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Temps et spectre

Impulsions attosecondes : nécessite une largeur spectrale de plusieurs eV
→  domaine VUV-XUV

Source large bande et cohérente dans l’XUV ? 

Spectre solaire :



  

H15
23.3eV

H21
32.6eV

H27
41.9eV

H39
60.5eV

Génération d’harmoniques d’ordre élevé dans les gaz

Découverte en 1988 (Saclay - Chicago)
Emission cohérente (spatialement et temporellement)
Large gamme spectrale
Brillante : jusque ~1010 photons par tir / 1014 photons par seconde

Source d’impulsions attosecondes ? 
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Transformée de Fourier

Profil temporel d’une harmonique ? 

Emission à l’échelle femtoseconde

Déterminé par la durée de l’impulsion laser génératrice
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Gy. Farkas & Cs. Toth, Phys Lett A 168 447 (1992)
S.E. Harris et al, Opt. Commun. 100 487 (1993)

Superposition de plusieurs harmoniques

Train d’impulsions attosecondes



  

Mécanisme d’émission des impulsions attosecondes ?

Le champ électrique du laser : 
- arrache un électron (effet tunnel)
- accélère cet électron
- le ramène vers l’ion parent 

→ recombinaison radiative
 → Émission d’une impulsion attoseconde

M.Yu Kuchiev, JETP Lett, 45, 405 (1987)
P.B. Corkum PRL 71, 1994 (1993)
K. Kulander et al. SILAP (1993)

Champ laser infrarouge

( )E t 2.7 fs @ =800 nm

t



  

Mécanisme d’émission des impulsions attosecondes ?

Une impulsion attoseconde est émise à chaque demi-période laser
→ Train d’impulsion attoseconde

Le champ électrique du laser : 
- arrache un électron (effet tunnel)
- accélère cet électron
- le ramène vers l’ion parent 

→ recombinaison radiative
 → Émission d’une impulsion attoseconde

M.Yu Kuchiev, JETP Lett, 45, 405 (1987)
P.B. Corkum PRL 71, 1994 (1993)
K. Kulander et al. SILAP (1993)

Champ laser infrarouge

( )E t 2.7 fs @ =800 nm

t
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Superposition de plusieurs harmoniques

Attention à la phase spectrale !

Train d’impulsions attosecondes
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→ Nécessité de caractériser la phase spectrale
(ou le profil temporel)

Effet d’une phase spectrale aléatoire 



  

Caractérisation d'impulsions ultrabrèves

De nombreuses techniques existent dans le domaine visible/IR

Autocorrélation non-linéaire
D-Scan

SPIDER (Spectral Phase Interferometry for Direct Electric-field Reconstruction)
FROG (Frequency-Resolved Optical Gating)

TADPOLE 
GRENOUILLE

ARAIGNEE (Another Ridiculous Acronym InvolvinG Non-iterative E-field Extraction)
Nécessité d'un effet non-linéaire ou d'un filtre non-stationnaire

Il faut de nouvelles techniques
Et de nouveaux acronymes ridicules

Difficile dans l'XUV
Les effets non-linéaires sont peu efficaces dans cette gamme spectrale
Les sources lumineuses sont bien moins intenses 

Rappel : efficacité de conversion en génération d'harmoniques d'ordre élevé : 10-5

Ce problème est résolu par l'utilisation de lasers à électrons libres X

FROG-CRAB
FROMAGE
ESCARGOT...



  

Comment caractériser les impulsions attosecondes ?

Interférométrie de photoélectons: 

(i) convertir l’impulsion lumineuse en paquet d’ondes électronique

(ii) caractériser le profil temporel du paquet d’ondes électronique
en utilisant des techniques d’interférométrie électronique

Utilisation du mécanisme de génération d’harmoniques:

– manipulation temporelle du front d’onde : attosecond lighthouse

– manipulation temporelle des trajectoires électroniques 



  

Génération et caractérisation 
d'impulsions attosecondes

Introduction : harmoniques et attosecondes

I – Mesure de trains d'impulsions attosecondes

II – Mesure d'impulsions attosecondes arbitraires : 
FROGCRAB et ses évolutions

III – Mesures in-situ / manipulation du mécanisme de génération



  

Comment caractériser les impulsions attosecondes ?

Interférométrie de photoélectons: 

(i) convertir l’impulsion lumineuse en paquet d’ondes électronique

(ii) caractériser le profil temporel du paquet d’ondes électronique
en utilisant des techniques d’interférométrie électronique

Pour convertir une impulsion lumineuse en paquet d’ondes électronique,
il suffit de photoioniser un gaz : effet photoélectrique



  

I-Absorption d'un photon : effet photoélectrique 
L'énergie du photon absorbé doit être supérieure au potentiel d'ionisation de l'espèce considérée

→ Domaine VUV (Vacuum Ultraviolet) / XUV (Extreme Ultraviolet) : Ephot>10eV

Produit un électron d'énergie cinétique Ephot-Ip

La lumière XUV permet de photoioniser n'importe quel matériau,
 même à très faible intensité (processus linéaire)

Mécanismes d'ionisation

Caractérisation du paquet d’ondes électronique ? 
Interférométrie ?



  

Mesure de trains d'impulsions attosecondes : RABBITT

Principe : 
Ionisation d'un gaz par absorption d'harmoniques 

V. Véniard et al., PRA 54, 721 (1996)

Reconstruction of Attosecond Beating by Interference of Two-photon Transitions

Pics harmoniques

Pic satellite (sideband)



  

Mesure de trains d'impulsions attosecondes : RABBITT

Principe : 
Ionisation d'un gaz par absorption d'harmoniques + IR

Reconstruction of Attosecond Beating by Interference of Two-photon Transitions

Pics harmoniques

Pic satellite (sideband)

V. Véniard et al., PRA 54, 721 (1996)



  

Mesure de trains d'impulsions attosecondes : RABBITT

Principe : 
Ionisation d'un gaz par absorption d'harmoniques + IR

Reconstruction of Attosecond Beating by Interference of Two-photon Transitions

Pics harmoniques

Pic satellite (sideband)

Deux chemins mènent au même pic satellite
Interférences qui encodent 

la phase relative entre harmoniques

L'intensité du satellite 2q comporte un terme oscillant :

V. Véniard et al., PRA 54, 721 (1996)



  

Mesure de trains d'impulsions attosecondes : RABBITT

Réalisation expérimentale: 
P.M. Paul et al., Science 292, 1689 (2001)

Reconstruction of Attosecond Beating by Interference of Two-photon Transitions



  

Mesure de trains d'impulsions attosecondes : RABBITT
Reconstruction of Attosecond Beating by Interference of Two-photon Transitions

Autre dispositif expérimental: Mairesse et al., 2003 (Saclay)



  

Mesure de trains d'impulsions attosecondes : RABBITT

Autre dispositif expérimental: Lopez-Martens et al., 2005 (Lund)

Reconstruction of Attosecond Beating by Interference of Two-photon Transitions



  

Mesure de trains d'impulsions attosecondes : RABBITT

Réalisation expérimentale: P.M. Paul et al., Science 292, 1689 (2001)

Reconstruction of Attosecond Beating by Interference of Two-photon Transitions



  

Mesure de trains d'impulsions attosecondes : RABBITT
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Y. Mairesse et al, Science 302, 1540 (2003)



  

Mesure de trains d'impulsions attosecondes : RABBITT
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Déphasage linéaire

Y. Mairesse et al, Science 302, 1540 (2003)

Y. Mairesse et al, Science 302, 1540 (2003)
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Mesure de trains d'impulsions attosecondes : RABBITT
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2001: Premières mesures de trains d'impulsions attosecondes 
P.M. Paul et al, Science 292, 1689 

Trains d'impulsions attosecondes 
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2003: Synchronisation des harmoniques à l'échelle attoseconde 
Y. Mairesse et al, Science 302, 1540

Trains d'impulsions attosecondes 

Visualisation directe des recombinaisons électroniques
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Trains d'impulsions attosecondes 

Visualisation directe des recombinaisons électroniques

2003: Synchronisation des harmoniques à l'échelle attoseconde 
Y. Mairesse et al, Science 302, 1540
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Trains d'impulsions attosecondes 

Visualisation directe des recombinaisons électroniques

2003: Synchronisation des harmoniques à l'échelle attoseconde 
Y. Mairesse et al, Science 302, 1540



  

2004-: Réduction de la durée des impulsions attosecondes

290 as

Durée 
d’impulsion:

200 nm

Epaisseur
du filtre:

Profil temporel
Compression des impulsions attosecondes
par propagation dans des filtres d'aluminium

Trains d'impulsions attosecondes 



  

290 as
220 as

Durée 
d’impulsion:

200 nm
400 nm

Epaisseur
du filtre:

Profil temporel
Compression des impulsions attosecondes
par propagation dans des filtres d'aluminium

Trains d'impulsions attosecondes 
2004-: Réduction de la durée des impulsions attosecondes



  

290 as
220 as
170 as

Durée 
d’impulsion:

200 nm
400 nm
600 nm

Epaisseur
du filtre:

Profil temporel
Compression des impulsions attosecondes
par propagation dans des filtres d'aluminium

Trains d'impulsions attosecondes 
2004-: Réduction de la durée des impulsions attosecondes



  

2004-: Réduction de la durée des impulsions attosecondes 

Trains d'impulsions attosecondes 

D. H. Ko et al, New J. Phys 12, 063008 (2010)

Compression des impulsions attosecondes
par propagation dans des filtres métalliques + cellule de gaz



  

2005-: Développement d'optiques multicouches pour le contrôle de la phase spectrale 

Trains d'impulsions attosecondes 

C. Bourassin-Bouchet et al, Opt.Expe. 19, 3809 (2011)



  

Stabilité attoseconde : état de l’art



  

Stabilité attoseconde : état de l’art
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Génération et caractérisation 
d'impulsions attosecondes

Introduction : harmoniques et attosecondes

I – Mesure de trains d'impulsions attosecondes

II – Mesure d'impulsions attosecondes arbitraires : 
FROGCRAB et ses évolutions

III – Mesures in-situ



  

Les trains d'impulsions attosecondes sont bien caractérisés et bien contrôlés 

Comment produire une impulsion attoseconde unique ?

+

T0/2

t

+

Il faut une seule recollision électronique



  

Impulsion « longue »
20 fs

Train d'impulsions atto
Spectre : peigne d’harmoniques

Utilisation d'impulsions laser ''monocycles''



  

Impulsion « monocycle »
5 fs

Impulsion atto unique
Spectre continu

2001: Premières mesures d'impulsions attosecondes uniques M. Hentschel et al, Nature 414, 509

Utilisation d'impulsions laser ''monocycles''

Impulsion « longue »
20 fs

Train d'impulsions atto
Spectre : peigne d’harmoniques



  

Polarisation 
linéaire

Polarisation 
circulaire

Polarisation 
circulaire

Impulsion attoseconde unique

2006-2007: Impulsions de 130 as 
I. Sola et al, Nature Physics 2  319 (2006)

G. Sansone et al., Science 314 443 (2006)

Porte de polarisation

Attention à la phase absolue
(Carrier-Envelop Phase)



  

Phase absolue / CEP

Impulsions longues multicycles (>20fs à 800 nm): pas d’importance.
Impulsions brèves quasi-monocycles : la CEP détermine l’intensité maximale 

et les dynamiques induites par l’impulsion
En général, la CEP d’un laser n’est pas intrinsèquement stable.



  

Mesure de la CEP



  

Mesure de la CEP



  

Mesure de la CEP



  

Mesure de la CEP

Interferométrie f-2f

Interférences spectrales

Mesure de la phase par FFT

Rétroaction → stabilisation de la CEP du laser



  

Mesure de la CEP

Interférences spectrales

Mesure de la phase par FFT

Problème : durée de la mesure 
→ impacte la vitesse de rétroaction



  

Mesure de la CEP

Solution : Mesure analogique



  

Comment les impulsions attosecondes uniques sont-elles été caractérisées ?

RABBITT fonctionne seulement pour un spectre discret

1999-2000 : propositions théoriques : SPIDER, Streak Camera

2001 : implémentation expérimentale : impulsion de 650 fs

On utilise toujours la conversion de l’impulsion atto en paquet d’électrons atto

Caractérisation d'impulsions atto uniques

M. Hentschel et al, Nature 414, 509 (2001)



  

Caméra à balayage de fente attoseconde
Caméra à balayage de fente conventionnelle : (streak camera)

Résolution : quelques ps



  

Caméra à balayage de fente attoseconde

J. Itatani et al, PRL 88, 173903 (2002)

Caméra à balayage de fente conventionnelle : (streak camera)

Caméra à balayage de fente atto :

Résolution : quelques ps



  

Le champ laser comme modulateur de phase ultrarapide

Convertir l'impulsion attoseconde optique en un paquet d'électrons
Photoionisation d'un gaz rare par l'impulsion attoseconde XUV

Caractériser le paquet d'électrons 
Utilisation d'un champ laser de retard contrôlé comme modulateur de phase 

E. Goulielmakis et al, Science 305, 1267 (2004)



  

Mesures d’impulsions attosecondes uniques

E. Goulielmakis et al, Science 305, 1267 (2004)M. Hentschel et al, Nature 414, 509 (2001)

CEP non stabilisée CEP stabilisée



  

Le champ laser comme modulateur de phase ultrarapide

temps

fréquence

C’est un spectrogramme



  

Le champ laser comme modulateur de phase ultrarapide

temps

fréquence

Le champ laser joue le rôle d'une porte optique 
pour réaliser une mesure FROG attoseconde 

Impulsion atto

Porte : modulation de phase par 
le champ IR

C’est un spectrogramme



  

FROG CRAB

(scientific name  : Ranina Ranina. Also called Spanner crab. Loc : Australia)

Algorithme itératif (par exemple PCGPA)
→ Reconstruction de l'impulsion atto et du champ IR



  

FROG CRAB



  

Impulsions atto uniques

G. Sansone et al., Science 314, 443 (2006)



  

Impulsions atto uniques

E. Goulielmakis et al., Science 320, 1614 (2008)



  

Impulsions atto uniques

E. Goulielmakis et al., Science 320, 1614 (2008)

Remarque : y a t-il 
vraiment une impulsion 
attoseconde unique dans 
cette expérience?



  

Mesure du champ électrique infrarouge

Visualisation directe de l'oscillation du champ électrique infrarouge

FROG CRAB fournit l’impulsion attoseconde 
et l’impulsion infrarouge
→ Mesure directe du champ électrique de 
l’impulsion laser

On échantillone l’oscillation du laser avec 
l’impulsion attoseconde



  

Mesure de champs lasers complexes 

A. Wirth et al, Science 334, 194 (2012)

Champ laser très large bande. Possibilité de sculpter le champ électrique laser



  

Mesure de champs lasers complexes
A. Wirth et al, Science 334, 194 (2012)



  

Mesure de champs lasers complexes
A. Wirth et al, Science 334, 194 (2012)



  

Mesure de champs lasers avec polarisation complexe
R. Boge et al, Opt. Express 26967 (2014)Détection de la distribution 3D des photoélectrons

→ Mesure de champs électriques vectoriels



  

Mesure complète d’un train atto



  

Limitations de PCGPA

Nouveaux algos → mesure d’impulsions attosecondes très large bande

PCGPA repose sur des transformées de Fourier

Valide dans FROGCRAB seulement si la largeur spectrale de l’impulsion DW 
est << son énergie centrale W0

“central momentum approximation” 

Si ce n’est pas le cas, on ne peut pas utiliser la transformée de Fourier et on doit
utiliser d’autres algorithmes



  

VTGPA

Reconstruction précise d’impulsions large bande complexes



  

PROBP

Algorithme génétique, pas de FFT, pas de central momentum approximation

Reconstruction précise d’impulsions large bande complexes



  

PROOF – Phase Retrieval by Omega Oscillation Filtering
Traitement du signal différent : FFT de chaque composante énergétique

→ Reconstruction de la phase spectrale, même large bande 



  

Au delà de FROG-CRAB: mixedFROG

Les fluctuations (ou les couplages spatio temporels…)
créent plusieurs traces FROG-CRAB qui s’ajoutent

Comment les distinguer ? 

Idée : emprunter des idées de l’optique quantique et 
de l’imagerie par diffraction cohérente

– Augmenter l’intensité du laser
→ Sépare les différentes contributions 

incohérentes
– Utiliser un algorithme (MSGPA) 

pour les retrouver



  

Au delà de FROG-CRAB: mixedFROG

Accès au paquet d’électrons cohérent
et aux pertes de cohérence dans la mesure



  

Génération et caractérisation 
d'impulsions attosecondes

Introduction : harmoniques et attosecondes

I – Mesure de trains d'impulsions attosecondes

II – Mesure d'impulsions attosecondes arbitraires : 
FROGCRAB et ses évolutions

III – Mesures in-situ



  

Principe

Manipuler le processus de génération pour obtenir de l’information 
sur sa dynamique temporelle



  

Manipulation spectrale/temporelle
Principe :

 Contrôle sub-cycle du profil temporel du champ électrique générateur
Ex : combinaison d’un champ à w et 2w
→ Brise la symétrie d’inversion
→ Génération d’harmoniques paires entre les harmoniques impaires

N. Dudovich et al., Nat. Phys. 2, 781 (2006)



  

Manipulation spectrale/temporelle
Principe :

 Contrôle sub-cycle du profil temporel du champ électrique générateur
Ex : combinaison d’un champ à w et 2w
→ Brise la symétrie haut/bas
→ Génération d’harmoniques paires entre les harmoniques impaires

Scan du délai w-2w → Oscillation des harmoniques paires
La phase encode la phase relative des harmoniques

N. Dudovich et al., Nat. Phys. 2, 781 (2007)



  

Analogie avec RABBITT

Conceptuellement proche, mais des différences existent



  

Manipulation spatio-temporelle : le phare attoseconde

Fronts d’onde en rotation

Fronts d’onde parallèles

Principe :
 induire une rotation de front d'ondes au foyer pour envoyer les impulsions attosecondes dans 

des directions différentes

t

Foyer du laser
= zone de génération

Séparation 
spatiale des 
impulsions 
attosecondes

H. Vincenti et F. Quéré, PRL 108, 113904 (2012)



  

Le phare attoseconde

Tâche focale Étalage spectral Fronts d’onde

Élongation de la tâche « Chirp spatial » Fronts d’onde en rotation

Fronts d’onde parallèles

Principe :
 induire une rotation de front d'ondes au foyer pour envoyer les impulsions attosecondes dans 

des directions différentes

H. Vincenti et F. Quéré, PRL 108, 113904 (2012)

Fronts d’onde parallèles

Séparation 
spatiale des 
impulsions 
attosecondes



  

Attosecond lighthouse

Mapping spatio-temporel de l’émission attoseconde



  

Mesure in-situ de champs électriques

Peut on utiliser la génération d’impulsions attosecondes 
pour mesurer un champ laser?



  

Mesure in-situ de champs électriques

Mesure directe tout-optique du champ électrique laser



  

Mesure in-situ de champs électriques

Possible en 3D → mesure de la polarisation instantanée



  

Des trains d’impulsions attosecondes sont produits dans les laboratoires depuis la première expérience de 
génération d’harmoniques d’ordre élevé. 

La difficulté était de les mesurer. 

L’amélioration des techniques de caractérisations permet un contrôle fin des impulsions attosecondes : 
- trains ou isolées
- différents nombres d’impulsions par cycle dans un train
- contrôle du chirp et de la durée

Les méthodes de caractérisation attosecondes sont désormais employées pour 
caractériser le processus de photoionisation lui même  en employant des impulsions bien caractérisées

(i.e. mesure de la différence entre le profil temporel de l’impulsion attoseconde et celui du 
paquet d’ondes électronique produit)
 
Des défis restent à relever: 

- augmentation de la largeur de bande 
→ contributions multiples à la photoionisation

- mesure des effets de cohérence partielle
- mesures résolues spatialement et couplage spectro-spatiaux
- mesures mono coups avec fortes fluctuations tir à tir 
- jitter FEL-laser ...

Conclusions
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