Génération et caractérisation
d’impulsions VUV attosecondes




Motivation: expérience pompe-sonde

Femtochimie réaction chimique
5 fs_ I PS Zewail, prix Nobel 1999
Attophysique dynamique éelectronique
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Impulsions VUV attosecondes
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Plan des travaux de these
Source VUV:

La génération d’harmoniques d’ordres élevés

Controle de I’'émission VUV:

Production d’impulsions laser sub-10fs

Confinement temporel du train d’impulsions attosecondes

Caractérisation de I’émission VUV:
Reconstruction temporelle des impulsions attosecondes => RABITT
regime 30 fs

regime sub-10fs

Conclusions et perspectives



Plan de la présentation
Source VUV:

La génération d’harmoniques d’ordres élevés

Controle de I’'émission VUV:

Production d’impulsions laser sub-10fs

Confinement temporel du train d’impulsions attosecondes:




Caractéristiques de la source VUV
harmonique
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Caractéristiques de la source VUV
harmonique

Spectre large
Efficacite (~ 40nm,Ar)
Cohérence spatiale et temporelle
Récurrence (laser)

Dureée de I'enveloppe du train

Durée des impulsions dans le train
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Modele semi-classique en trois
étapes




Trajectoires electroniques
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Loi de la coupure: hvg= I+ 3.17 U,

trajectoires “longues”



Etat de I'art

Prédiction: train d’impulsions attosecondes produit a partir de la génération

) . [) ry s
d’harmoniques d’ordres éléves Farkas et al, 1992

Harris et al, 1993
Antoine et al, PRL 1996

Mesure temporelle de I'enveloppe harmonique Bouhal et al, PRA 1998 10 fs

M de la duree m des impulsions dans | i Paul et al, Science 2001 250 2



Impulsion attoseconde isoléee

ALMOF (Amstredam) 30fs
LLC (Lund) 30fs- 1 Ofs
CELIA (Bordeaux) 30fs- | Ofs
MPQ (Viennes) 5fs

INFM (Milan) 5fs




Impulsion attoseconde isoléee

ALMOF (Amsterdam) 30fs
LLC (Lund) 30fs- 1 Ofs
CELIA (Bordeaux) 30fs- 1 Ofs
MPQ (Viennes) 5fs

INFM (Milan) 5fs
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Impulsion attoseconde isolee

polarisation lineaire €=0

Antoine et al, PRL 1996




Principe du confinement temporel
harmonique

Impulsion fondamentale Impulsions harmoniques

Il L

temps [3] temps [{s] énergie [eV]

temps [{3] énergie [eV]

Corkum et al, Opt. Lett 1993 " @



Conception de la porte d’ellipticite
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Etude spectrale et
temporelle sur
impulsions “longues”

(30 fs)

Extension a sub-10fs
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etude spectrale et
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Porte d’ellipticite: configuration etroite

"To=10 fs dT=10fs

temps [fs]

Porte d’ellipticite €.

T, =
Critére d'ellipticité €.=13 % In2-67|cos(23)




Porte d’ellipticité: configuration large

termps [f5]

Limpulsion est lineairement polarisée pendant toute sa duree: €(t)=0
Lorientation de I'axe de polarisation tourne de 11/2
Durée de la porte: Tc~ 2To= 20 fs




Confinement temporel
harmonique: étude spectrale

Spectromeltre
. a temps de vol
post-compression {fibre+Ar}

Filtre d'aluminium
Chambre de 200nm

géneration
M4 multiordre  harmonigue

A4 ordre O

M5

ﬂ Ar

To=10fs OT=10fs Tc=1.87 fs >1.33 fs

=> Etude en fonction de la durée de la porte 20fs>TG>1.87 fs
7.5 cycles>Tc>0.7 cycle



Etude spectrale: resultats
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Controle continu de l'élargissement
spectral

Signature spectrale compatible avec des impulsions|0 fs
Compatibilite => confinement temporel?
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Elargissement spectral observable



Etude temporelle: technique de
corrélation croisée

S(7) = fIVUV (t).0 o (t — T)dt

_ 2 2 2
Tyoy =T = Tir — Tgeo

Information accessible: Veniard et al, PRA 1996
durée moyenne des harmoniques q et q+2 ceus,



Dispositif de corrélation croisée

spectrometre
a temps de vol

Filtre oAl
200 mm

Interférometre type Mach-Zehnder



Corrélation croisée: résultats
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Corrélation croisée: résultats
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Confinement temporel: facteur 2 visible

TG_7fS Zair et al, Appl. Phys. B 2004 "~ @



Correlation croisée colinéaire:
sonde 9fs

Spectromeétre
a temp de vol

Al
200 nmi

MS

f=+500 mim _

Porte
d'ellipticité & retard
fr~33 fs variable

Post Compression
IR
™~9fs

Zair et al, Appl. Phys. B 2004 “~



Corrélation croisée colinéaire:
sonde 9fs

= BL18 porte large
& BL18 porte étroite
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Premiere mesure de la porte d’ellipticite

Zair et al, Appl. Phys. B 2004 "~ @



Impulsion attoseconde isolée;
étude spectrale

Te= 122 fs

AUN+IR

| o !
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=00 gaz ~0.46 cycle

T0=9 fs
0T=15.32fs

quasi-continum spectral
spectre harmonique

|-2 impulsions attosecondes
en fonction des tirs laser

Zair et al, . Phys IV 2005
Sola et al, PRA 2006



Phase absolue du champ laser




Role de la phase absolue du
champ laser

= -11/4
| recombinaison probable

To=10fs
OT=15.32 fs

1

o1 =15,32fs



Role de la phase absolue du
champ laser

charmin countA0fE+HS Ftsicpe

o1’ =15,32fs d1'=15,32fs ot =15,32fs

chemin court chemin de la coupure chemin long

To=10fs
OT=15.32 fs




Impulsion attoseconde isoléee?

T Calcul SFA Strelkov et al, Appl. Phys. B 2004
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Impulsion attoseconde isoléee?

porte étroite:

To=10 fs
OT=15 fs
@ [0 ;11/2]

| ou 2 impulsions attosecondes
Stabilisation de la phase absolue laser!!!
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Strelkov et al, Appl. Phys. B 2004

Etude 10=5fs ®T1=6.2 fs en fonction de la phase

Sola et al, Nature physic 2006
absolue laser

TG < 1/2 cycle optique = condition nécessaire mais pas suffisante
|| faut stabiliser la phase absolue laser



Controle de I’'émission VUV

Extension de la technique de porte d’ellipticité aux impulsions < |0 fs

Observation spectrale et temporelle de ce confinement

Premiere mesure directe de la porte d’ellipticite

Observation d’'un quasi-continuum spectral
=> |ou 2 impulsions attosecondes
=> importance de la stabilisation de la phase absolue

la porte d’ellipticite:
controler continuement le nombre d’'impulsions attosecondes

technique de caracterisation du train




Caracterisation des impulsions
attosecondes dans le train

RABITT Muller et al, Appl. Phys B 2002 Paul et al, Science 2001

Reconstruction of an Attosecond Beating by Interference of Two photon
Transitions
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Dispositif du SPACE RABITT

Spatial Profile shearing And temporal delay Control for Evolved RABITT measurement: SPACE RABITT

Conditions

Kr Cell pompe To=40fs
sonde Ts~40fs
T variable ~ 20 fs
Krypton

S10, plate

Avantages

geomeétrie colinéaire

=> recouvrement spatial assuré
=> stabilité interférometrique
=>utilisation énergie laser
optimale

=>pas de recouvrement temporel
dans le milieu




SPACE RABITT 40 fs

1Elai rs]

oscillation RABITT => A@q+|

phase harmonique moyenne

e => dérive de fréquence harmonique

=> désynchronisation



Train et desynchronisation
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RABITT 9 fs

Interférométre type Mach-Zehnder

pompe To=9%fs
sonde Ts~9fs
T variable ~ 40 fs
Argon

delai [fs]

spectrogramme de photo électron
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Train et desynchronisation

Interférométre type Mach-Zehnder

irel

prafil termnpo

0.9
05
0.4
0.3

Train “moyen” desynchronisation

3 impulsions attosecondes
Ate(Ar)=104 as

|82 as

En accord avec
Mairesse et al 2003



Conclusion

Controle de I'émission VUV
Etude approfondie de la porte d’ellipticite
Validité de la technique avec des impulsions ultra-breves
Controle du confinement temporel de I'emission YUV




Perspectives
La source VUV

PORTE D’ELLIPTICITE

Geéneration d’'une impulsion attoseconde isolee
Porte d’ellipticite< 1/2 cycle optique
stabilisation de la phase absolue




Perspectives

Accordabilite des impulsions attosecondes

PORTE D’ELLIPTICITE




Perspectives

Application de la source VUV

Dynamique moléculaire => explosion Coulombienne
oscillation paquet d’onde en Hy" : [4 fs

Mesure en temps réel de la relaxation de type Auger

Drescher et al, Nature 2002

Tomographie d’orbitale moleculaire HOMO’s

PORTE D’ELLIPTICITE
=> | impulsion: orbitale non stationnaire

Itatani et al, Nature 2004
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