurer, en deux dimensions, le
décalage de frange introduit par un objet déphasant placé sur 1’axe de propagation des deux
faisceaux harmoniques avant qu’ils ne soient superposés et interférent. Dans cet exemple,
nous profitons simplement de la courte longueur d’onde du rayonnement pour la mesure. Afin
de profiter de la courte durée de 1’émission harmonique, il est nécessaire d’étudier un
processus déphasant qui évolue au cours du temps, comme par exemple la densité

¢lectronique d’un plasma produit par laser.

2.2 Mesure de la densité ¢électronique d’un plasma produit par laser.

2.2.1 Rappels sur ’indice de réfraction d’un plasma.

Rappelons tout d’abord I’intérét d’utiliser des courtes longueurs d’onde pour le
diagnostic de plasmas denses. L’indice de réfraction d’un plasma dépend, par I’intermédiaire
de la densité électronique N., des coordonnées spatiales 7 et temporelle t. Cet indice de

réfraction s’écrit comme :

n\r,t)

n(F,t)=_[1- (V-13)

cr

4r? > 1,12x10™
id i‘);ec ~2 (;)20 cm™>, avec A la
e

longueur d’onde exprimée en microns. Lorsque la densité électronique est supérieure a la

ou n. est la densité critique, définie par n, =

densité critique pour une certaine longueur d’onde, I’indice de réfraction devient imaginaire.
L’onde devient évanescente et ne peut pas se propager au travers du plasma. Ainsi plus la
longueur d’onde du rayonnement utilisé pour sonder le plasma est courte, plus la densité
¢lectronique que I’on peut espérer mesurer est €levée. La densité €électronique maximale que
1’on peut mesurer avec un faisceau IR 4 800nm est alors de 1,75.10*' e/cm’ alors qu’elle est
de 2,12.10% e/cm’, pour une longueur d’onde de 72,7nm (H11). L’intérét d’utiliser un

rayonnement UVX et notamment les harmoniques d’ordre élevé apparait de manicre évidente.
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En toute rigueur il est nécessaire de considérer un parameétre supplémentaire. Les forts
gradients spatiaux de la densité électronique dans les plasmas denses peuvent provoquer la
réfraction du faisceau incident. Le schéma de la Figure V-13 illustre ’effet de réfraction d’un
plasma dense sur les rayons du faisceau sonde. Le rayon de courbure R(F ) d’un rayon se
propageant dans un plasma est exprimé, dans ’approximation de ’optique géométrique,

comme :

(V-14)
ol N est un vecteur unitaire normal a la direction tangente au trajet optique du rayon. En
considérant que la densité électronique ne varie que selon r, la relation V-14 devient
localement :

1 1 on(r)

= b ——
R®) O () or

(V-15)

ol @ est ’angle de déflection entre N et le gradient de ’indice de réfraction. En utilisant la
relation V-13, on peut exprimer I’angle de réfraction, local, en fonction du gradient de densité
¢lectronique et de la longueur d’onde A qui se propage dans le plasma. L’intégration sur le
chemin du rayon donne 1’angle de réfraction total. La variation de cet angle peut étre

approximée par :
i|(:os (I)| o« A (V-16)
da

Cet angle de réfraction est donc d’autant plus grand que la longueur d’onde est élevée.

N v

Figure V-13 : Schéma de la réfraction d’un rayonnement de longueur d’onde A par une

densite d’électron variant radialement.
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Ce phénomene peut étre utilisé pour faire une image du plasma par ombroscopie. Un
faisceau de grande section et de grande longueur d’onde éclaire le plasma ainsi qu’une large
région entourant ce dernier. La partie du faisceau traversant un fort gradient de densité est
réfractée en dehors de I’optique de collection. La présence du plasma se traduit alors par une
zone d’ombre dans I’image formée par cette optique sur le détecteur. Cet effet a notamment
été utilisé par (Takahashi et al. 2000), pour mesurer par réfractométrie X le profil de densité
¢lectronique d’un plasma dans lequel un canal est creusé par un faisceau laser. Le faisceau
sonde était un laser X a 19,6nm.

Des harmoniques d’ordre ¢élevé ont été utilisées pour mesurer la densité électronique
d’un plasma en enregistrant le rapport des signaux de deux harmoniques consécutives (HS et
H7) transmises par le plasma (Theobald ef al. 1996, Theobald ef al. 1999). Ces harmoniques
¢taient générées avec un laser fondamental KrF a 248,5nm de durée d’impulsion 0,7ps. Des
densités électroniques supérieures a 10™ e/cm’ ont été déduites des résultats expérimentaux.
Cependant, de nombreuses approximations sur les caractéristiques propres au plasma sont
nécessaires pour déduire la densité électronique des mesures de transmission. Cette mesure de
densité €lectronique reste donc tres indirecte.

Le but de notre seconde expérience, réalisée au Lund Laser Center, était de démontrer
que la technique d’interférométrie spatiale a deux sources harmoniques séparées spatialement
peut étre appliquée a la mesure directe de la densité ¢lectronique d’un plasma. Etant donnée la
courte durée de I’émission harmonique, la mesure est résolue temporellement a 1’échelle de
100fs.

2.2.2  Cartographie 2D de la densité électronique du plasma.

Le dispositif expérimental est illustré en Figure V-9, dans D’encadré intitulé
« expérience 2 ». Le plasma que nous désirons sonder est produit en focalisant une impulsion
de 50mJ, de durée 300ps, a 790nm, a 1’aide d’une lentille de 17cm de focale sur une feuille
d’aluminium de 50um d’épaisseur. Le faisceau utilisé pour générer le plasma est une partie du
laser avant compression et présente une section de I’ordre de 10pum au niveau de la surface de
la cible. L’éclairement ainsi atteint au niveau de la zone d’interaction, localisée a 2,5cm apres
le jet de gaz servant a la génération du rayonnement harmonique, est de quelques 10" W/cm?,
Contrairement a 1’expérience concernant 1’é¢tude du filtre d’aluminium, nous avons placé la
cible servant a créer le plasma avant le réseau sphérique, directement apres le jet de gaz. Ceci
permet de réduire au maximum la détection du rayonnement issu de 1’émission propre du
plasma. En effet, la sélection spectrale du réseau sphérique associé¢e au faible angle solide de
collection permet d’éliminer la majeure partie de cette émission propre du plasma, qui

pourrait empécher d’observer les franges d’interférences. La cible est paralléle a I’axe de
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propagation des deux faisceaux harmoniques et le faisceau laser qui génére le plasma y est
perpendiculaire. Au niveau de la zone d’interaction entre la cible et le laser de pompe, les
deux sources harmoniques ont une dimension radiale de 70pum, pour une séparation entre les
deux faisceaux de 100um, centre a centre. Les deux sources harmoniques sont telles qu’elles
présentent un angle de 45° avec la surface de la cible. On conserve ainsi une référence dans
I’interférogramme, le faisceau le plus éloigné du plasma n’étant pas perturbé par le plasma.
Dans un premier temps, afin de vérifier 1’alignement, nous regardons la transmission
par le plasma du faisceau harmonique le plus proche de la cible. La Figure V-14a représente
I’image obtenue de I’harmonique 7 générée dans le krypton (un seul bras) aprés propagation a
proximité de la cible, sans plasma. Un repere rappelant la géométrie de I’interaction est
représenté : z est I’axe de sonde (axe de propagation des harmoniques). Le profil d’intensité
du faisceau sonde est alors proche d’une Gaussienne. Par contre, lorsqu’un plasma est produit
1,2ns avant le passage de la sonde, le profil n’est plus du tout régulier présentant une forme de
« double lobe » (Figure V-14b). Le signal de I’harmonique transmise disparait dans la région
la plus proche de la cible, ou la densité ¢électronique ainsi que les gradients sont les plus
importants. Ceci est caractéristique de la réfraction du faisceau sonde par la variation rapide
de la densité électronique selon différentes directions dans 1’espace et semble montrer que le
plasma présente une forme sphérique a I’instant ou il est sondé par [’harmonique. Il est peu
probable que la densit¢ électronique maximale soit supérieure a la densité critique de
I’harmonique 7 (8.10% e/cm®), car la densité électronique chute trés vite au cours de

I’expansion du plasma.

Figure V-14 : Image du faisceau de [’harmonique 7 apres propagation a proximité de la

cible (a) sans plasma et (b) 1,2ns apres la création du plasma.

Par contre il est possible que des raies d’absorption (lié-li€¢) apparaissent dans le plasma
constitué¢ d’atomes d’aluminium 3 a 4 fois ionisés. Un calcul rapide des raies d’absorption de
I’atome d’aluminium jusqu’a 5 fois ionisé montre qu’il existe de fortes raies d’absorption a

112,6nm pour I’aluminium 3 fois ionisé. De méme, il existe des raies d’absorption a 112,3nm
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et 112,95nm de ’atome 4 fois ionis¢. Rappelons que 1’harmonique 7 a une longueur d’onde
centrée a 112,8nm. Il est donc probable qu’une bonne partie du faisceau sonde soit absorbée
par le plasma dans la région de forte densité électronique. On peut aussi remarquer que
I’émission propre du plasma sur la Figure V-14b n’est pas assez forte pour empécher
I’observation du faisceau harmonique sonde. La présence du plasma ainsi que ses effets sur le
faisceau sonde est confirmée par cette mesure similaire a une technique d’ombroscopie X par
projection (Yamanaka ef al. 1982).

Lorsque le second bras harmonique est rajouté, on observe en champ lointain les
interférences entre les deux faisceaux harmoniques présentées en Figure V-15. Ces figures
d’interférence, monocoups, sont obtenues pour I’harmonique 7, sans (a) et avec (b) plasma,
dans les mémes conditions de génération des harmoniques et du plasma que pour les images
d’ombroscopie présentées ci dessus. L’interférogramme obtenu sans plasma présente une
légere courbure des franges a proximité de la cible. Le faisceau sonde étant extrémement
rasant, ceci peut étre dii a de la diffraction de la sonde par le bord du support de la cible.
Lorsque le plasma est produit 1,2ns avant le passage des faisceaux sonde et référence, on
observe un fort déplacement des franges, par rapport a la position verticale donnée par
I’image sans plasma. Ce décalage est plus important dans les régions proches de la cible ou la
densité électronique est la plus forte. Les franges disparaissent dans les zones de forte densité,
prés de la surface de la cible a cause des effets d’absorption entre états liés — liés et de
réfraction présentés précédemment. On peut notamment observer sur la partie supérieure de la
Figure V-15b une tache sans interférences provenant probablement d’une partie réfractée du
faisceau sonde qui ne peut plus interférer avec le faisceau référence (deuxiéme faisceau
harmonique), car ’angle entre les deux faisceaux devient trop important. A cause de ces effets
d’absorption et de réfraction du faisceau sonde se propageant dans le plasma, il est tres
difficile d’effectuer une mesure de la densité électronique a partir des interférogrammes

enregistrés.

Figure V-15 : Interférogrammes de I’harmonique 7 apres propagation a proximité de la cible

(a) sans plasma et (b) 1,2ns apres la création du plasma.
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L’accordabilité partielle du rayonnement UVX produit par génération d’harmoniques permet
de sélectionner une longueur d’onde harmonique plus courte, moins absorbée et moins
réfractée, simplement en réglant le spectrometre. Nous présentons, par exemple, en Figure V-
16 les réseaux de franges obtenus avec I’harmonique 11 (72nm). Pour cette longueur d’onde,
le rayonnement harmonique n’est plus absorbé ou réfracté¢ en présence du plasma. Ceci est
¢galement confirmé par des mesures d’ombroscopie effectuées avec cet ordre harmonique. En
Figure V-16a, I’interférogramme obtenu sans plasma présente un bon contraste de franges de
plus de 50%. Lorsque le plasma est produit, 1,2ns avant le passage de la sonde (Figure V-16b
et ¢), on distingue toujours clairement les franges d’interférences malgré un bruit de fond plus
¢levé que dans le cas de I’harmonique 7 probablement dii a I’existence d’un plus grand
nombre de raies d’émission de 1I’aluminium dans ce domaine spectral. La position du réseau
de franges sans plasma est représenté par les lignes pointillées verticales. Le décalage de
franges, d’autant plus important que I’on est proche de la cible, est régulier et se traduit par
une inclinaison des franges indiquant un gradient de densité homogene. En effet ce décalage
est directement reli¢ a la densité électronique du plasma. Afin de déterminer la densité
¢lectronique locale en chaque point du plasma, il est nécessaire d’effectuer une inversion
d’Abel, puisque la densité électronique varie selon ’axe de la sonde (plasma sphérique). Le

but de cette expérience étant simplement de démontrer le potentiel de la technique pour le
diagnostic de plasma, nous ne considérons que la densité moyenne N, selon I’axe de sonde

que I’on peut extraire directement du décalage de franges par la formule :

v _
Np= ]! n(x.y.z), L N(xy) V-17)
”’éc_i/ A 21 N,

2

ou A est la longueur d’onde du rayonnement sonde, N, la densité critique pour A et n ’indice
de réfraction du plasma défini en V-13. L’intégrale est calculée sur la distance L du plasma
traversée par la sonde. La taille du plasma dans la direction de propagation est estimée a
environ 100um, a I’instant ou il est sondé. Nous pouvons ainsi, en négligeant les effets de
réfraction du faisceau sonde, calculer la densité électronique moyenne du plasma en mesurant

le décalage de frange :

N(ry)=22e n, (V-18)

En Figure V-16b, ’harmonique 11 sonde n’est pas totalement comprise dans le
plasma, de sorte que le bas des franges dans 1’image n’est pas perturbé par le plasma. Ceci
donne une position de référence, identique a celle obtenue sans plasma (Figure V-16a). Nous

pouvons ainsi effectuer une cartographie a deux dimensions de I’expansion du plasma. Des
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lignes iso-densité sont représentées en trait pointillé épais, révélant que I’expansion
hydrodynamique du plasma se produit perpendiculairement a la surface de la cible
d’aluminium. Les densités électroniques moyennes mesurées varient de 9+2.10"”e/cm® pour
la courbe iso densité la plus éloignée de la surface de la cible & 2,0+0,2.10%° ¢/cm’ pour la
plus proche. En Figure V-16c, les franges de l’interférogramme sont décalées dans leur
totalité, de telle sorte qu’il n’y a plus de position de référence. Cet interférogramme est obtenu
en rapprochant la surface de la cible des deux faisceaux harmoniques tout en gardant la
séparation spatiale entre les deux faisceaux constante. En prenant le bas du systéme de frange
comme référence, on mesure un décalage de frange a proximité de la surface de I'ordre de
0,85\, qui correspond & une densité électronique moyenne de 2,60,2.10° e/cm’. Cette
valeur est une densit¢ minimale étant donné que le bas des franges peut étre lui méme décalé
par rapport a la position sans plasma.

Précisons que dans toutes ces expériences, le plasma n’est pas imagé;
I’interférogramme est obtenu par projection en champ lointain, le plasma étant placé dans un
faisceau sonde divergent. Il s’agit donc plus précisément d’holographie interférométrique et
I’image devrait étre déconvoluée de la diffraction induite par le plasma. Cet effet est suffisant
pour dégrader la résolution spatiale a une valeur de I’ordre de 15um (comme indiqué en

Figure V-16b). Cette valeur est estimée a partir de mesures de diffraction par une lame placée

a la position du plasma.

Figure V-16 : Interférogrammes de [’harmonique 11 apres propagation a proximité de la

cible (a) sans plasma, (b) et (c) 1,2ns apres la création du plasma.

Pour donner un ordre de grandeur des densités électroniques que 1’on peut attendre
aprés Ins d’expansion du plasma, une simulation a été réalisée (Hueller 1999), dans le cas

d’une expansion mono-dimensionnelle perpendiculaire a la surface de la cible. Rappelons que
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les mesures expérimentales laissent plutét supposer un plasma sphérique et que les
simulations ne sont utilisées que pour donner une idée approximative de la densité
¢lectronique. La Figure V-17 illustre les résultats de ces simulations, représentant la densité
¢lectronique du plasma en fonction de la distance perpendiculaire a la surface de la cible, pour
différents délais entre les sondes et le laser de pompe qui produit le plasma. Ces simulations
ont été effectuées avec le code d’expansion hydrodynamique - radiatif MULTI 1D (Ramis et
al. 1988, Merdji 1998). Sans entrer dans les détails, signalons simplement que ce code permet
de résoudre les équations hydrodynamiques du plasma couplées aux équations de transfert
radiatif. Dans ces simulations, quel que soit le délai entre la pompe et le faisceau sonde, la
densité électronique chute de la densité du solide a 10*' ¢/cm’ a une distance de quelques
microns de la surface de la cible. 1,2ns apres la création du plasma, la densité électronique
décroit de 2.10%° e/cm’® a proximité de la surface (~20pum) a quelques 10" e/cm’® a une
distance de 50um. On obtient ainsi des valeurs de densité¢ similaires aux mesures
expérimentales, alors que 1’on aurait attendu des valeurs plutot supérieures, du fait de
I’expansion mono-dimensionnelle. Ces simulations montrent de plus que des densités
¢lectroniques tres élevées n’existent qu’a proximité de la surface de la cible sur des distances
de quelques microns. Ceci confirme la nécessité d’augmenter la résolution spatiale de cette

technique d’interférométrie afin de mesurer de telles densités.

F T 1 T T T
i —300 ps
23] eereerenns 600 ps
107 F === 900ps

— 1,2 ns

ol v vl

Densité électronique (e’/cm?)

Distance (um)

Figure V-17 : Simulation des profils de densité électronique pour différents délais entre la

pompe et les sondes indiqués dans la Figure.
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Conclusion.

Aprés avoir rappelé les propriétés fondamentales de cohérence spatiale du
rayonnement harmonique, nous avons montré qu’il est possible de générer deux sources
harmoniques séparées spatialement mais bloquées en phase (Zerne et al. 1997). Les figures
d’interférence obtenues en champ lointain présentent un bon contraste (jusqu’a 95%) quel que
soit I’ordre de non linéarit¢ de 1’harmonique considérée ou encore la distance séparant les
deux sources. Ceci démontre que cette propriété de cohérence mutuelle est extrémement
robuste. Cette technique d’interférométrie a permis d’étudier la cohérence temporelle des
impulsions harmoniques et de mettre en évidence la différence de temps de cohérence entre
les contributions, spatialement séparées, des trajectoires courte et longue intervenant lors de la
génération d’harmoniques d’ordre ¢levé (Bellini ef al. 1998).

Nous nous sommes ensuite intéressés a la possibilité d’utiliser cette technique pour la
caractérisation d’objets déphasants. Une premiere expérience de faisabilité a permis de
montrer qu’il est possible d’observer un décalage des franges harmoniques lorsqu’un filtre
d’aluminium en « marche d’escalier » est inséré sur le trajet d’un des deux faisceaux sondes.
Le décalage de frange induit dépend de I’indice du milieu et de 1’épaisseur de la marche, et
permet de remonter a I’une de ces deux grandeurs connaissant 1’autre. Si une couche d’oxyde
est présente, nous montrons qu’en couplant les mesures de décalage de frange et de
transmission, il est possible de remonter aux épaisseurs du matériau et de 1’oxyde, connaissant
leur indice complexe. Réciproquement, cette technique devrait pouvoir étre étendue a la
mesure d’indice de réfraction de différents matériaux dans le domaine UVX, par la mesure du
décalage de frange induit par une épaisseur parfaitement calibrée dudit matériau. On peut
¢galement penser caractériser la qualité¢ de surface d’optiques UVX grace a cette technique
d’interférométrie spatiale.

La deuxiéme expérience d’application a permis de démontrer la possibilit¢ de mesurer
la densité €lectronique d’un plasma produit par laser. On obtient ainsi une cartographie a deux
dimensions de la densité ¢lectronique a condition que les gradients de densité ne soient pas
trop importants pour réfracter la sonde. A cet égard, la possibilit¢ de changer 1’ordre
harmonique de la sonde est fondamentale, et permet de plus de s’éloigner des longueurs
d’onde pour lesquelles le plasma serait trop absorbant ou trop brillant. Des densités

électroniques de plus de 2.10%%/cm’

ont ét¢ mesurées avec une résolution temporelle de
100fs, permettant de « geler » 1’expansion du plasma. Cette mesure interférométrique de la
densité est directe, contrairement aux mesures de transmission qui nécessitent de nombreuses
hypothéses sur la nature du plasma, et permet de réaliser un « instantané » du profil de
densite.

Un des avantages majeurs de cette technique est le fait d’effectuer la division

d’amplitude sur le faisceau fondamental. Il n’est donc pas nécessaire de recourir a des
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optiques UVX compliquées pour générer deux faisceaux harmoniques mutuellement
cohérents. Une évolution de cette technique est cependant nécessaire pour avoir une meilleure
résolution spatiale. En effet, le plasma n’est pas imagé ce qui diminue fortement la résolution
spatiale et limite la technique actuelle au diagnostic de plasmas de dimension relativement
importante. Une optique de collection spécifique, imageant I’objet déphasant sur un détecteur
de bonne résolution spatiale permettrait d’observer des variations spatiales de la densité
¢lectronique sur de petites dimensions, comme cela est le cas a proximité de la surface de la

cible.
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Chapitre VI : Interférométrie fréquentielle avec les harmoniques.

Introduction.

Nous avons dé¢ja précis€¢ au Chapitre V A-1.1, les propriétés de cohérence spatiale et
temporelle du rayonnement harmonique d’ordre élevé dans les gaz rares. Plus précisément,
nous avons vu qu’il est possible de générer, dans un méme milieu, deux sources harmoniques
mutuellement cohérentes séparées spatialement (Zerne et al. 1997). Il est alors possible
d’observer des figures d’interférences entre les deux faisceaux lorsque ceux ci se superposent
spatialement en champ lointain. De la méme facon, il est intéressant d’étudier la possibilité de
produire deux sources mutuellement cohérentes, donc bloquées en phase, non plus séparées
spatialement, mais temporellement.

Rappelons la définition de la cohérence mutuelle de deux sources S et S’ séparées
spatialement en considérant deux points P et P’ respectivement des sources S et S°, séparées
spatialement, avec des positions homothétiques. Les champs E et E’ rayonnés en P et P’ sont
dits mutuellement cohérents, ou encore bloqués en phase, s’il existe une corrélation entre ces
champs a délai nul (t=0). Le degré de cohérence spatiale y en deux points homothétiques
s’écrit alors comme :

(E(P,1),E'(P',1))

Yl ey

Rappelons que 7(P,P',z' = 0) =1, pour deux sources parfaitement cohérentes entre elles. Pour

y(P,P',z=0)= (VI-1)

établir I’équivalent temporel, considérons deux impulsions S et S’ (méme notation), décalées
temporellement d’un délai At (on suppose At > durée de I’impulsion), se propageant suivant le
méme axe et donc superposées spatialement (deux points homothétiques P et P’ dans la
section spatiale des impulsions sont confondus). Les champs E et E’ rayonnés en P,
respectivement a D’instant t dans D'impulsion S et t-At dans I’impulsion S’ (instants
« homothétiques » dans les enveloppes temporelles de S et S’) définissent un degré de

cohérence temporelle mutuelle entre les deux sources :

(E(P,t),E'(P,(t - At)))

JEer )iz

y(P,z' = At) =

(VI-2)
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Pour deux sources mutuellement parfaitement cohérentes temporellement on a une fois de

plus ;/(P,r =At);1. Si 1=At+dt, la cohérence temporelle mutuelle des deux sources est

considérée a des instants « non homothétiques ».

Afin de démontrer la possibilit¢ de générer deux sources harmoniques séparées
temporellement et bloquées en phase, nous avons tout d’abord réalis¢é une expérience
d’interférométrie fréquentielle dans le domaine UVX. Cette expérience permet de définir les
conditions optimales de génération de telles sources; elle renseigne également sur les
mécanismes fondamentaux de la génération d’harmoniques. Dans une deuxiéme partie, nous
démontrons la possibilité de généraliser cette propriété de cohérence mutuelle a N impulsions.
L’interférométrie fréquentielle dans le domaine UVX ouvre la voie a de nouvelles
applications des harmoniques, notamment a la physique des plasmas denses. Nous citerons

pour exemple deux expériences de faisabilité réalisées a Saclay.

A. Interférométrie fréquentielle a 2 sources.

Dans cette premicre partie, nous rappelons, d’une part, le principe de I'interférométrie
fréquentielle d’un point de vue général et, d’autre part la transposition de cette technique au
domaine UVX en utilisant les harmoniques d’ordre ¢élevé. Nous présenterons ensuite les
principales difficultés expérimentales rencontrées. Nous verrons finalement comment
I’analyse détaillée des figures d’interférence renseigne sur le processus fondamental de la
génération d’harmoniques, notamment sur I’effet de I’ionisation du milieu par 1’impulsion

fondamentale.

1. Principe de interférométrie fréquentielle.

1.1 Rappels.

L’interférométrie dans le domaine des fréquences utilise deux impulsions se
propageant sur le méme axe, donc superposées spatialement, mais décalées temporellement
(At). Cette technique est connue et largement utilisée dans le domaine visible (IR). Elle
permet, de part la courte durée des impulsions utilisées, de réaliser des diagnostics
interférométriques de processus dynamiques se développant a I’échelle de temps inférieure a
At, avec une résolution temporelle femtoseconde. Par exemple en physique du solide et des
plasmas (Tokunaga et al. 1992, Geindre et al. 1994, Guizard et al. 1996, Quéré 2000). Cette

méthode interférométrique peut étre considérée comme 1’analogue temporel de 1’expérience
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bien connue des fentes d’Young (Colombeau et al. 1990), qui est le principe de
I’interférométrie spatiale présentée au Chapitre V. Dans ce cas, les deux sources séparées
spatialement par une distance d, mais bloquées en phase, rayonnent des fronts d’onde qui se

recouvrent par diffraction en champ lointain et interférent. L’interfrange dans le domaine des

. 2z : P : o
vecteurs d’onde k s’écrit : Ak =" Pour I’interférométrie fréquentielle, le principe est le

meéme dans le domaine temporel. Ainsi les deux impulsions séparées en temps par un délai At,
mais bloquées en phase, interférent dans le domaine des fréquences apres dispersion spectrale
dans les ordres de diffraction >1 par un réseau. L’allongement temporel induit par le réseau,
du fait de I’inclinaison du front d’amplitude permet le recouvrement temporel des deux
impulsions décalées donnant lieu a des interférences dans le domaine des fréquences dont

. L. 27 o . .
I’interfrange spectral s’écrit: Aw =A—. On voit ainsi clairement [’analogie entre la
t

diffraction et la dispersion spectrale qui conduisent a des figures d’interférence semblables
mais dans des espaces différents. L’interférométrie fréquentielle repose donc sur le fait que
deux impulsions clairement séparées en temps par un délai supérieur a leur durée propre
peuvent conduire a 1’observation d’interférences dans le domaine spectral (Piazeki et al. 1980,
Reynaud et al. 1989, Daguzan 1996).

1.2 Formulation mathématique.

Considérons une premicre impulsion dont le champ électrique est décrit par:

El(t)=E0(t)eiw°t. La deuxieme impulsion est retardée d’un délai At par rapport a la

premicre ; elle peut étre également déphasée de A¢d et atténuée par un facteur JA .

L’expression du champ ¢électrique de cette deuxieme impulsion est alors:
E, (t)=\/ZE0 (t—At)ei(‘”O(’_At)_A¢). La transformée de Fourier du champ total E(t)=E;(t)+Ex(t)

s’écrit :
TR = E(o) = E, (0 - 0, |1+ 49 | (VI-3)

D’un point de vue expérimental, cette transformée de Fourier, qui permet le passage du

domaine temporel au domaine fréquentiel, est réalisée par le réseau du spectrométre UVX

+o0
" TF[] est I’opérateur de Fourier défini par 7F [ f ](a)) = .[ f (t )e_iwtdt
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utilisé pour I’analyse spectrale des harmoniques. Dans le plan spectral, on mesure le spectre

de puissance du rayonnement harmonique:

T(a)) = ‘E(a))r =1, (a)){ 1+ A+2/4 cos(wAt — A¢)}
, (VI-4)
avec 1,(w)= ‘1770 o= a)o)1

Considérons maintenant le cas ou les deux impulsions laser ont une enveloppe temporelle

l2

. : i R L T, 2
Gaussienne de durée 1. L’éclairement peut donc étre écrit comme: I,(t)=1Ije 27 .

L’expression VI-4 devient alors :

22
I, (0-wp) "z

I(w)=|2re 3 {1+A+2JZ cos(a)At—A¢)} (VI-5)

Pour illustrer le principe I’interférométrie fréquentielle, nous présentons en Figure VI-1, le cas
de I’harmonique 17 (wo=4,01.10'° s™), les deux impulsions étant séparées par un délai
At=400fs.

1.0t @ (b)
08}
06}
04}
0.2}

0,0r

1,0F
0,8+
0,6
0,4}t
4 LA
0,0+

0 200 400 600 800 4,003x10164,01lx1016 4,017x10"

Temps (fs) Fréquence o (s™)

Figure VI-1: (a) Profil temporel de I’'amplitude du champ de I’harmonique 17 et (b) profil
spectral correspondant aux deux impulsions identiques. (c) Profil temporel de
[’amplitude du champ de I’harmonique 17 avec un facteur d’atténuation A=0,1
et (d) profil spectral correspondant sans déphasage entre les deux impulsions

(trait plein) et avec un déphasage de 7 (trait pointillé court).
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Lorsque les deux impulsions ont la méme amplitude, le spectre obtenu présente une
enveloppe Gaussienne (identique au profil spectral d’une impulsion, centrée a la fréquence
=4,01.10"® s pour I"harmonique 17), modulée par des cannelures, résultat d’interférences
constructives et destructives ; 'interfrange varie comme I’inverse du délai temporel At:
2r e . , \
Aw =A—. Le contraste des franges C, défini par la relation VI-6 est égal a 1 dans ce cas
t
(Figure VI-1-haut).
_ Maxlf(w)'—Mian(a))

= MadlT (@) Min[T (@)

|
(VI-6)
|

Par contre, lorsque la deuxiéme impulsion est atténuée d’un facteur A=0,1 par rapport a la

oy S, 2 :
premicere, le contraste des franges est diminué d’un facteur , abaissant le contraste des

1+ 4

franges C de 1 a 0,575 (Figure VI-1-bas). Sur la Figure VI-1 on observe également que, si les

deux impulsions sont déphasées de m, correspondant a une demi - période harmonique

(?" = 0,08fs pour I’harmonique 17), la figure d’interférence est alors en opposition de phase

par rapport a la précédente. Ce décalage en fréquence, d® = AA—¢, vaut 8»=0,78.10" s dans
4

le cas de ’harmonique 17. Dans la troisiéme partie de ce chapitre, nous démontrerons que ce
décalage de frange, induit par le déphasage d’une impulsion par rapport a ’autre, peut étre
utilisé pour la caractérisation d’un objet déphasant, dans des expériences de type pompe sonde

utilisant les harmoniques d’ordre élevé.

2. Interférométrie fréquentielle avec les harmoniques.

L’application de I’interférométrie fréquentielle dans le domaine UVX est possible, en
tirant parti des propriétés remarquables du rayonnement harmonique. Tout d’abord, on produit
facilement sans lame séparatrice deux impulsions harmoniques séparées temporellement et
mutuellement cohérentes, a partir de deux impulsions laser séparées temporellement. La tres
courte durée des harmoniques correspond a un profil spectral de quelques nm, assez large
pour étre modulé par les interférences spectrales (VI-5). L’interfrange spectral, typiquement

AM~1A peut alors étre résolu avec un réseau de fort pouvoir résolvant (>10000).
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2.1 Principales difficultés.

Dans les expériences d’interférométrie fréquentielle réalisées avec des lasers dans le
visible ou l’infrarouge, on produit les deux impulsions séparées en temps avec un
interférométre de Michelson. Le champ ¢lectrique de départ est divisé en deux champs de
méme amplitude par une lame semi-réfléchissante. Le retard temporel At entre les deux
impulsions est ajusté a I’aide d’une ligne a retard installée sur I’un des bras du Michelson. Le
spectre des deux impulsions (VI-5) est mesuré avec une caméra CCD placée apres le réseau
de dispersion.

L’application de I’interférométrie fréquentielle au rayonnement harmonique pose

principalement deux problémes, 'un d’ordre technique, 1’autre fondamental. Nous avons vu
(§1.1) que I'interfrange dans le domaine spectral est égal a Aw = ZA_ft[ , correspondant dans le

domaine des longueurs d’onde a :
/12

AL =
cAt

(VI-7)

On voit que I’interfrange diminue quadratiquement avec la longueur d’onde, donc avec
I’ordre harmonique. Il est nécessaire d’utiliser un spectromeétre de trés haute résolution pour
observer les franges d’interférence a 1’intérieur du profil spectral d’une harmonique d’ordre q
donné.

L’autre difficulté est intrinséque au processus de génération d’harmoniques d’ordre
élevé. Les deux impulsions harmoniques sont produites en focalisant deux impulsions IR,
superposées spatialement dans la méme région du milieu atomique, mais avec un décalage
temporel At entre elles. Le processus de génération d’harmoniques est fortement lié a
I’ionisation du milieu. Ainsi, au temps to ou la premicre impulsion laser interagit avec le
milieu, générant efficacement une premic¢re impulsion harmonique, le milieu peut étre
fortement ionisé. La deuxiéme impulsion laser, qui se propage dans le milieu atomique au
temps tot+At, voit un milieu partiellement ionisé ou d’une part, le nombre d’atomes émetteurs
est moins important qu’au temps to et, d’autre part, des électrons libres sont produits qui vont
diminuer Defficacité de génération de I’'impulsion harmonique par défocalisation du
fondamental et dégradation de I’accord de phase. Outre le fait que la deuxiéme impulsion
harmonique est bien moins efficacement générée que la premiere, la forte densité d’électrons
libres, qui s’établit rapidement pendant la premicre impulsion affecte beaucoup la cohérence
mutuelle des deux sources et peut conduire a un brouillage des franges (Le Déroff 1999).
L’ionisation du milieu pose bien moins de problémes dans le cas de I’interférométrie spatiale
que nous avons exposé au chapitre précédent. En effet, dans le schéma spatial, les deux

impulsions lasers qui vont générer les harmoniques, interagissent au méme instant en deux
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régions différentes du milieu. Si la densité atomique et 1’éclairement sont identiques en ces
deux régions, les effets de I’ionisation seront strictement identiques ; les champs harmoniques
générés sont alors bloqués en phase et interférent en champ lointain. Nous avons cherché a
déterminer les meilleures conditions expérimentales pour observer des franges spectrales,

signature de deux sources harmonique séparées temporellement mais bloquées en phase.

2.2 Dispositif expérimental.

Le dispositif expérimental utilisé dans cette premiere expérience de démonstration a
déja été présenté dans (Le Déroff 1999, Salicres et al. 1999). Nous utilisons le spectrometre
UVX (cf. Figure I-2 du Chapitre I), dans une version simplifiée. Le systeme d’imagerie formé
par les galettes de micro canaux a été retiré, et le photomultiplicateur d’électrons est placé
juste derriere la fente dans le plan focal du systéme torique + réseau plan a 700 traits/mm.
Avec une fente fermée a 16um on atteint une résolution de 0,1A. La mesure pas a pas du
profil spectral de I’harmonique q fait a chaque pas la moyenne de 40 tirs.

Pour produire les deux impulsions fondamentales décalées dans le temps de At et
superposées spatialement, qui générent les deux impulsions harmoniques, nous utilisons une
lame biréfringente dont les axes sont tournées a 45° par rapport a la polarisation horizontale
du laser. La différence des vitesses de groupe respectivement vy, €t vg., suivant les axes

ordinaire et extraordinaire du matériau, divise 1I’impulsion fondamentale unique en deux

. . : 1 1
impulsions d’égale amplitude de durée T séparées par un temps Af =e (— - —), ou e est

Vg 50 Vg €0

I’épaisseur de la lame calibrée. Aprés la lame les deux impulsions décalées en temps ont des
polarisations croisées. On utilise un polariseur qui projettte les polarisations de ces deux
impulsions sur le méme axe, afin qu’elles puissent interférer (cf. schéma du systeme en Figure
VI-2). Ce systéme a I’avantage d’étre trés stable, ce qui permet d’accumuler un nombre
important de tirs laser sans brouillage des franges. En effet, comme nous 1’avons montré
précédemment, un déphasage d’une demi période harmonique (1,35/q fs) entre les deux
impulsions fondamentales suffit a décaler le systéme de franges d’une demi-frange, brouillant
ainsi totalement la figure d’interférence.

Pour I’expérience, nous avons utilisé principalement deux jeux de lames biréfringentes
d’épaisseurs différentes, permettant deux décalages temporels entre les deux impulsions ;
150fs et 450fs. La combinaison de ces lames entre elles, selon 1’orientation relative des axes
ordinaire et extraordinaire, permet de réaliser différents délais. (150-300-400-600fs) Le
systeme de génération d’impulsions décalées en temps est placé dans la chaine laser avant

compression et amplification du signal afin de ne pas endommager les lames. Le rapport des
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amplitudes entre la premiére impulsion et la deuxiéme peut étre réglé en tournant le
polariseur. On peut ainsi diminuer 1’intensité de la premicre impulsion qui ionisera moins le
milieu avant le passage de la seconde impulsion. Les harmoniques générées peuvent présenter

la méme amplitude et étre bloquées en phase.

<

§ AT
= e

450\.~\ ~ <./ '\‘

T —_ .\ At
Lame biréfringente %

Polariseur

Y .

d\

Figure VI-2 : Schéma du principe de réalisation de deux impulsions laser décalées dans le

temps utilisant une lame biréfringente et un polariseur.

2.3 Evolution des spectres cannelés avec les parameétres de génération.

2.3.1 Variation de l’interfrange avec |’ordre harmonique q.

Nous présentons, en Figure VI-3, les spectres expérimentaux enregistrés pour les
harmoniques 11, 15, 19 et 23 générées dans ’argon avec un éclairement de 2.10'*W/cm?. Ces
spectres sont obtenus par interférence spectrale de deux impulsions harmoniques bloquées en
phase, décalées d’un délai At=150fs. Les interfranges AL observés sur ces spectres sont
respectivement 1,3A, 0,75A, 0,45A et 0,32A pour les ordres croissants d’harmoniques ci-

dessus. D’apres la relation VI-7, on peut écrire AL, comme :

Jo 1 _ A

A, =

(VI-8)
On vérifie que la variation expérimentale de I’interfrange en fonction de I’ordre de non
linéarité suit la décroissance quadratique en q~ prévue par ’équation VI-8. Signalons que
I’interfrange A3 est trés proche de la limite de résolution (0,1A) de notre spectrométre UVX.

On peut également observer que les franges restent bien contrastées pour les différents ordres,
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bien qu’il y ait une diminution notable de ce contraste avec l’augmentation de 1’ordre
harmonique. Le contraste C diminue de 90% pour I’harmonique 11 a 67% pour H15, 46%
pour H19 et 27% pour H23, a mesure que ALq se rapproche de la résolution du spectrometre.
On note toutefois que, quel que soit I’ordre harmonique, la partie haute fréquence du spectre
(AMX négatif — coté bleu) est toujours moins modulée que la partie basse fréquence. Cette zone
de tres faible modulation devient de plus en plus importante avec I’ordre de non linéarité. On
peut également noter un interfrange légerement plus important du c6té bleu que du rouge.
L’origine de ces deux points remarquables sera discutée plus loin a la section 2.3.4 (Salieres
et al. 1999, Hergott et al. 2001).

1,0

0,8

0,6

Intensité normalisée

Intensité normalisée

s (A) s (A)

Figure VI-3 : Evolution des spectres cannelés avec [l'ordre de |’harmonique, pour deux

impulsions décalées de At=150fs génerées dans [’argon a un éclairement de
2.10"W/em®.

2.3.2  Variation de l'interfrange avec le délai At.

Le deuxiéme paramétre dont dépend I’interfrange (VI-8) pour une longueur d’onde
donnée est le décalage temporel At entre les deux impulsions bloquées en phase. Les Figures
VI-8a et b représentent les profils spectraux mesurés de I’harmonique 11 générée dans 1’argon
pour At=150fs (a, 2.10'"*W/cm?) At=450fs (b, 3.10'"*W/cm?). On observe clairement que
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I’interfrange diminue d’un facteur 3 quand le délai At augmente dans le méme rapport (cf. VI-
8). La diminution du contraste pour le grand délai s’explique, d’une part, par la diminution de
I’interfrange (AA proche de la résolution limite du spectrométre), d’autre part, par
I’éclairement plus important : la premiére impulsion produit une ionisation plus forte du

milieu, affectant la génération de la deuxiéme impulsion harmonique et dégradant la

cohérence mutuelle.

1.0} At=150fs @ At=450fs ()

Intensité normalisée

Intensité normalisée

S (A)

Figure VI-4 : Evolution du spectre pour [’harmonique 11 en fonction du délai At entre les
deux impulsions. Résultats expérimentaux (a) et (b) et simulations numériques

dans les conditions expérimentales (c) et (d).

Cette étude expérimentale a également été effectuée pour I’harmonique 13 de I’argon. En

Figure VI-5 nous reportons l’interfrange mesuré en fonction du délai At entre les deux

impulsions harmoniques ; on vérifie alors que I’interfrange varie bien comme yA ;-
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Interfrange (u. arb.)

[ N I Levwvnvy Loy Levwn vy Lovw vy 1
100 200 300 400 500 600

At (fs)

Figure VI-5 : Interfrange AAd;; mesuré expérimentalement (cercle noir) pour [’harmonique
13 en fonction du délai At entre les deux impulsions. En trait plein est

représente un fit des points expérimentaux par la formule VI-7.

En Figure VI-4c et d, sont présentées les simulations effectuées avec le code de
propagation dans les conditions expérimentales. Elles reproduisent trés bien les résultats
expérimentaux, aussi bien I’enveloppe des spectres, que la période ou le contraste des franges.
Dans le code de propagation les deux impulsions fondamentales sont modélisées par deux
enveloppes temporelles Gaussiennes séparées temporellement. Les simulations retrouvent la
diminution du contraste observée expérimentalement pour le plus grand des deux délais
temporels. En effet, I’éclairement étant plus important pour le délai At=450fs, la premicre
impulsion IR ionise plus le milieu, entrainant une défocalisation importante de la deuxiéme
impulsion IR par les électrons libres. Cette défocalisation entraine une diminution de
I’éclairement de plus d’un facteur 4. Les deux impulsions harmoniques ainsi générées n’ont

plus la méme intensité et le contraste des franges diminue (cf Figure VI-1).

2.3.3 Influence de |’éclairement laser sur les spectres.

L’effet de 1’éclairement sur le contraste des franges est illustré sur la Figure VI-6, dans
le cas de I’harmonique 15 générée dans D’argon, pour deux impulsions séparées

temporellement d’un délai At=150fs. Lorsque I’éclairement augmente, on observe une
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dégradation du contraste du coté bleu du spectre, jusqu’a ce que la modulation disparaisse
totalement. On note en méme temps une augmentation significative de 1’intensité harmonique
du coté bleu, alors qu’elle diminue du coté rouge. La modulation du spectre coté rouge reste
nette bien que le contraste diminue avec 1’¢clairement (de pres d’un facteur 3 lorsque
I’éclairement augmente de 2.10"*W/cm? & 5.10'"*W/cm?). Le méme phénoméne a été observé

sur les harmoniques d’ordre différent.

1,0

0,8

0,6

0,4

Intensité normalisée

-5 -3 -1 1 3 585 -3 -1 1 3 &5 -3 -1 1 3 5
sa (A) sa (A) sa (A)
Figure VI-6 : Evolution du spectre de |’harmonique 15 générée dans I’argon en fonction de

[’éclairement laser dans le milieu. L’éclairement du fondamental est
2.10"W/em? (a) 3,5.10"W/em® (b) et 5.10" W/em” (c).

2.3.4 Asymeétrie des spectres expérimentaux.

Contrairement au cas présenté en section 2.3.2, ou on observe une diminution globale
du contraste des franges (harmonique 11 générée dans 1’argon a un éclairement de
3.10"*W/cm?), I’évolution des spectres avec 1’ordre harmonique ou encore avec 1’éclairement
fait apparaitre une baisse de contraste plus importante du coté des oA négatifs (« bleu »).
Ainsi, I’ionisation du milieu par la premicre impulsion, qui diminue I’efficacité de génération
de la seconde impulsion, a également un autre effet. Cet effet supplémentaire, dynamique, est
la variation temporelle rapide de la densité d’électrons libres dans le milieu dans le front
montant de la premiere impulsion. Reprenons 1’expression de la fréquence instantanée w(t) du

champ harmonique émis, établie a la section B-4.2.1 du Chapitre II a partir de I’expression de
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la phase de la polarisation non linéaire (accord de phase parfait, milieu peu dispersif et

focalisation faible du laser générateur) :

a NL 2 z ]
4 L jaNe(Z”)dz' vy 9 (VI-9)
(0]

ot ot

Le terme ng>0 caractérise la trajectoire contribuant principalement a 1’émission harmonique
selon que I'on se trouve dans le plateau ou la coupure du spectre ; Nc(t) est la densité
¢lectronique instantanée. N¢(t) varie trés rapidement prés du maximum de la premicre
impulsion fondamentale qui ionise le milieu. Nous avons déja montré au Chapitre II que le
terme ON/0t>0 dans (VI-9) avait pour effet de décaler vers le bleu les fréquences IR et par

suite le spectre d’une harmonique. D’autre part la variation rapide au cours du temps de
’éclairement laser dans le milieu, 7, a;—tL, est a lorigine du «chirp» négatif des
harmoniques au cours de la génération.

L’interprétation de I’asymétrie des spectres peut étre la suivante. Les fréquences
bleues (O0A négatif) sont générées dans le front montant de la premicre impulsion
fondamentale, en présence des deux gradients temporels de N¢(t) et de 1’éclairement Iy (t).
Ensuite la partie rouge du spectre de la premicre impulsion harmonique, tout comme la
totalité du spectre de la seconde impulsion ne sont quasiment plus perturbées par la variation
de la densité électronique (Nc(t) quasi-stationnaire), du fait de la défocalisation du faisceau
laser qui intervient dés le front montant de la premiere impulsion. Ainsi, les fréquences bleues
de la premiére impulsion harmonique sont plus « chirpées » que celles de la seconde, a cause
des variations rapides a la fois de la densité électronique et de la phase intrinseéque,
proportionnelle a 1’éclairement laser (plus élevé pour la premicre impulsion). Par contre les
fréquences rouges des deux impulsions continuent de présenter des « chirps » similaires,
conservant leur cohérence mutuelle. La différence de « chirp » due a la phase intrinséque peut
introduire une variation de l’interfrange comme observé coté bleu en Figure VI-3. La
diminution du contraste quant a elle peut étre reliée a la variation temporelle de la densité
¢lectronique comme illustrée en Figure VI-7, par deux simulations effectuées a 1’aide d’un
modele simple & une dimension (LeDéroff 1999). On ne modélise pas ici la variation
temporelle de 1’éclairement donc I’influence du « chirp » intrinséque. Dans le modele, on

considere que le taux d’ionisation instantané y(t) est approximé, dans la gamme d’éclairement

2ar®

comprise entre 10" et 10'> W/cm?, par une loi du type y(t) = yoeffiz . On considere que seule

la premicre impulsion fondamentale ionise le milieu (90%) alors que la deuxiéme, défocalisée
par les ¢électrons libres, ne participe plus a 1’évolution de la densité électronique.

L’¢éclairement dans le milieu est atténué, par conséquent ’efficacit¢ de génération de la
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seconde impulsion harmonique diminue (A=0,1). La densité électronique Ne(t) est obtenue a

partir des équations cinétiques VI-10 traduisant I’ionisation dans le milieu en négligeant la

recombinaison des ¢lectrons (N, :densité d’atomes neutres).

Pty oy, o)

W) (o, (1)

On obtient :

Intensité spectrale normalisée

52,2 53,3 53,4
Longueur d'onde A (nm)

(VI-10)

(VI-11)

Figure VI-7 : Evolution du spectre cannelé de I’harmonique 15 générée dans l’argon. En

trait pointillé : impulsions harmoniques séparées par At=400fs sans ionisation

du milieu. En trait plein : ionisation du milieu de 90% apreés passage de la

premiere impulsion fondamentale.

Le spectre de puissance est calculé pour deux impulsions harmoniques (H15) séparées

de 400fs. On observe entre les deux profils en Figure VI-7 une trés forte diminution du

contraste des franges sur la partie bleue du spectre ainsi qu’une intensit¢ plus forte, par

rapport au coté rouge. La forte augmentation de N¢(t) sur le front montant de la premiere

impulsion implique une perte de cohérence mutuelle sur la partie bleue du spectre. Le

deuxiéme calcul illustre le spectre de puissance, pour le méme délai temporel At et le méme

facteur d’atténuation, sans ionisation. On n’observe alors plus d’asymétrie dans le spectre de
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puissance des deux impulsions harmoniques. Ce modéle permet ainsi d’interpréter
qualitativement [’asymétrie observée sur les spectres expérimentaux pour les forts
¢éclairements de génération (Figure VI-6), mais aussi pour les ordres €levés (Figure VI-3). En
effet, une harmonique d’ordre élevé est générée efficacement a fort éclairement (transition
coupure — plateau), soit plus tard dans I’impulsion laser qu’une harmonique d’ordre plus
faible ; I’ionisation est déja plus développée dans le milieu, affectant d’autant plus 1’émission
harmonique. Des simulations plus poussées a 1’aide du code de propagation sont encore
nécessaires pour confirmer ces phénomenes.

En conclusion, nous avons démontré qu’il est possible de transposer la technique
d’interférométrie fréquentielle aux harmoniques d’ordre élevé. En focalisant deux impulsions
laser IR séparées d’un délai At dans un milieu atomique, on génére deux impulsions
harmoniques séparées de At et bloquées en phase. Les conditions expérimentales sont choisies
pour limiter 1’ionisation du milieu qui dégrade la cohérence mutuelle des deux sources. Les
mesures expérimentales semblent également indiquer 1’existence d’un « chirp » négatif des
impulsions harmoniques, en accord avec des études récentes aussi bien expérimentales
(Chang et al. 1998, LeDéroff et al. 2000) que théoriques (Salieres et al. 1998).

B. Interférométrie fréquentielle a 4 sources.

Apres avoir démontré qu’il était possible de générer deux impulsions harmoniques
bloquées en phase et séparées en temps, nous nous sommes intéressés a la possibilité
d’étendre cette technique a un nombre plus important d’impulsions séparées en temps. Cette
technique d’interférométrie fréquentielle est bien connue dans le visible, comme tel était le
cas pour l’interférométrie fréquentielle a deux sources. Signalons simplement les interférences
dans un Fabry Perot, équivalentes a des interférences spatiales a N ondes suivant les
réflexions multiples du faisceau laser dans la cavité. On observe alors une succession de
franges dont la finesse dépend du nombre de réflexions dans la cavité, soit du nombre de
faisceaux qui interférent.

Le principe de l’interférométrie fréquentielle a N sources harmoniques est alors
identique au cas précédent de deux sources ; le fait d’avoir N champs qui interférent joue
essentiellement sur la finesse F des franges observées, inversement proportionnelle au nombre
d’impulsions N qui interferent. Il est clair que les difficultés inhérentes a 1’ionisation, que
nous avons vues dans le cas de I’interférométrie fréquentielle a deux sources, sont encore plus
importantes dans le cas de la généralisation a N ondes. Les franges devant étre plus fines, la
résolution du spectrométre UVX limite le nombre d’impulsions utilisables pour
I’interférométrie. De plus, il n’est pas possible de produire un train d’impulsions

fondamentales suffisamment courtes et intenses pour que chacune génére efficacement des
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harmoniques. Dans un premier temps, nous rappellerons le formalisme mathématique de
I’interférométrie fréquentielle & N sources. Nous présenterons ensuite une premicre mise en

¢vidence expérimentale avec 4 impulsions séparées en temps.

1. Généralités.

1.1 Formulation mathématique.

On considére N impulsions de champ électrique, décrits successivement par :

E, (t) =E, (t)eiwot
_ _ i (t=At)+id)

Ey (t) = \/ZEO (t - (N - l)At)ei“’O("(N‘l)A’)*i5N—1

On suppose que les N-1 impulsions apres E;(2) sont toutes atténuées par le méme facteur JA ,
et séparées entre elles par le méme délai temporel As. Cette hypothése se justifie en
considérant que 1’ionisation du milieu a principalement lieu pendant la premiere impulsion,
comme cela était le cas pour I’interférométrie a deux sources. Nous considérons également un

déphasage relatif §,=nd; du champ électrique E, (a partir de n=2) par rapport a E,(?). La

N
transformée de Fourier du champ total ()= ZE ,(¢) s”écrit alors :
1

E(a)) = E(a) -, ){ 1+ \/Zeigle’i“’A’ 4ot \/Zeié"zv—] e*ia)(N—l)At }

~ N-T

E(a)—a)o ){1 +\/Zzel(5nnwm)} (VL-13)
1

:E(a)—a)o){lJr\/ZS}

La somme S des exponentielles dans I’équation VI-13 est une série géométrique ; elle a pour

expression :

G (6 -om) 1 — ol (V-1)(6) —eont)

1— ei(51 —wAt)

(VI-14)

Le spectre de puissance de ce rayonnement s’écrit alors :
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T(w)=|E(@-o, ] [1+745]

N , (VI-15)
=B, ) (1+ 485" +VA(s+5")
Finalement le spectre de puissance total devient” :
sin’ (Nz_l(a)Az -0, )J N sin( 2_ (At -6, )j
I(@)=T,(w)} 1+ 4 +2\/Zcos(— WAt -6, j (VI-16)
(@)=1,( sinz((wAt_§1 )j 2( ) sin((wAt—é, ))

2 2

Si on suppose maintenant que les termes de phase relative sont nuls et que les différents
champs ne sont pas atténués (le facteur d’atténuation A est alors égal a 1), on retrouve, apres
quelques développements trigonométriques, la formule bien connue d’interférence entre N

champs identiques :

sin’ ( wAt]
T(0)=T,(0)—2 2 (VI-17)

. ZEa)Atj
sin?| —
2

Ainsi le spectre de puissance de N impulsions identiques présente, a I’intérieur de 1’enveloppe

correspondant a une impulsion, une succession de franges brillantes et sombres, dont la
période dans le domaine des fréquences est Aw =A_ (cf. interférométrie a deux sources).
4

Nous avons cependant un paramétre supplémentaire qui va déterminer la finesse des franges,
et qui est inversement proportionnel au nombre d’impulsions. Ce terme de finesse est la
conséquence de la modulation supplémentaire, N fois plus rapide.

La Figure VI-8 compare les spectres de puissance de H17, calculés respectivement
pour 2 et 4 impulsions. Le calcul a 2 impulsions est identique a celui de la Figure VI-1
(At=200fs, A=0,1). Par contre, dans le spectre de 4 impulsions harmoniques (H17), décalées
entre elles d’un délai At=200fs, on observe un rétrécissement d’un facteur 2 de la largeur des
franges principales (Lsw4=0,72.10" s au lieu de Ls,»=1,44.10" 5™ pour deux sources) et
I’apparition de pics satellites, compliquant la structure de I’interférogramme. La périodicité
des franges principales reste la méme que celle dans le cas de deux sources. Ce rétrécissement
de la largeur des franges pour 4 impulsions, et I’apparition des pics satellites se comprennent

trés facilement a partir de I’équation VI-17, qui peut se réécrire comme :

% On retrouve pour N=2 et §,=A¢ 1’expression VI-4 du spectre de puissance déterminée pour I’interférence

fréquentielle entre deux impulsions harmoniques au §1.2.
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~ ~ WAt w2 At
I(a))zlo(a))xl6cosz( > jcosz( 5 j (VI-18a)
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Figure VI-8 : Spectre de puissance de [’harmonique 17 générée dans [’argon pour deux
harmoniques séparées temporellement de At=200fs (trait pointillé) et pour 4

impulsions toutes décalées en temps du méme délai (trait plein).

Le spectre de puissance peut donc étre vu comme le produit d’'une enveloppe Iy(w) par la
modulation en ®wAt/2 et la modulation deux fois plus rapide en wAt. L’effet de double

modulation VI-18a est encore illustré sur la Figure VI-9.
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Figure VI-9 : Trait plein : modulation en wAt/2. Trait pointillé : modulation en wAt. Le

produit des deux est représenté en trait plein épais.
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Dans le cas plus général de 2 + 2 impulsions, séparées de At dans chaque couple, les

deux couples étant séparés de AT, le spectre de puissance s’écrit :

I ()= To(w)x16cos2(%mjcosz(g] (VI-18b)

La relation (VI-18b) est identique a (VI-18a) quand AT=2At. A partir de (VI-18b), on peut
vérifier que la valeur particuliére AT=2At correspond a un « bon affinement » des franges

principales : pas de dédoublement, pics satellites réduits.

1.2 Effet du délai AT entre les deux couples sur ’interférogramme.

Il est intéressant d’étudier la variation du spectre de puissance I(,AT) avec le délai
AT entre les deux couples de deux impulsions séparées de At. Notons, par exemple, qu’a
partir d’un délai AT, fixé, I’allure du spectre I(w,AT) évolue de fagon « quasi-périodique »,

avec une quasi-période égale a T, période harmonique, quand AT reste voisin de ATy. En

. . ) . .. 2r
effet, le spectre de puissance d’une impulsion harmonique o reste voisin de o, =——, de

q

sorte que (w-w,)T,<<2z. On peut donc écrire, pour AT=AT+T, (délai différent d’un petit

. AT, T, AT,
nombre de périodes Ty): COSZ(Q(ATO-FT )jzcosz(a) Ctw —"j:cosz(a) Oj. Les
2 1 2 2 2

profils I(®,ATy) et I(w,AT) sont donc identiques pour la résolution spectrale finie de la
mesure. Dans la suite, nous considérons 1’allure des spectres I(m,AT) pour les délais AT

successivement proches de la valeur particuliére 2At et grands devant 2At

1.2.1 AT proche de 2At.

Nous avons déja montré dans le cas de I’interférométrie a 2 sources (cf. Figure VI-1),
qu'un déphasage de m entre les deux impulsions provoque un décalage d’une demi-frange
dans le spectre puissance des deux impulsions harmoniques, correspond a un décalage en

temps de T4/2=1,35/q fs. Dans le cas de 4 impulsions, quand AT=2At+T,/2 la discussion ci-

) ) AT . 2At
dessus conduit a écrire :cosz(a) 7) ~ smz(a) 7) . On s’attend donc a un profil I[(m,AT) trés
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différent du profil I(®,2At). C’est ce qu’illustre la Figure VI-10, ou on observe un
dédoublement des franges. La largeur 4 mi hauteur des franges principales est de 0,72.10'* s™
dans les deux cas. Pour produire un affinement sans dédoublement des franges, en passant de
2 a 4 impulsions, il est nécessaire de contrdler le décalage entre les deux couples d’impulsions

a I’échelle d’une demi période harmonique T

1,0

0,8

0,6

0,4

Intensité normalisée

0,2

0,0 F<

4,0x10" 4,01x10" 4,02x10"

Fréquence o (s™)

Figure VI-10 : Spectres de puissance de 2 couples de deux impulsions séparées du délai
AT=2At (en trait plein) et AT=2At+T,/2 (en trait pointillé). Les deux

impulsions dans chaque couple sont séparées de At.

1.2.2 AT grand devant 2 At.

Nous montrons pour cela en Figure VI-11, le spectre de puissance de deux couples
d’impulsions (At=200fs, A=1) quand le délai AT=4At. On observe un rétrécissement des
franges principales encore plus important (L’5m,4=0,38.10]4S'I=L5m,6) que pour AT=2At,
accompagné d’une augmentation de I’énergie contenue dans les pics satellites. Ce cas est en
fait comparable a celui de 6 impulsions bloquées en phase, décalées réguliérement en temps
par le méme délai At (cf. Figure VI-11 en trait plein). La largeur des pics principaux est alors

la méme et I’intensité des pics satellites est treés fortement diminuée.
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Figure VI-11 : Spectre de puissance de deux couples d’impulsions formés de deux impulsions
séparées temporellement de At, les couples étant séparés de AT=4At (trait
pointillé), et spectre de puissance de 6 impulsions régulierement séparées de

At (trait plein).

2. Démonstration expérimentale de Dinterférométrie fréquentielle a 4

impulsions.
2.1 Dispositif expérimental.

2.1.1 Génération des 4 impulsions.

Le montage expérimental utilis¢ pour produire les 4 impulsions fondamentales qui
génerent 4 impulsions harmoniques bloquées en phase est schématisé en Figure VI-12. Dans
une premicre étape, nous reprenons la technique schématisée en Figure VI-2 : I’impulsion
laser principale est divisée en deux impulsions de mémes amplitude et polarisation, séparées
de At, en traversant une lame biréfringente et un polariseur. L’épaisseur de la lame fixe le
délai At=120fs (cf. §2.2). Dans une deuxieme étape, le couple d’impulsions laser est injecté
dans un interféromeétre de type Michelson, déja utilis¢é dans ’interférométrie spatiale (cf.
Chapitre V). Au passage par une premicre lame séparatrice (50%), le couple d’impulsions est

réfléchi (couple C)) et transmis (couple C,) respectivement vers deux jeux de miroirs formant
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des coins de cube. Les couples C; et C, sont finalement transmis/réfléchis par une seconde
lame séparatrice identique a la premicre. Les deux coins de cube étant montés sur des
translations motorisées (résolution de ~1pm sur le bras C; et de ~1nm sur le bras C,), on peut
ajuster la longueur des bras pour obtenir en sortie de I’interférometre deux couples
d’impulsions C; et C, séparés d’un délai AT variable. On peut ainsi passer par toutes les
configurations possibles pour AT, a At fixe. Il est possible, en réglant la longueur relative des
bras grace aux deux niveaux de précision, d’ajuster la valeur de AT a 2At ou plus, mais aussi
controler ce délai a I’échelle d’une demi-période harmonique. Pour cela il est nécessaire de
calibrer avec précision la correspondance pas/délai pour chaque bras. La superposition
spatiale des deux couples d’impulsions dans le plan perpendiculaire a I’axe de propagation est
obtenue en réalisant une interférence totalement destructive puis constructive (pour deux
positions proches d’une translation motorisée, 1’autre étant fixée), entre les deux couples
d’impulsions en sortie du Michelson (teinte plate). Tout écart a la superposition des fronts
d’onde se signale par des franges d’interférences ; on retrouve la teinte plate en réglant les
miroirs du coin de cube. Cette superposition spatiale des impulsions est vérifiée, d’une part
sur le fondamental, d’autre part sur les harmoniques, grace au systéme d’imagerie (MCP)

placé au plan focal du spectrometre UVX.

enceinte de génération
+
spectromeétre XUV

- } At Lames
¥y ARa [ séparatrices
g
A

Lame biréfringente T~
o /

Polariseur A§ /'
CI //
/ /7
‘ / \
' Miroirs Translation
s piézoélécrique
Moteur pas a pas

Figure VI-12: Schéma du dispositif expérimental utilisé pour la génération de quatre

impulsions laser décalées en temps.
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2.1.2 Calibration des platines de translation.

La calibration des pas en temps (translation) de chaque moteur est effectuée en
enregistrant la trace d’autocorrélation du premier ordre des champs fondamentaux. Cette trace
est obtenue en faisant varier le délai AT entre les deux couples d’impulsions IR, de fagon a ce
que les impulsions se recouvrent deux a deux. Le signal résultant (teinte plate brillante ou
sombre) est enregistré a I’aide d’une photodiode sensible a I’IR : on obtient alors la trace
interférométrique d’autocorrélation du premier ordre représentée en Figure VI-13. Cette
figure ne montre que deux des trois enveloppes de recouvrement que I’on obtient. En effet, les
deux couples d’impulsions sont initialement séparés, puis en variant la longueur d’un des
bras, deux impulsions se recouvrent, puis 4 impulsions deux a deux, et pour finir & nouveau
deux impulsions, donnant lieu a trois battements. A partir de la trace d’autocorrélation (fit par
une fonction sinus) on détermine une période de 2,7fs qui correspond bien a la période
optique pour I’IR.

20

-
o
T

N
o
T

Signal d'autocorrélation (u.arb)
o
=

ool 11 PR IR NN N NNTR ISR RS RS
100 150 200 250 300 350 400 450 500 550 600 650 700

Pas moteur

Figure VI-13: Trace d’autocorrelation partielle du premier ordre des deux couples

d’impulsions IR.

Sur le bras a faible résolution, les miroirs sont montés sur une translation motorisée
Micro Contréle dont le pas minimum est 78nm, correspondant a un retard de 0,52fs, pour un
aller-retour du faisceau réfléchi par le coin de cube (2x78.107/c). Le second bras a haute
résolution de I’interférometre est controlé par une platine munie d’un cristal piézoélectrique
dont le déplacement minimal est de 1nm. On a donc un contrdle temporel a 1’échelle de 6,7as
(1as=10"%fs), qui devrait nous permettre d’observer des changement dans le spectre

d’interférence a I’échelle d’une demi période harmonique To/2. Cette méthode permet, en plus
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de la vérification de la calibration des platines de translation, d’obtenir une origine temporelle
pour le délai AT entre les deux couples d’impulsions : elle est donnée par la position moteur
correspondant au maximum de la trace d’autocorrélation, lorsque les deux couples

d’impulsions sont exactement superposeés.

2.2 Résultats expérimentaux.

2.2.1 Exemples d’images au foyer spectral du spectrométre UVX.

L’observation des franges spectrales dans le cas de I'interférométrie fréquentielle a 4
ondes est réalisée grace au spectrometre UVX présenté au Chapitre 1. La fente de sortie et le
photomultiplicateur d’électrons, qui servait de détecteur dans le cas de I’interférométrie a
deux sources, sont remplacés par un systéme de galettes de micro-canaux couplées a un écran
phosphore, placé au foyer du spectrometre UVX. Nous obtenons ainsi, en un seul tir laser et
pour une position donnée du réseau, le spectre total des 4 impulsions, ce qui n’était pas le cas
des mesures présentées au §A-2.2. L’utilisation du systéme d’imagerie diminue le temps
d’acquisition qui était trés long dans la méthode précédente, et évite ainsi un brouillage des
franges di a de possibles instabilités mécaniques du Michelson. Les galettes de micro-canaux
ayant une résolution spatiale de 1’ordre de 80um, elles ont été utilisées sous une incidence
rasante de 12°, ce qui autorise une résolution effective 5 fois plus grande.

En Figure VI-14a, nous montrons les spectres de I’harmonique 11 générée dans le
xénon (~2.10°W/cm?), enregistrés avec les galettes de micro-canaux dans le plan focal du
spectrometre UVX. Les deux bras du Michelson sont trés 1égerement désalignés de fagon a
observer I’un au dessus de 1’autre les spectres de puissance résultant de 1’interférence des
deux impulsions décalées en temps I'une par rapport a I’autre de chacun des deux couples
(At=120fs, retard appliqué par la lame biréfringente et le polariseur). Les deux couples sont
décalés temporellement 1’'un par rapport a 1'autre de AT~2,5At. Les deux figures
d’interférence, distinctes, sont identiques mais décalées spatialement. Signalons que ’on
passe du coté bleu au coté rouge du spectre d’interférence en allant de gauche a droite.
Lorsque les 4 impulsions sont superposées spatialement, pour le méme délai AT, on observe
un net rétrécissement de la largeur a mi-hauteur des franges d’interférence, Ls,4=7%1 pixels
(Figure VI-14b), alors que dans le cas de deux impulsions Ls,,=18%1 pixels (Figure VI-14a).
Le rapport entre ces deux largeurs est 2,5 dans la limite d’incertitude de la mesure.
L’affinement des franges est ici plus important que celui attendu pour 4 impulsions
réguliérement espacées dans le temps. En effet, ce cas est équivalent a I’interférence qui serait
obtenue avec 5 impulsions réguliecrement décalées en temps du méme délai At. Un effet

similaire a été prévu théoriquement au §1.2.2 en considérant 2 couples d’impulsions séparés
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par 4At (cas équivalent a 6 impulsions). Ceci explique pourquoi on distingue des pics
satellites relativement intenses (cf Figure VI-11).

(b)

A

Figure VI-14 : (a) Spectres de puissance de 4 impulsions deécalées (At=120fs) deux a deux,
formant ainsi deux couples d’impulsions décalés de AT=300fs, non
superposés spatialement. (b) Spectre obtenu lorsque les deux couples sont

superposés spatialement.

Grace a la calibration de la longueur des bras du Michelson, nous pouvons régler le
délai AT entre les deux couples d’impulsions a la valeur AT=2At. La résolution ~Inm de la
translation piézoélectrique permet d’ajouter un nombre impair m de demi-périodes Ty/2 au
délai AT (AT=2At+mTy/2, m tel que mTAw<<2m ou Aw, est la largeur du spectre d’une

impulsion) et d’observer la modification des spectres de puissance.

Al

(b)

Al

m

Figure VI-15 : (a) Spectre de puissance des deux couples d’impulsions décalés en temps de
AT=240fs (2A4t). (b) Spectre d’interférence obtenu lorsque les deux couples
sont décalés en temps de 2At+mT,/2 (m impair).
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La Figure VI-15(a) illustre le cas ou AT~2At et la Figure VI-15(b) le cas ou AT~2At+mT/2.
Dans le premier cas on observe clairement un rétrécissement de la largeur des franges d’un
facteur 2, par rapport au spectre de deux impulsions, Lg,4=9%1 pixels (Lsy4="2Lsw2), tout en
conservant I’interfrange Ai=30t1pixels. Par contre lorsque AT=2At+mTy/2, comme c’est le

cas en Figure VI-15b, I’allure du spectre change notoirement : le nombre de franges brillantes

a doublé (coté bleu) de sorte que I'interfrange Ai =14+1pixels= %Ai . Comme dans le cas

a), ces franges ont une largeur 2 fois plus étroite que dans les spectres a deux impulsions.
Cependant elles sont maintenant décalées (de part et d’autre) par rapport a celles du spectre

a). Les spectres mesurés sont comparables a ceux calculés (cf. Figures VI-10 au §1.2.1) : ils

traduisent la modulation en sinz(a)At) du spectre a deux impulsions. Le spectre en Figure
VII-15b n’est pas symétrique. En effet, a la différence du coté bleu modulé en sin’(wAt), le

coté rouge du spectre est toujours modulé en cosz(a)At) (largeur diminuée, méme nombre de

franges brillantes). Une analyse plus précise de ces profils spectraux semble donc nécessaire.

Pour cela nous allons étudier plus en détail les profils de coupe obtenus a partir de ces images.

2.2.2  Analyse des profils de coupe.

L’analyse considére les profils que 1’on obtient a partir des images 2D des spectres en
Figures VI-14 et VI-15, en prenant une coupe selon I’axe spectral. La premicre étape consiste
en une calibration de I’axe spectral (pixels) en longueur d’onde. Pour cela, nous enregistrons
une image du spectre de deux impulsions décalées en temps par la lame biréfringente et le
polariseur, sans passer par le Michelson. Le délai At temporel entre les deux impulsions étant
connu At=120fs. Nous connaissons également 1’interfrange théorique en nm (VI-7), que nous
pouvons relier a I’interfrange mesuré en pixels. Leur rapport, mesuré par exemple dans le cas
de H13, est de 30pixels/A. En Figure VI-16 nous comparons les profils suivant A du spectre
de deux impulsions et du spectre de deux couples d’impulsions (At, AT~2At). Comme sur les
images 2D, il apparait de maniére trés claire que les franges sont affinées d’un facteur 2 dans
le cas de 4 impulsions, I'interfrange (nombre de franges brillantes) restant le méme. Nous
avons également reconstruit mathématiquement le spectre de 4 impulsions a partir du spectre
expérimental obtenu pour deux impulsions en utilisant I’expression VI-18 de I(w,2At). Apres

normalisation par Io(®) :

A A A A
16 cos’ (%tj cos’(wAt) = 4 cos{%tj —4 cos‘(%tj +4cos’ (%tj (VI-19)
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I(w,2At) s’exprime donc simplement a partir de [ (a),O):16cosz(wTAt], a partir de cette

. WAt . L . " < g
formule, ou COSZ(T] est la modulation expérimentale, c’est a dire du spectre de deux

impulsions. La courbe reconstruite correspond bien a la courbe mesurée pour les 4
impulsions, du moins du c6té rouge du spectre. Nous verrons plus loin pourquoi le cdte bleu

n’est pas reproduit.

Intensité normalisée

51 (A)

Figure VI-16 : Spectre de puissance de deux impulsions décalées en temps de At (trait
pointillé). Spectre de puissance I(w,2At) de 4 impulsions (trait plein). Spectre
de 4 impulsions calculé a partir du spectre expérimental de deux impulsions

(trait point).

Toujours a partir de la formule VI-18, nous pouvons établir la forme d’un fit

permettant de déterminer le délai AT entre les deux couples d’impulsions. Dans le profil

spectral centré a la longueur d’onde harmonique, on écrira @ =@, +éw~w,—c— . Les
q

spectres expérimentaux étant centré sur la longueur d’onde centrale de I’harmonique, il est
nécessaire de linéariser la fréquence ® apparaissant dans I’expression VI-18 au voisinage de
la fréquence centrale de I’harmonique et de transposer le tout dans le domaine des longueurs

d’ondes. On utilise alors comme fonction de fit des profils spectraux :

T
- At

I AT-81)  (VI=20)

_ _ 2
(@,AT)=A+ Bexp{%} cos’ (f -OA-a)cos’(
i
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Les paramétres A, B, C et D définissent I’enveloppe approximativement Gaussienne du profil
spectral. Pour initialiser le fit, on fixe le délai At a 150fs, ce qui détermine I’interfrange Ai
résultant pour deux impulsions. Les paramétres variables sont alors le délai AT entre les deux
couples d’impulsions et le coefficient o, facteur correctif du délai At (donc également
I’interfrange). L’introduction du facteur correctif oo du délai At, déterminé par I’épaisseur de
la lame biréfringente se justifie par le fait que 1’alignement de la lame doit étre parfait ; un
désalignement de quelques degrés peut entrainer un allongement du délai At de plusieurs

femtosecondes par rapport a la valeur théorique.

100

[0}
o

60

40

Intensité (u. arb.)

20

100 | (b)
80 -
60 |-

40

Intensité (u. arb.)

/
20 W v ! v ! l ‘U !

Figure VI-17 : Spectre de puissance expérimental de 4 impulsions (HI11) décalées en temps
de 2At+mT,/2 en trait plein avec m pair (a) et m impair (b). En trait pointillé

sont représentes les fits effectués a partir de la formule théorique VI-20.
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La Figure VI-17a présente un spectre expérimental de 4 impulsions (H11) ainsi que le
fit utilisant I’expression VI-20; les paramétres de fit sont AT=231,9fs et a=0,8 qui
correspond a un délai At=120fs (au lieu de 150fs). Le fit confirme que le délai AT differe
légerement de 2At, AT=2At-33T,. Pour AT différant de 2At par un petit nombre entier de
périodes T, (cf. discussion au §1.2.1), I’effet escompté est toujours présent : on observe tout
de méme un rétrécissement de la largeur des franges par rapport au spectre de deux
impulsions, tout en conservant I’interfrange. Considérons maintenant le profil ou I’on observe
un doublement du nombre de franges. Les parametres du meilleur fit sont désormais a=0,83
et AT=250,35, qui correspond a AT=2At+11T4/2. AT différant de 2At par un nombre impair

(faible) de Ty/2 ; la modulation est en sinz(a)At) et prend ’allure que I’on a décrite au §2.2.1

(et théoriquement au §1.2.1).

Les effets de phase observés sur les spectres en Figure VI-17 sont bien dus a une
variation contrélée de délai AT, et non a une mauvaise superposition spatiale des deux couples
d’impulsions. En effet, par exemple pour I’harmonique 11, il faut un angle de 0,011° entre les
axes de propagation des deux couples, pour que ceux-ci soient déphasés d’une demi-période
harmonique. Ceci correspond a un décalage spatial de 200um entre les images des deux
couples d’impulsions dans le plan focal du spectrométre UVX. Cet écart serait détecté
facilement étant donné la résolution spatiale du systéme d’imagerie (16pum). La variation de
I’allure des spectres en Figure VI-17 est donc bien due a une variation contrélée du retard
entre les deux couples d’impulsions a 1’échelle d’une demi-période harmonique (ou encore a
I’échelle attoseconde).

Sur I’image montrée en Figure VI-15b nous avons noté I’asymétrie des franges entre
coté bleu et coté rouge. Le profil correspondant est présenté en Figure VI-18a. On observe
clairement le changement de ’interfrange Ai, qui est deux fois plus grand du coté rouge que
du coté bleu. La largeur des franges est sensiblement plus importante du c6té rouge. Le
contraste est également dégradé du coté bleu. L’éclairement pic de génération est de I’ordre
de 6.10"”W/cm?, proche de I’éclairement de saturation dans le xénon. En Figure VI-18b est
présentée une simulation pour I’harmonique 11 ou les 4 impulsions sont réguliérement
espacées du délai At=150fs. Ce calcul numérique est effectué¢ a 1’aide du code de propagation
3D ; nous tenons compte des effets d’ionisation du milieu dans 1’accord de phase mais aussi la
defocalisation des impulsions IR. Ainsi, les trois autres impulsions sont respectivement
atténuées d’un facteur 0,8, 0,5 et 0,4 par rapport a la premiére impulsion. Ces calculs
montrent que la densité électronique n’évolue plus beaucoup apres passage de la premicre
impulsion. Le spectre de puissance calculé pour un éclairement pic de 7.10"°W/cm?® et une
pression dans le milieu de ’ordre de 120Torr, retrouve clairement 1’asymétrie dans la
périodicité des franges entre les cOtés bleu et rouge, qui a été observée expérimentalement. De
plus, les franges sont également plus larges dans le c6té rouge du spectre. Bien que ce calcul

ne reproduise pas parfaitement le spectre expérimental, il semble toutefois indiquer, comme
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pour l'interférométrie fréquentielle a deux impulsions (cf. A §2.3.4), que I’ionisation qui
introduit une défocalisation des impulsions laser peut modifier les phases relatives des 4
impulsions harmoniques (en particulier de la 1™ impulsion par rapport aux 3 suivantes). Il est
important d’insister sur 1’effet couplé de 1’ionisation et de la défocalisation, qui introduit des
perturbations dans le profil temporel des 4 impulsions harmoniques. Ceci se traduit par une
asymétrie entre cOtés bleu et rouge du spectre de puissance, qui différent a la fois par le

contraste, la largeur de frange et ’interfrange.

(@)

_
o
T

o
(&)}
T

Intensité normalisée

o
o
T
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-
o

Intensité normalisée
o
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0,0

Figure VI-18 : (a) Spectre expérimental de 4 impulsions. (b) Simulation tenant compte d 'une
variation rapide de la densité électronique au cours de la génération du coté

bleu de la premiere impulsion harmonique.

Finalement, nous avons pu démontrer qu’il est possible de générer quatre impulsions
harmoniques séparées en temps et bloquées en phase, comme dans le cas de I’interférométrie
fréquentielle a deux sources. L’interférométrie fréquentielle est une technique puissante de
diagnostic résolu en temps. Dans le cas de 2 impulsions, nous I’avons notamment utilisée
dans la mesure de la densité électronique d’un plasma créé par laser, résolu en temps a
I’échelle femtoseconde. Nous allons maintenant détailler cette application de I’interférométrie

fréquentielle.
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C. Application de la technique d’interférométrie fréquentielle a deux

sources au diagnostic d’un plasma.

Au Chapitre V nous avons rappelé D'intérét que présente ’interférométrie UVX
utilisant les harmoniques d’ordre élevé, pour la mesure résolue en temps de la densité
¢lectronique d’un plasma. La premiére expérience que nous avons réalisée a eu pour but de
démontrer les potentialités de la technique d’interférométrie fréquentielle pour le diagnostic
plasma. Pour cela, un plasma sous dense a été produit en focalisant un faisceau laser intense
dans un jet de gaz a haute densité. La deuxiéme expérience a €té une tentative de mesure de la
densité ¢€lectronique d’un plasma produit par cible solide ; elle n’a pas donné les résultats
escomptés en raison de divers problémes que nous détaillerons. Ces deux expériences ont été
réalisées en collaboration avec I’équipe Ultra Haute Intensit¢é du SPAM, composée de T.
Auguste, P. Monot, P. D’Oliveira et S. Dobosz.

Comme pour I’interférométrie spatiale appliquée au diagnostic plasma (cf. Chapitre
V), I’application de I’interférométrie fréquentielle a la mesure de la densité électronique d’un
plasma utilise un schéma de type pompe-sonde. Dans ce schéma, I’impulsion laser de pompe
produit un plasma sur cible gazeuse ou solide, soit une densité électronique Ne(t) rapidement
variable sur I’intervalle de temps At. Les deux impulsions harmoniques jumelles décalées en
temps mais superposées spatialement constituent la voie sonde. Si la premiére impulsion voit
un milieu ou la densité est Ne(t) (éventuellement nulle), la deuxieéme impulsion voit une
densité Ne(t+At), trés supérieure a Nc(t) dans le cas ou I’impulsion pompe ionise le milieu
entre les deux impulsions sonde. Le déphasage relatif des deux impulsions s’écrit alors :
A¢:%An ou L est la longueur du milieu traversé et An la variation de I’indice de
réfraction entre les instant t et t+At. Ce déphasage relatif se traduit par un décalage des franges
obtenus par interférométrie spectrale. On peut alors distinguer deux modes de mesure
schématisés en Figure VI-19, selon le décalage temporel variable T entre la premicre
impulsion sonde S; et la pompe. Si S; se propage dans le milieu avant la pompe, seule la
deuxiéme impulsion sonde S, voit un milieu perturbé et se trouve déphasée : c’est le mode
absolu (t<0). Si S; et S, se propagent dans le milieu apres la pompe, elles seront toutes les
deux déphasées, mais de maniere différente, selon le temps d’évolution de la perturbation :
c’est le mode relatif (t>0). Pour finir, dans le mode relatif, lorsque la pompe ionise le milieu
longtemps avant S; et S,, les deux sondes peuvent se propager dans un milieu qui n’évolue
quasiment plus pendant le temps At ; le déphasage entre S; et S, est alors nul. Par contre si le
milieu évolue encore, méme faiblement pendant le temps At, il reste un déphasage non nul

entre S; et S, ; on observe encore un décalage des franges spectrales.
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T variable Mode absolu
1¢¢ sonde 2¢me gonde
=référence

Pompe ‘
» = t
Sens de propagation At
</
T variable Mode relatif
-«
1¢ sond A
sonce 2¢me sonde

=référence

Pompe

Lt

Figure VI-19 : Schéma des différents modes de mesure selon le délai t entre ['impulsion

At

pompe et ['impulsion sonde servant de référence. La propagation des

impulsions pompe et sonde est colinéaire.

1. Plasma produit par un jet atomique dense.

1.1 Dispositif expérimental.

Cette premiere expérience de démonstration des potentialités de 1’interférométrie
fréquentielle avec les harmoniques, pour le diagnostic plasma, a été réalisée sur le laser multi
terawatts UHI10 du CEA Saclay (800nm, 60fs, 800mJ, 10Hz). Le dispositif expérimental
utilisé est schématis¢ en Figure VI-20. Une faible fraction, ImJ, de I’énergie totale du
faisceau laser UHII0 est prélevée pour générer dans un premier jet pulsé de xénon deux
impulsions harmonique (H11, 72nm) décalées en temps de At=300fs, bloquées en phase,
selon le principe décrit a la section A de ce chapitre. Les deux impulsions harmoniques sont
focalisées par un miroir torique (focale Im sous incidence rasante, grandissement=1) au
centre d’un jet dense d’hélium. Les franges spectrales résultant de I’interférence de ces deux
impulsions sont enregistrées avec un systéme de galettes de micro-canaux couplées a un écran
phosphore, placé dans le plan focal du spectrométre UVX (cf. Chapitre I). Le systéme
d’imagerie est incliné sous un angle de rasance de 8° par rapport au faisceau incident afin

d’augmenter la résolution spatiale effective de la détection. La taille du faisceau harmonique
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au foyer du premier miroir torique, dans la zone d’interaction avec le jet d’hélium, est

mesurée par Foucaultage ; elle est de I’ordre de 160um a 1/e.

UHI10 (800nm, 60fs)
160 mJ

Détection
' jet d’helium
(N> 10" at/cm?3)

Jet de xénon
=>harmoniques

2¢me impulsion
harmonique

1¢r¢ impulsion
harmonique

Figure VI-20 : Schéma du dispositif expérimental pour démontrer la possibilité de mesurer
la densité électronique d’un plasma créé par laser en utilisant la technique

d’interféerométrie fréquentielle avec les harmoniques d’ordre élevé.

Le plasma est produit en focalisant le faisceau laser UHI10 (160mJ) a £/3.5, au centre
du jet d’hélium au moyen d’un miroir parabolique. La taille maximale du plasma est mesurée
par ombroscopie 4 800nm ; elle est de 270um. La densité atomique du milieu (2,5.10"
atomes/cm’) a été mesurée par interférométrie a 800nm. L’hélium pour le gaz cible et
I’harmonique 11 du xénon ont été choisis afin d’éviter I’absorption du rayonnement
harmonique par le gaz neutre présent autour et avant création du plasma. Les faisceaux sonde
font un angle de 45° par rapport a la pompe, en raison de probléme d’implantation dans
I’enceinte expérimentale. La non colinéarité des faisceaux complique I’analyse de 1’évolution

temporelle de la densité électronique du plasma, comme nous le verrons plus loin.

1.2 Mesure de la densité électronique du plasma.

La mesure de la densité ¢€lectronique Nc(t) est effectuée en enregistrant de facon

systématique, en acquisition monocoup, les spectres des deux impulsions harmoniques sonde
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Si et Sy, en fonction du délai t entre S; et la pompe. Etant donné que la taille du foyer
harmonique est inférieure a la taille du plasma, nous ne sondons que localement la densité
¢lectronique de ce dernier. De plus, la résolution spatiale finie de 1’optique et du détecteur ne
permettent pas de faire I’image du plasma. Ceci implique que le réseau de franges est décalé
globalement lorsque S; et S, présentent un déphasage relatif. La Figure VI-21 montre
I’évolution du systéme de franges en fonction du délai t sur un intervalle de temps allant de —
800fs a +800fs.

=700 0 700

Délai pompe sonde t (fs)

Figure VI-21 : Variation du réseau de frange intégré spatialement en fonction du délai entre

la pompe et les sondes.

Lorsque le plasma est généré aprés le passage de S; et S, (t1<-At) le décalage de franges reste
nul. A mesure que T augmente (pompe entre S; et S, correspondant a -At<t<0) le décalage
augmente puis rediminue de fagon symétrique (pompe avant S; et S, correspondant a t>0).

L’analyse que nous effectuons a pour but de déduire du décalage de frange mesuré en
fonction du délai 1, la variation temporelle de la densité électronique correspondante. Nous
savons que la densité électronique N¢(t) induit un déphasage entre les deux faisceaux sondes
qui s’écrit:

27k X, V,2,1 o> (x,y,z,t — At
A¢(x9y9t):¢2(x’y’ ) §01 X y9 = ﬁj \/ —2)—\/1’13— P( 2 ) dz
0

(0]

(VI-21)
ou no~1 est 'indice du milieu neutre a la longueur d’onde harmonique et o, la fréquence

d’oscillation plasma qui dépend de N(t). La géométrie de I’interaction est illustrée en Figure

VI-22 ; la voie sonde et la voie pompe se croisent sous un angle 6=45°. A I’instant to, la
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pompe qui se propage selon ¥ produit une densité électronique Ne(t-t-'¥/c) qui est paramétrée
afin de reproduire temporellement un front de montée rapide ainsi qu'une décroissance plus
lente (temps caractéristique T), simulant la recombinaison des ¢électrons avec les ions du

milieu 1onisé :

N.(6)= N, (ij T (VI-22)

Le déphasage ¢;(x, 7) de la sonde S; traversant I’objet déphasant a 1’abscisse x, pour un délai t

fixé, s’écrit :

2 xtg@+1sin@
plrr)=—— N{t —7— Ejdz (VI-23)

1
PP
A20°m 2, c

avec ¥=zcosB+xsin@ et [ la largeur de 1’objet déphasant. La géométrie conduit donc a un
mélange spatio-temporel, tout se passant comme si les deux voies pompe et sonde projetées
sur un méme axe ne se propageaient plus a la méme vitesse. Le calcul numérique, effectué
pour les paramétres de 1’expérience estime successivement les déphasages ¢;(x,7) (S)) et
»(x, 7) (Sy), et le déphasage relatif Ag=g;(x, 7)-@;(x, 7) en fonction du délai t. Afin de pouvoir
comparer directement la valeur mesurée et la valeur calculée, il est nécessaire de moyenner
celle-ci sur I’étendue x des faisceaux sondes (ces derniers étant de plus petites dimensions que
le plasma, la densité électronique sondée selon y est homogene).

Cette géométrie de I’interaction (sonde a 45°) dégrade la résolution temporelle a cause
du mélange spatio-temporel des valeurs des densités sondées. La résolution temporelle
optimale serait obtenue dans le cas d’une géométrie colinéaire des faisceaux sonde et pompe

et prendrait pour valeur la durée de I’impulsion sonde (<50fs).

N, (t-7- ¥/c)

Voie

sonde z v v
Voie ¥
pompe

Figure VI-22 : Géométrie de [’interaction a t et t fixés de la voie sonde et de [’objet

dephasant N,(t) produit par la pompe.
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Nous présentons en Figure VI-23 la comparaison des déphasages mesurés et calculés.
Les déphasages VI-23 sont calculés en supposant une ionisation instantanée du milieu (o tres
grand dans VI-22) et un temps de recombinaison long devant le délai At entre S; et S,. La
courbe calculée reproduit bien la variation expérimentale du décalage de frange pour une

densité électronique N, de 6.10" électrons/cm’. Cette valeur est comparable a celle attendue

dans le cas d’un plasma d’hélium complétement ionisé (4,8.10" électrons/cm’). On remarque
que lorsque les deux sondes traversent le plasma (t>>0), le décalage des franges est non nul,
traduisant une évolution lente de la densité électronique moyenne. Ceci pourrait résulter d’une
augmentation de la taille du plasma due a I’ionisation « secondaire » par les €lectrons rapides
générés par I’impulsion pompe intense. Une étude plus approfondie est nécessaire pour mieux
comprendre cet effet.

02

0,0

Aili

081

80 60 40 20 0 20 40 60 80
Délai porrpe-sonde t (fs)

Figure VI-23 : Variation du décalage moyen des franges en fonction du délai t entre la

pompe et la sonde obtenu expérimentalement (cercle noir) et par le calcul

pour N,=6.1 0" électrons/cm’ (trait plein).

De la Figure VI-23, il est possible d’extraire la variation temporelle de la densité
¢lectronique moyenne. En effet, si la premicre impulsion harmonique subit un déphasage ¢;(?)
a ’instant t, le déphasage de la seconde impulsion ¢»(?) a ce méme instant t est le déphasage

qu’a subit la premiére impulsion au temps t-t. On a donc la relation suivante :

ﬂz¢2(t)_¢l(t):(Dl(t_z-)_(ol(t) (VI-24)
i 2 2
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Avec I’expression de I’indice de réfraction du plasma, on relie le décalage de franges a la

densité électronique moyenne par :

Ai L 71— —

—=——|N,t—7)-N, (¢ VI-25

;= 2y =)= N (V1-25)
On obtient ainsi la densité électronique moyenne au temps t par la relation (VI-26).

N(1)= N (-r)- 2N A

(VI-26)

Longtemps avant la pompe (t<-800fs), N, (t) est nul. Il est ainsi possible de reconstruire

I’évolution temporelle de la densité électronique moyenne du plasma en utilisant la relation
(VI-26), de proche en proche en additionnant les décalages de franges de la Figure VI-23 par
tranches temporelles de 300fs. Cette évolution de la densité électronique au cours du temps

est illustrée en Figure VI-24.
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Figure VI-24 : Evolution de la densité électronique moyenne au cours du temps (cercle noir).

En trait plein est tracée une moyenne a 3 points de la courbe expérimentale.

On observe une densité électronique maximale de 7.10" ¢/cm’, ce qui est en accord
avec la valeur utilisée dans le modéle (6.10" e/cm®) pour reproduire I’évolution
expérimentale. On peut également remarquer que I’évolution temporelle du front d’ionisation
se produit sur plus de 200fs. Dans ce régime d’ionisation par champ on s’attend a observer
une évolution plus rapide, de I’ordre de la durée de I’impulsion pompe (50fs). Il est important
de préciser que cet allongement temporel n’est pas di a la durée des harmoniques qui est

inférieure a la durée de la pompe, mais a la géométrie non-colinéaire de 1’expérience qui,
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comme nous 1’avons déja expliqué, introduit un mélange spatio-temporel qui dégrade la

résolution temporelle de la mesure.

2. Plasma produit par cible solide.

Cette expérience a été réalisée dans le but d’utiliser réellement tous les avantages du
rayonnement harmonique, a savoir la courte durée de I’'impulsion permettant une trés bonne
résolution temporelle, mais aussi la courte longueur d’onde qui permet de sonder des plasmas
trés denses. En effet la densité critique a 72nm est de 2.10% électrons/cm’, alors qu’elle n’est

que de 2.10*' électrons/cm’ a 800nm.

2.1 Dispositif expérimental.

Le dispositif expérimental utilisé est similaire a celui présenté précédemment, a la
différence prés que les faisceaux pompe et sonde sont désormais colinéaires. La cible sur
laquelle est focalisé le faisceau pompe est maintenant une feuille d’aluminium de 1000A
d’épaisseur. L’utilisation d’une cible solide doit permettre d’atteindre des densités
électroniques de I’ordre ou supérieures 4 la densité du solide (10 e/cm’), soit supérieures a
la densité critique pour un rayonnement visible. Le dispositif expérimental utilisé¢ est

représenté en Figure VI-25.

~750mJ, 60fs

Filtre Al

MCP + caméra ,
Jet de xénon

=harmoniques

Parabole
trouée f=50cm

Spectrometre Cible Miroir torique

solide

Figure VI-25 : Dispositif expérimental du diagnostic de plasma produit sur cible solide.
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Chapitre VI : Interférométrie fréquentielle avec les harmoniques.

Les deux impulsions harmoniques bloquées en phase et décalées en temps de At=300fs étant
focalisées par un miroir torique au niveau de la cible, il est nécessaire d’éliminer le faisceau
IR qui les génere, afin qu’il n’endommage pas la cible. Pour ce faire, le faisceau IR est
annulaire en champ lointain. Aprés qu’il a divergé, la majeure partie de I’énergie contenue
dans I’anneau est bloquée par un diaphragme. Un filtre d’aluminium coupe I’'IR résiduel au
centre du faisceau, transmettant de 1’ordre de 10% du faisceau harmonique. L’impulsion
sonde S; transmise sert de référence dans le mode absolu. Le laser UHI10 est focalisé sur la
cible solide a 1’aide d’une parabole hors axe, percée, de focale 50cm. L’éclairement atteint au
niveau de la cible est de I’ordre de 10'®W/cm®. Les harmoniques passent par le trou de la
parabole, définissant une géométrie colinéaire des voies pompe et sonde : nous n’avons plus
le mélange spatio-temporel présent dans la géométrie précédente, ce qui simplifie 1’analyse
des mesures. Ce systeme a également 1’avantage de conserver la résolution temporelle de la
mesure, donnée par la durée d’une harmonique (<50fs). Les spectres des deux impulsions
sondes sont analysés dans le spectrométre UVX et enregistrés sur des galettes de micro-
canaux, comme dans 1’expérience sur cible gazeuse. Finalement, le plasma et les harmoniques

ont approximativement la méme taille, a savoir 200um.

2.2 Résultats expérimentaux.

La technique d’interférométrie fréquentielle n’a pas permis de mesurer un décalage de
frange significatif lorsque le plasma est produit par la pompe, pulvérisant la cible quelques
dizaines de femtosecondes apres le passage de S;. Un faible décalage de frange a pu étre
observé lorsque S; et S, traversent le plasma (mode relatif de mesure), pour un délai t de pres
d’une picoseconde. Ce délai T ne correspondant pas du tout a la dynamique temporelle
ultrarapide que 1’on attend dans un plasma généré par un laser femtoseconde, nous avons
mesur¢ la transmission du plasma en fonction de t sur une trés grande échelle de temps.

La Figure VI-26a présente le rapport entre la transmission du plasma et la transmission
de la cible (filtre en aluminium), Tpiasma/Teivie, pour I’harmonique 11, en fonction du délai ©
(une seule impulsion sonde S;). Pour t>0, I’impulsion S; traverse la cible bien avant que
I’impulsion laser pompe n’ait créé le plasma ; le rapport des transmissions devrait donc étre

¢gal a 1 alors que I’on mesure un rapport supé€rieur a 2, comme le montre la Figure VI-26.
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Figure VI-26 : (a) Rapport de la transmission du plasma par la transmission de la cible pour
[’harmonique 11 en fonction du délai entre la pompe et la sonde (HII).
L’encart est un agrandissement de la courbe pour une gamme de délais allant
de —4ps a 4ps. (b) Mesure du contraste de l'impulsion pompe par cross

corrélation du 3" ordre.

Il semble donc que la cible ait été détruite, et un plasma produit, bien avant 1’arrivée de la
pompe. Nous attribuons cet effet a I’existence d’un large piédestal dans I’impulsion laser
pompe. La Figure VI-26b présente la mesure du contraste temporel de 1I’impulsion laser, par
cross-corrélation du troisieme ordre. La mesure est effectuée en faisant passer une fuite du

laser a travers un cristal de BBO. On sépare la composante » de la composante 2m en sortie
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de ce cristal a 1’aide d’une lame dichroique. La composante 2m est alors retardée puis
recombinée avec la composante ® dans un cristal tripleur, dans lequel on génére un signal a
3o par somme des fréquences. On peut alors déterminer le contraste de I’impulsion, qui est de
10 a Ips et 10 a 700ps. Etant donné 1’éclairement pic atteint pour la pompe on voit que le
piédestal conduit a un éclairement sur cible de 10'*W/cm® sur plusieurs centaines de
picosecondes, ce qui est largement suffisant a la création d’un plasma. De plus la durée
longue de ce piédestal favorise le dépdt d’énergie dans la cible, et finit par la faire exploser.
Comme il existe déja un plasma plusieurs centaines de picosecondes avant 1’arrivée de
I’impulsion « principale », le rapport des transmissions en Figure VI-26 est supérieur a 1
lorsque la sonde arrive avant la pompe.

La Figure VI-26a présente (en insert) un agrandissement du domaine temporel ou
I’impulsion pompe arrive peu de temps avant la sonde (-2ps<t<2ps). La transmission du
plasma présente une rapide remontée traduisant une diminution de la densité électronique
dans la région spatiale du plasma recouverte par 1’harmonique. Cet effet peut étre attribué a
I’interaction de I’impulsion « principale » intense avec le plasma préformé par le piédestal. En
effet, le gradient d’éclairement radial est trés important dans la région focale du faisceau
pompe ; il peut provoquer I’éjection des électrons hors de la zone axiale par la force
pondéromotrice (Hulin 2000). Les ions vont €galement bientdt quitter la région axiale par
diffusion antipolaire e’-ions. A partir de 1a, commence I’expansion lente du plasma sur
plusieurs dizaines de picosecondes, au cours de laquelle les électrons se recombinent avec les
ions. Les densités atomiques et ioniques diminuent ainsi I’absorption du rayonnement
harmonique. On observe alors 1’augmentation du rapport des transmissions pour les délais t
négatifs sur la Figure VI-26a. Le symbole X dans la partie haute de la figure représente le
signal harmonique mesuré sans cible, indiquant la valeur limite que Tplasma/ Tcible peut atteindre
lorsque les électrons du plasma se sont tous recombinés (cible détruite); la position
temporelle de ce point n’a aucune signification.

Pour finir rappelons les divers processus d’absorption du rayonnement harmonique qui
sont possibles dans le plasma. Le rayonnement harmonique peut étre absorbé dans trois types
de processus d’excitation li¢ - 1i¢, 1i¢ - libre et enfin libre - libre. On peut raisonnablement
penser que la contribution principale a I’absorption du rayonnement a 72nm dans notre cas est
celles des transitions libre — libre telles que le Bremsstrahlung inverse. Quoiqu’il en soit, dans
notre cas, il est impossible de remonter a une densité électronique. Pour cela il serait
nécessaire de comparer la transmission a deux longueurs d’onde différentes; nous ne
détaillerons pas le principe de la mesure qui peut étre trouvé dans (Théobald et al. 1999).
Notons simplement que de nombreuses approximations sur la nature du plasma sont
nécessaires. De plus, il est probable que le creusement d’un canal de densité dans le plasma
complique considérablement 1’analyse des données. Une des seules voies de mesure, vraiment

directe, de la densité électronique d’un tel plasma reste donc I’interférométrie fréquentielle
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avec les harmoniques. Bien que cette premicre expérience n’ait pas encore abouti, elle a
permis de mettre en évidence le probleme du piédestal de I’impulsion pompe. Des études

supplémentaires restent donc nécessaires et seront bientot réalisées.

D. Comparaison et perspectives des 2 techniques d’interférométrie

spatiale et spectrale.

Les deux techniques d’interférométrie spatiale et spectrale utilisant les harmoniques
d’ordre élevé présentées aux Chapitre V et VI ont un certain nombre de points communs.
Tout d’abord, ces deux techniques sont mises en ceuvre sans utilisation d’optiques UVX
spécifiques souvent coliteuses et techniquement difficiles a réaliser. En effet, la séparation
spatiale ou temporelle des impulsions est opérée sur le faisceau fondamental IR. Par le
processus cohérent de génération d’harmoniques, cette séparation est naturellement
transposée dans le domaine UVX, ou I’on produit deux sources harmoniques bloquées en
phase. Comme ces études 1’ont illustré, ceci autorise une grande souplesse dans la conception
de schémas interférométriques nouveaux, en réduisant au minimum les besoins en optiques
UVX. En second lieu, la trés courte durée de I’émission harmonique rend possible une
résolution temporelle jamais atteinte, typiquement de quelques dizaines de femtosecondes. La
premiere application de [’interférométrie spectrale UVX a la mesure d’une densité
¢lectronique présente une résolution temporelle plus faible en raison de la géométrie du
dispositif expérimental. La géométrie colinéaire permet par contre de conserver la résolution
sub — picoseconde. La forte brillance de 1’émission harmonique permet 1’acquisition en
monocoup des interférogrammes, ce qui permet de s’affranchir des problémes d’instabilité.

A coté des caractéristiques communes, il existe des différences entre les deux
techniques. Dans le cas de I’interférométrie spatiale, 1’interfrange varie linéairement avec la
longueur d’onde; on peut ainsi, pour une résolution de détecteur donnée, utiliser des
harmoniques d’ordre plus élevé que dans le cas de I’interférométrie spectrale ou ’interfrange
varie quadratiquement avec la longueur d’onde. L’interférométrie spatiale permet d’établir
une carte 2D de I’expansion du plasma. Par contre, il n’y a qu’une dimension spatiale qui
puisse étre imagée dans I’interférométrie spectrale (dimension perpendiculaire a la dimension
spectrale dans le plan focal). La technique spatiale nécessite cependant une référence absolue
(milieu non perturbé). Afin de mesurer la densité €lectronique du plasma avec une bonne
précision, il faut étre siir que le plasma ne déphase qu’un bras sonde (tout ou partie), sans
perturber le second. Si I’expansion du plasma au cours du temps atteint le second bras, on
perd la référence absolue qu’il détermine. Par contre, dans le cas de I’interférométrie

spectrale, on passe facilement d’une mesure relative a une mesure absolue. En effet, nous
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avons vu, schématiquement, que I’on déduit des spectres la variation AN¢(t)=N.(t+At)-N¢(t) de
la densité €lectronique sur I’intervalle At. En suivant de proche en proche I’évolution de AN, a
partir d’une densité de référence (Ne(to)=0), on reconstruit en principe I’évolution de la
densité. Cet acces facile a une référence absolue est le principal argument pour utiliser la
technique d’interférométrie fréquentielle a N sources (N>3) au diagnostic plasma. Si on utilise
par exemple trois impulsions sondes S;, S, et Ss, décalées successivement dans le temps par
deux délais différents (At; entre S; et S, et At, entre S; et S; avec Atj#Aty), on accede
simultanément a la mesure absolue (Ne(t+At;)) et relative (Ne(t+At;+Aty)-Ne(t+At;)) de la
densité électronique. Cette technique, déja utilisée pour le diagnostic plasma dans le domaine
IR n’a jamais été mise en ceuvre dans le domaine UVX, ou elle semble pouvoir fournir des
résultats intéressants. De plus, les franges spectrales étant plus fines dans le cas de plusieurs
impulsions on obtiendra une meilleure résolution de la mesure spectrale, permettant
d’observer des variations temporelles plus fines de 1I’objet déphasant.

La technique d’interférométrie fréquentielle a 4 impulsions démontre une sensibilité
extréme a un faible déphasage relatif, a 1’échelle d’'une demi-période harmonique, entre les
deux couples d’impulsions. En effet, nous avons observé un changement global du spectre de
puissance lorsque le décalage temporel entre les deux couples est affiné a 1’échelle de 120as.
Ceci montre que ’on a un controle de ce déphasage relatif a 1’échelle attoseconde. Cet effet
remarquable, plus clair que dans le cas de deux impulsions devrait pouvoir étre utilis€¢ pour
mesurer, par exemple, des déformations de profil de surface a I’échelle nanométrique.

De plus, cette interférométrie spectrale a 4 impulsions permet de pallier partiellement
la limitation a une seule dimension de I’imagerie spatiale (sans grandissement dans notre cas).
Nous avons vu que notre dispositif permet de générer, par exemple, deux couples de deux
impulsions décalées en temps de At, mais les deux couples étant également séparés
spatialement (cf. Figure VI-14a). On peut ainsi disposer de deux voies de diagnostic temporel
spatialement distinctes, dont I’'une peut servir de référence aussi bien spatiale que temporelle.
On élimine ainsi par une acquisition simultanée du spectre et de la référence, les problémes
d’instabilité entre deux tirs laser. Pour les objets déphasant de grande dimension, on pourrait
aussi sonder deux régions spatiales différentes, avec les deux voies de diagnostic pour un
méme délai At entre les impulsions. On caractériserait ainsi 1’évolution spatio-temporelle de
’objet étudié.

Dans le systéme que nous avons utilisé, le défaut principal reste cependant 1’absence
de grandissement. Il en est de méme dans le cas de I’interférométrie spatiale ou la zone
d’interférence n’est pas imagée. Il sera nécessaire, dans un futur proche, de concevoir des
systémes imageurs avec grandissement, pour 1’'une ou l’autre de ces techniques, afin de

pouvoir atteindre des résolutions spatiales de ~1um au niveau de 1’objet.
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Conclusion.

Dans ce chapitre, nous avons démontré la possibilité de générer deux ou plusieurs
sources harmoniques séparées temporellement et bloquées en phase, en transposant la
technique d’interférométrie fréquentielle dans le domaine UVX. Grace a un spectrometre
UVX suffisamment résolvant, nous avons mesuré des franges spectrales trés contrastées, a
condition de limiter 1’ionisation du milieu générateur. La cohérence mutuelle des sources
séparées temporellement reste ¢levée, méme pour des ordres €levés de non linéarité ou pour
des décalages temporels importants entre les impulsions.

L’interférométrie fréquentielle a 2 sources a également permis de confirmer
I’existence d’une modulation de fréquence intrinséque dans [’émission harmonique
(« chirp »). Ce chirp symétrique bleu/rouge est produit par la variation rapide de la phase du
dipdle, proportionnelle a I’éclairement laser. En présence d’une variation rapide de la
dispersion ¢électronique, due a I’ionisation dans le front montant de la premiere impulsion IR,
le chirp conduit a une asymétrie des spectres d’interférence. Réciproquement, 1’analyse de
I’asymétrie des spectres renseigne sur le signe du chirp intrinséque de 1’émission harmonique,
sur la possible différence de chirp entre les deux impulsions ainsi que sur la dynamique de
I’ionisation dans le milieu.

Cet effet a également été observé lors de 1’extension de la technique d’interférométrie
fréquentielle a quatre impulsions. Cette technique permet de plus d’augmenter la résolution
des interférogrammes puisque dans certaines conditions les franges sont affinées tout en
conservant le méme interfrange que dans le cas de deux impulsions. Enfin, cette technique
présente une sensibilité extréme au déphasage relatif entre les deux couples d’impulsions a
I’échelle d’une demi-période harmonique, donc a 1’échelle attoseconde. Ainsi, nous
démontrons d’une part qu’il est possible de générer 4 impulsions harmoniques mutuellement
cohérentes et d’autre part qu’il est possible de contrdler la phase relative a I’échelle d’une
demi-période harmonique.

Nous avons également démontré la possibilit¢ d’appliquer [D’interférométrie
fréquentielle UVX aux mesures résolues en temps de la densité électronique dans un plasma
produit par laser dans une cible gazeuse. Les expériences sur cible solide sont encore en
cours. Finalement, les développements récents, notamment [’extension de la technique
d’interférométrie fréquentielle a plusieurs impulsions et la maitrise de D’interférométrie
spatiale, permettront dans un futur proche 1’élaboration de nouveaux interféromeétres servant a
des diagnostics, résolus spatialement au micron et temporellement a des échelles jamais
atteintes, permettant de pousser ces ¢tudes plus en détails. Les harmoniques d’ordre élevé, par
la facilit¢ de leur utilisation et leurs propriétés de courte durée et de cohérence mutuelle
constituent ainsi une source particuliérement adaptée au diagnostic résolu en temps de

plasmas transitoires sur-critiques.
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Conclusion générale.

Les travaux expérimentaux et théoriques présentés dans ce manuscrit peuvent étre
regroupés en deux parties principales : tout d’abord une étude approfondie de 1’accord de
phase ayant pour but I’optimisation du flux harmonique, puis le développement de
I’interférométrie UVX appliquée a la mesure résolue en temps de la densité électronique de
plasmas denses. Une petite partie intermédiaire présente la possibilit¢ de focaliser le
rayonnement harmonique a I’aide d’une lentille de Bragg — Fresnel.

Nous avons, dans un premier temps, ¢tudié¢ en détail la génération d’harmoniques
d’ordre ¢élevé dans les fibres creuses remplies de gaz, en identifiant les similitudes et les
différences avec la génération dans un jet pulsé. Il a alors été démontré expérimentalement
I’existence d’une pression optimale de génération pour différents gaz et ordres de non
linéarité. L’étude des profils d’émission en fonction de la pression appliquée dans le capillaire
montre une évolution d’un accord de phase hors-axe, produisant un profil clairement
annulaire, a un accord de phase efficace sur 1’axe, pour lequel le profil est étroit et centré. Une
¢tude théorique détaillant les différents termes de déphasage (dispersions atomique,
électronique, géométrique et phase atomique) entre la polarisation non linéaire, terme source
de 1’émission, et le champ harmonique émis, nous a permis d’interpréter les résultats
expérimentaux. L’accord de phase sur 1’axe est ainsi obtenu lorsque la dispersion atomique
compense la dispersion géométrique induite par la propagation du fondamental dans la fibre.
Ceci correspond a la pression optimale de génération. Un accord de phase hors-axe est
réalisable a des pressions plus faibles grace a la dépendance radiale de la phase du dipdle
atomique en fonction de 1’éclairement laser. Les simulations numériques ont permis de
confirmer cette interprétation, en reproduisant les effets observés expérimentalement. Elles
révelent de plus que 1’évolution des profils spatiaux, d’annulaire a centré, doit étre corrélée a
un net rétrécissement des profils spectraux. En effet, I’émission hors-axe, rendue possible par
la variation rapide (spatiale) de la phase atomique avec 1’éclairement, doit étre associée a une
importante modulation temporelle de la phase de 1’émission harmonique donc a un spectre
large. C’est la trajectoire électronique dite « longue » qui contribue principalement a
I’émission harmonique. Des expériences futures devraient ainsi permettre de valider cette
nouvelle interprétation au détriment de la theése d’un accord de phase de type Cerenkov
admise jusqu’ici. Pour finir, cette étude montre I’importance de 1’absorption du rayonnement
par le milieu émetteur, qui peut, dans certaines conditions, limiter 1’émission harmonique.
L’efficacité de génération est alors optimale.

Nous nous sommes intéress€s, dans un deuxiéme temps, a étudier la possibilité
d’atteindre cette émission limitée par I’absorption dans un jet de gaz. L’étude de ’efficacité

harmonique en fonction de la pression et de la longueur du milieu a permis de déterminer les
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conditions optimales de génération qui limitent 1’émission par I’absorption dans un jet
suffisamment long (~2,5mm). Différents régimes d’accord de phase sont mis en évidence et
discutés a I’aide d’un modele 1D faisant intervenir les longueurs de cohérence, d’absorption
et du milieu émetteur. Des simulations 3D ab initio reproduisent remarquablement les
résultats expérimentaux et permettent de déterminer plus précisément les facteurs limitant
I’émission ; I’efficacité de génération des harmoniques du plateau, dans nos conditions de
génération, est bien limitée par I’absorption, alors que celle des harmoniques de la coupure
(dans I’argon) est limitée par la défocalisation du laser générateur due aux électrons libres
produits par I’ionisation du milieu. Nous avons alors mesuré le nombre absolu de photons
générés dans le xénon, I’argon et le néon avec une photodiode UVX calibrée. Le spectrométre
UVX a été lui-méme calibré a 1’aide de la source harmonique. Les nombres de photons
atteints sont : prés de 10" photons/impulsion & 60nm, 5.10° photons/impulsion & 40 nm et
4.10" photons/impulsion & 17nm. Les efficacités de génération correspondantes sont
équivalentes a celles trouvées dans la littérature pour les harmoniques générées avec des
lasers ultra courts (~5fs), pourtant considérés comme étant les plus efficaces. Du fait de nos
plus grandes durées d’impulsions et du plus important volume focal, les nombres de photons
générés sont plus d’un ordre de grandeur supérieurs; ce facteur est important pour de
nombreuses applications.

Aprés cette optimisation du flux harmonique, nous nous sommes intéressés a la
focalisation efficace du rayonnement afin d’obtenir des éclairements UVX ¢élevés. Nous avons
pour cela testé une nouvelle optique dite lentille de Bragg — Fresnel qui permet de focaliser
hors-axe le rayonnement incident sans introduire d’aberrations, contrairement a une optique
sphérique classique. Cette optique associe, comme son nom ’indique, la diffraction de Bragg
qui permet de sélectionner et de réfléchir une longueur d’onde UVX et la diffraction de
Fresnel qui permet de focaliser ce rayonnement. Cette expérience a permis, d’une part, de
mettre en évidence les propriétés d’une telle optique et, d’autre part, de focaliser le
rayonnement harmonique (21,6nm) sur une tache de wy~2um. Cette taille est la plus petite
obtenue a ce jour par focalisation des harmoniques par optique de Bragg — Fresnel. Les
mesures absolues de photons permettent d’estimer que 1’éclairement atteint a 21,6nm est de
prés de 10'°W/cm®. Nous effectuons différentes estimations d’éclairements atteignables a
d’autres longueurs d’onde, et mettons en avant les limites d’une telle optique. La plus
importante est certainement 1’étirement temporel inhérent a cette optique diffractive, qui
diminue I’éclairement UVX effectif.

Les deux dernieres études présentées dans ce manuscrit ont utilisé la propriété de
cohérence mutuelle des harmoniques d’ordre ¢levé, afin de démontrer la faisabilité de
I’interférométrie UVX a 1’aide du rayonnement harmonique.

La premi¢re de ces deux études a consisté a générer deux sources harmoniques
séparées spatialement et a étudier I’interférogramme obtenu en champ lointain. Des contrastes

de Dordre de 90% sont obtenus, démontrant que les deux sources harmoniques sont
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mutuellement cohérentes. Nous nous sommes alors intéressés a la possibilité d’utiliser cette
technique pour la caractérisation d’objets déphasants. L’épaisseur d’un filtre d’aluminium a
ainsi pu étre déterminée a partir du décalage de franges. L’application au diagnostic d’un
milieu non stationnaire tel qu’un plasma produit par laser a ensuite ét¢ démontrée. Une
cartographie a deux dimensions de la densité électronique est ainsi obtenue, avec des valeurs
atteignant 2.10°° e/cm’. La courte longueur d’onde des harmoniques permet en effet de
mesurer des densités difficilement voire non accessibles aux longueurs d’onde visibles.
Notons que cette mesure interférométrique de la densité est directe, contrairement aux
mesures de transmission qui nécessitent de nombreuses hypotheses sur la nature du plasma.

La deuxiéme étude est I’analogue temporel de I’interférométrie & deux sources
séparées spatialement. Nous avons ainsi démontré la possibilité de produire deux impulsions
harmoniques séparées en temps mais bloquées en phase. L’interférogramme obtenu dans le
domaine des fréquences apres dispersion par un réseau présente en effet un contraste tres
¢levé. Cette propriété de cohérence mutuelle peut étre étendue a 4 impulsions harmoniques
séparées en temps, soit 2 couples de 2 impulsions. L’interférence spectrale qui en résulte
présente une extréme sensibilité a la phase relative des deux couples d’impulsions a 1’échelle
d’une demi-période harmonique (échelle attoseconde). La technique a deux impulsions a
ensuite été utilisée pour la mesure résolue en temps de la densité électronique d’un plasma
créé par focalisation d’un laser intense dans un jet d’hélium haute densité. Une résolution
temporelle de 200fs a ainsi ét¢ démontrée pour la premiere fois dans I’UVX, avec la
possibilité de diminuer encore a quelques dizaines de femtosecondes.

Un des avantages principaux des techniques interférométriques que nous avons
développées est le fait d’effectuer la division d’amplitude sur le faisceau fondamental. Il n’est
donc pas nécessaire d’utiliser des optiques UVX compliquées, autres qu’un spectrometre
UVX, pour observer les franges. De plus 1’accordabilité partielle du rayonnement harmonique
permet de sélectionner la longueur d’onde de sonde la plus appropriée au diagnostic du
plasma considéré.

Les perspectives ouvertes par ces études sur la génération d’harmoniques d’ordre élevé
dans les gaz, qu’elles soient fondamentales ou appliquées, sont de plus en plus nombreuses.

Tout d’abord, du point de vue fondamental, I’optimisation de 1’émission harmonique
reste un sujet central. Si, comme nous 1’avons vu, il est possible de saturer I’émission par
I’absorption pour des harmoniques d’ordre intermédiaire (jusqu’a 15nm environ), il reste a
étendre ce résultat a des ordres plus élevés pour lesquels la dispersion électronique diminue
considérablement la longueur de cohérence. C’est le défi a relever pour rendre utilisable dans
des applications le rayonnement harmonique généré dans la fenétre de 1’eau. Le contrdle de
I’accord de phase par manipulation de la phase spatiale du champ fondamental peut étre
envisagée. Le controle de la phase temporelle de ce dernier pourrait quant a lui permettre

d’optimiser I’émission au niveau microscopique.
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Ensuite, le développement rapide de I’optique UVX (traitements multicouches,
lentilles de Fresnel et de Bragg — Fresnel, Shack — Hartman) devrait permettre un contrdle et
une manipulation de plus en plus ¢laborés des propriétés des faisceaux harmoniques, de fagon
a les adapter a différentes applications. Au premier rang de celles-ci, la focalisation sur de tres
petites taches sans allongement temporel devrait permettre d’induire des processus non
linéaire pour des ordres harmoniques élevés, ouvrant le champ de I’optique non linéaire UVX
et, d’un point de vue plus appliqué, permettant une mesure directe de la durée ultracourte des
impulsions harmoniques par autocorrélation.

Enfin, le potentiel du rayonnement UVX par génération d’harmoniques pour des
applications nombreuses et variées est désormais prouvé. En particulier, les propriétés uniques
de cohérence mutuelle de la source harmonique en font un outil privilégié pour
I’interférométriec UVX. Nous avons montré dans ce manuscrit le potentiel de ces schémas
pour le diagnostic résolu en temps a I’échelle femtoseconde de plasmas denses. Il devrait étre
possible dans un proche avenir de sonder des densités électroniques aussi élevées que 107 ¢
/em® voire 10 ¢/cm’ a I’aide des harmoniques élevées. On peut prévoir une évolution des
techniques pour atteindre une meilleure résolution spatiale. Une optique de collection et de
grandissement, imageant 1’objet déphasant sur un détecteur de forte résolution spatiale,
permettrait d’observer des variations spatiales de la densité électronique sur des petites
dimensions microniques. Ce type d’interférométre imageur, de nouvelle génération, ou la
source fait partie intégrante de 1’interférometre, est actuellement en cours de réalisation. Il ne
fait aucun doute qu’il trouvera des applications non seulement en diagnostic de plasmas mais
¢galement en physique des surfaces ou en caractérisation d’optiques aux longueurs d’onde de
la métrologie UVX.

Pour finir, mentionnons un des domaines les plus explorés actuellement, qui est
I’étude de la possibilité de générer des impulsions UVX attosecondes (as), a partir des
harmoniques d’ordre élevé. Il a récemment été démontré que 1’émission de plusieurs
harmoniques consécutives peut former dans le domaine temporel un train d’impulsions ultra
courtes (~250 attosecondes). La perspective de générer une impulsion attoseconde (par
exemple en en isolant une de ce train) est largement étudiée, théoriquement et
expérimentalement, et fait 1’objet d’un réseau européen regroupant une dizaine de
laboratoires. Un probléme crucial est évidemment celui de la mesure de la durée d’une telle
impulsion. Comme on le voit, il reste encore plusieurs difficultés techniques a surmonter,
mais le temps n’est peut étre plus trés loin ou 1’on pourra sonder les mouvements

électroniques ultrarapides dans les atomes et les molécules a 1I’échelle attoseconde.
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