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Les sources attosecondes sont maintenant une réalité. Elles ont ouvert le domaine de |'attoscience et permettent
I'étude de dynamiques ultrarapides & des échelles de temps attoseconde et, en particulier, I'étude de dynamiques
électroniques. Ces sources XUV ultracourtes sont aussi cohérentes et ont de nombreuses caractéristiques similaires
au laser. Cet article présente le principe physique de leurs générations, leurs contrdles et leurs utilisations et
montre ainsi comment la physique non-linéaire induite par laser femtoseconde intense permet aujourd’hui le

développement de |'attophysique.

Les électrons sont des constituants fon-
damentaux de la matiére mais, malgré leur
omniprésence, leurs dynamiques restent
paradoxalement mal connues. lls sont si
légers qu'ils évoluent extrémement ra-
pidement et des énergies de quelques
électronvolts sont suffisantes pour leur
conférer des vitesses proches de la célé-
rité de la lumiére (une énergie cinétique
de 1 eV correspond a une vitesse qui est
seulement 500 fois plus faible que celle
dela lumiére). Dans le modéle de Bohr, le
temps de révolution sur la premiére orbite
est ainsi de 150 as (1 as = 108 s soit un
milliardieme de milliardieme de seconde).
Les observer pendant leur évolution de-
mande donc d'avoir accés a une résolution
temporelle attoseconde. Les attosecondes
sont maintenant accessibles méme si
cette échelle de temps parait incroyable-
ment petite puisque l'attoseconde est a
la seconde ce que la seconde est a I'age
del'univers. Les impulsions attosecondes
apparaissent aujourd’hui comme un outil
privilégié permettant d'accéder aux dy-
namiques électroniques et, a fortiori, a de
nombreuses autres dynamiques induites
par les électrons.

Les sources attosecondes qui sont
aujourd’hui développées permettent

en outre d'étudier de nombreux autres
phénomenes car ces sources ont de mul-
tiples caractéristiques proches de celles
des lasers et en particulier de trés bonnes
propriétés de cohérence. Le but de cet
article est de présenter les principales
caractéristiques de ces sources qui sont
actuellement en plein essor.

Les développements de ces nouvelles
sources découlent de la fiabilisation des
sources lasers femtosecondes (1 fs=10"s
soit un millioniéme de milliardieme de
seconde) qui sont maintenant des « pro-
duits » commerciaux utilisables en routine.
Leur cohérence spatiale, caractéristique
commune a de nombreux lasers, permet
de focaliser la lumiére sur de tres petites
dimensions et d'obtenir de forts flux lu-
mineux. Leur faible durée permet en plus
de confiner temporellement I'énergie
électromagnétique. La combinaison de
ces deux propriétés permet d'obtenir des
densités d'énergie lumineuses énormes
qui peuventamener lamatiére a interagir
avec plusieurs photons simultanément.
Ces interactions sont appelées non-li-
néaires et des processus comme |'ab-
sorption de plusieurs photons laser pour
ensuite réémettre un photon plus éner-
gétique sont possibles. Par conservation
dénergie, I'énergie du photon émis est

égale alasomme des énergies de tous les
photons absorbés. C'est ce processus ap-
pelé génération d’harmoniques d'ordres
élevés (GHOE) qui est a la base de la gé-
nération desimpulsions attosecondes. Ces
impulsions ultrabréves sont obtenues en
utilisant des radiations de forte énergie et
de grande largeur spectrale.

La largeur spectrale définit le contenu
en fréquence (ou en longueur d'onde)
d’une source et une largeur spectrale im-
portante est une caractéristique premiere
des sources ultra-bréves. Réciproquement,
une source monochromatique quia un
spectre étroit est forcément une source
de longue durée. La méme chose a lieu
enmusique: lorsqu’une note est frappée,
il est difficile de définir sa fréquence alors
gu’une note tenue longtemps a une fré-
quence parfaitement définie. De maniére
plus quantitative, fréquence et durée sont
reliées par une relation d'incertitude ; il
n'est possible de connaitre une fréquence
Vv, avec une incertitude dv que si elle est
mesurée pendant un temps 8t suffisam-
ment long. La durée, dt,, d'une impul-
sion lumineuse limite intrinsequement le
temps de mesure utile et toute impulsion
ultracourte a une largeur spectrale év qui
vérifie dv 1, = cte (voir encadré 1).

En appliquant la relation d'incertitude
au cas desimpulsions attosecondes, il ap-
parait qu’'une impulsion de 100 as a une
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Impact du contenu spectral et de la phase spectrale
sur le profil temporel des impulsions femtosecondes

Evolution du champ électrique d'une impulsion laser en fonction du contenu de la phase spectrale
(phase en fonction de la fréquence ou de I'énergie du photon) pour la méme distribution d'énergie
donnée par la figure du haut. Un spectre large est nécessaire pour obtenir des impulsions ultra-
courtes et la relation de phase spectrale définit le profil temporel des impulsions. Lorsque la phase
spectrale est constante (ou linéaire) la durée de I'impulsion est minimale (figures de gauche). On
remarque |'évolution du champ électrique (courbe bleue) par rapport & son enveloppe (courbe
rouge) en fonction de la valeur de la phase (¢, ). Dans le cas ob la phase spectrale est quadratique,
I'évolution du champ électrique est foute autre : la fréquence instantanée varie pendant I'impulsion
et la durée de I'impulsion est augmentée (figures centrales). Enfin, lorsque la phase spectrale est
aléatoire le champ est lui-méme trés fortement perturbé (figures de droites).
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largeur spectrale supérieure a environ
5x 10" Hz ce qui correspond a une dis-
tribution en énergie de photons de 20 eV
(pleine largeur a mi-hauteur). Le domaine
visible est trop étroit pour une telle largeur
spectrale car les photons du visible ont
une énergie allant d'environ 1,5 eV (dans
le rouge) a environ 3 eV (dans le bleu). Ceci
implique que des photons ayant une éner-
gie d’au moins 20 eV sont nécessaires a
la création d'impulsions attosecondes et
que ces photons sont dans le domaine

des XUV. Ces radiations XUV ultracourtes
peuvent notamment étre obtenues parle
processus de génération d’harmoniques
d'ordres élevés lors de l'interaction de la-
sersintenses avec des gaz ou des plasmas.

La génération d’harmoniques d'ordres
élevés est un processus non-linéaire qui
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a lieu lorsqu’un laser intense (laser « fon-
damental » de période optique T, et de
fréquence angulaire o, = 21t/ T ) intera-
gitavec un milieu et I'ionise. Ce processus
conduit a I'absorption de n photons a la
fréquence fondamentale et a I'émission
d’un photon n fois plus énergétique de
pulsation wn = nw,. Ce processus est un
processus cohérent et les symétries du
milieu générateur alliées a la périodicité
temporelle du processus démission im-
pliquent que seules les fréquences harmo-
niques du fondamental sont émises. Pour
un milieu générateur solide, la périodicité
estT et toutes les harmoniques (paires et
impaires) sont émises alors que pour un
milieu gazeux, une anti périodicité de T /2
implique que seules les harmoniques im-
paires sont émises de maniére cohérente
(figure 7).

Le nombre de photons absorbés n'est
toutefois pas infini et cette énergie stoc-
kée (temporairement) par le systeme
est quantifiée par une énergie appelée
énergie pondéromotrice caractéristique
du laser intense utilisé (voir encadré 2).
Cette énergie pondéromotrice représente
I'énergie cinétique moyenne d'un électron
oscillant avec le champ électrique du la-
ser intense. En effet, les lasers intenses
sont couramment considérés comme de
simples champs électriques oscillants ce
qui est suffisant pour décrire I'essentiel de
la physique sous-jacente. Cette énergie
cinétique peut facilement atteindre des
dizaines d'électronvolts lorsque le laser
est suffisamment intense pour ioniser des
atomes de gazrares. Cette étape d'ionisa-
tion est indispensable a la GHOE car c'est
la création d'électrons « libres » qui permet
au systéeme d'emmagasiner une fraction
de l'énergie du laser qui est ensuite réémi-
se sous forme de photons harmoniques.

Cette réémission XUV de Iénergie ac-
cumulée ne se fait qu'a des instants bien
définis (au moment de la recombinaison
dans le modele a trois étapes) par rapport
al'échelle de temps typique du processus
qui est la période optique, T, du fonda-
mental. Cette période étant de l'ordre de
1 fs, les impulsions XUV sont émises sous
laforme d'impulsions sub-femtosecondes.
Lorsque les impulsions fondamentales
sont longues et que la périodicité du
processus est parfaite, I'¢émission des
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Le modeéle a trois étapes illustrant la GHOE dans les gaz

Un des modeéles les plus utilisés pour décrire la GHOE est appelé modéle a trois étapes (Corkum
etal., 1994). Ce modéle est basé sur une description semi<lassique de I'interaction laser intense /
atome ou la grandeur jouant un réle fondamental est le champ électrique du laser et ob I'atome
est assimilé & un puits de potentiel ob est localisé un électron. Ce modéle prend en compte trois
étapes fondamentales que sont (1) I'ionisation de I'atome, (2) la propagation du paquet d’onde
ionisé et enfin (3) la recombinaison.
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L'ionisation de I'atome a lieu dans un régime ol la barriére de potentiel vue par |'électron est abaissée en
présence du champ laser (d'intensité créte | = £ 2/(2x377) et de fréquence centrale @). Une portion du

paquet d'onde électronique [ié (gris) est alors ionisée par effet tunnel (couleur).

Etape 2 : Propagation
Sous |'effet du champ laser oscillant, le paquet d'électron ionisé acquiert de I'énergie cinétique. L'énergie
instantanée acquise lors de cette oscillation est proportionnelle a U, ob U, =

qZ EZ

max

4m w?
est |'énergie pondératrice exprimée en unité atomique. g et m sont respectivement la charge et la masse
de I'électron. Cette énergie est I'énergie moyenne d'oscillation d'un électron dans le champ laser.

Etape 3 : Recombinaison

Une portion du paquet d'onde libéré a une probabilité non nulle de revenir & proximité de I'ion parent. Une
recombinaison vers |'état fondamental est alors possible en émettant un photon XUV. L'énergie maximale
des électrons & ce moment est de 3,2 U, donc I'énergie maximale des photons émis est de 3,20, +1,
ol I, est I'énergie d'ionisation.

impulsions XUV se fait sous la forme
de trains d'impulsions attosecondes.
Suivant les conditions utilisées (gamme
spectrale sélectionnée, milieu générateur

utilisé efc.), il peut y avoir une, deux ou
quatre impulsions par période optique
(figure 2). Ces trains d'impulsions attose-
condes sont naturellement synchronisés
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Spectre d’harmoniques d'ordres élevés généré dans un gaz de néon avec un laser femtoseconde
intense. Ce specire, résolu spatialement (axe des ordonnées), est constitué de pics harmoniques (harmoniques
impaires du fondamental) et le profil spatial de ces faisceaux XUV est caractéristique d'une haute cohérence
spatiale. On y voit des harmoniques ayant tous des amplitudes similaires dans un large domaine spectral
(appelé plateau). Ce plateau se termine abruptement par une fréquence de coupure au-deld de laquelle la
génération d’harmoniques est quasi inexistante. Malgré la faible efficacité du processus (|'énergie comprise
dans chaque impulsion harmonique est typiquement 10° fois plus faible que I'énergie contenue dans
I'impulsion fondamentale) les détecteurs actuels permettent d’enregistrer avec une haute précision
des spectres comme celui<i en quelques tirs laser.
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Spectre harmonique calculé (a] et profil temporel calculé (b) aprés avoir sélectionné des
harmoniques du plateau (courbe verte) ou de la coupure (courbe rouge). Ces profils temporels
sont constitués d'impulsions attosecondes qui sont situées & des positions bien définies par rapport
au champ électrique du laser fondamental (courbe noire).

avec le champ laser fondamental et les
impulsions XUV peuvent initier des dy-
namiques ultra-rapides que I'on peut en-
suite étudier en utilisant le laser comme
un stroboscope attoseconde. Outre des
dynamiques ultra-rapides, des gran-
deurs aussi fondamentales que le signe
de fonctions d'ondes ou leur distribution

deviennent accessibles (Remetter et al.,
2006 ; Itatani et al., 2004).

Néanmoins pour réaliser des expé-
riences a haute résolution temporelle, il
est parfois préférable d'utiliser des im-
pulsions attosecondes isolées. De nom-
breuses techniques ont été développées
pour isoler ces impulsions attosecondes.
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Sélection d’une impulsion attoseconde isolée
par modulation rapide de l'intensité

Le processus de génération d’harmoniques est périodique en temps (voir encadré 1) et est associé
& I'émission d'un train d'impulsions bréves aprés sélection spectrale. Lorsquune source d'impul
sions affosecondes isolées est désirée, un mécanisme permettant de sélectionner une impulsion
unique est nécessaire. Cela peut étre fait en brisant la périodicité du processus comme cela arrive
si les impulsions fondamentales utilisées ont des durées de quelques cycles optiques seulement.
Des exemples de spectres harmoniques (courbe noire en (b) et (d)) obtenus pour des impulsions
fondamentales ultracourtes (respectivement associé aux courbes rouges (a) et (c)) sont présentés. Le
profil temporel associé & I'émission des harmoniques de la coupure (au-deld de I'harmonique 23)
est représenté par la courbe noire sur les figures (a) et (c). Pour certaines valeurs de la phase de la

porteuse ¢

cep/

le spectre est structuré en harmoniques (d) et le profil d'émission XUV (c) est « long »

alors que pour d'autres phases de porteuses une impulsion attoseconde isolée peut étre générée

() et le spectre de la coupure devient continu (b).
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L'émission d'impulsions attosecondes
sous forme de train lors de la GHOE est
une conséquence de la périodicité du
processus. Réduire la durée du train est
possible en brisant cette périodicité et,
a la limite, il est possible d'isoler une im-
pulsion attoseconde unique en modulant
trés rapidement l'efficacité de la généra-
tion d'une période optique a la suivante.
Lorsqu’une impulsion attoseconde isolée
est sélectionnée, le spectre XUV devient
continu et il est alors abusif de parler de
génération d’harmoniques.

Moduler l'efficacité d’émission d’'une
période optique a l'autre est possible en
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jouant sur des paramétres qui influent
grandement sur cette émission. Ces pa-
ramétres critiques (intensité, polarisation,
taux d'ionisation efc.) sont nombreux dans
la GHOE et, pour confiner Iémission, on
peut utiliser :
Une modulation du profil d'intensité des
impulsions fondamentales (voir encadré 3)
en utilisant des impulsions fondamen-
tales de 2-3 cycles optiques que l'on sait
aujourd’hui produire. Ce fut la premiére
approche réalisée expérimentalement
(Hentschel et al., 2001).
Une modulation de la polarisation du
champ laser fondamental qui fut la pre-
miére approche concréte proposée pour
isoler uneimpulsion (Corkum et al., 1994).

Une modulation de la densité d'émet-
teurs ou des conditions d’émission
qui sont influencées par l'ionisation
du milieu.

Une modulation de la direction d'émis-
sion des impulsions qui, grace a la cohé-
rence spatiale du processus, peut étre
controlée en jouant sur le front de phase
du fondamental (phare attoseconde)
(Vincenti et Quéré, 2012).

Des lasers fondamentaux multifré-
quences et utiliser les battements entre
les différentes fréquences pour moduler
I'émission. Cette approche a tres récem-
ment permis d'obtenir des impulsions
attosecondes isolées avec des niveaux
d‘énergie proches du pJ ce qui constitue
le record actuel (Takahashi et al., 2013).

Ces différentes approches sont combi-
nables entre elles a souhait et il existe donc
de nombreuses techniques permettant de
sélectionner desimpulsions attosecondes
isolées (Krausz et Ivanov, 2009). Leur
contrble nécessite toutefois une maitrise
parfaite des impulsions fondamentales (et
notamment de leur CEP — carrier-envelope
phase) et les développements actuels
s'attachent a obtenir des techniques plus
robustes et moins exigeantes sur les carac-
téristiques desimpulsions fondamentales.

La caractérisation des impulsions est
elle aussi trés problématique, maisil existe
maintenant de nombreuses techniques
utilisées de par le monde (Streaking,
TIGGER, FROG-CRAB, RABBITT efc. (Krausz
etlvanov, 2009)). Il reste néanmoins deux
types d'approches qui donnent des résul-
tats assez différents que ce soit pour des
trains d'impulsions ou des impulsions iso-
[ées. Les mesures réalisées directement
dans le domaine temporel par autocor-
rélation des impulsions attosecondes
donnent généralement des impulsions
dont les durées sont comprises entre
500 as et 1 fs. Les reconstructions réali-
sées a partir de mesures de phases spec-
trales donnent des durées qui peuvent
étre inférieures a la centaine d'attose-
condes. La encore, des développements
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Expérience & applications

Ensemble expérimental typique permettant la génération d’harmoniques d’ordres élevés
puis leur caractérisation et/ou contrdle et ensuite leur utilisation pour des expériences d’application.

sont en cours pour obtenir des valeurs
similaires avec les différentes approches.

Les applications des impulsions attose-
condes sont elles aussi en plein essor et
bénéficient des nombreux progrées tech-
nologiques dans le domaine. Il devient
maintenant possible avec des installa-
tions expérimentales compactes (figure 3)
de générer desimpulsions attosecondes
puis de contrbler avec une précision atto-
seconde les délais entre cesimpulsions et
une fraction du champ laser fondamen-
tal quileur a donné naissance. Il est alors
possible d'initier un processus avec des
impulsions attosecondes puis de le son-
deravecle champinfrarouge (IR). Le délai
XUV-IR introduit une échelle de temps
qui permet de suivre I'évolution du pro-
cessus étudié a l'intérieur d'une période
optique du fondamental. De méme, des
transitions non-linéaires induites par
impulsions attosecondes deviennent
accessibles et permettent d'initier et de
sonder des dynamiques aprés un temps
d‘évolution tres bref. Des applications ont
ainsi été réalisées dans des domaines tres
divers (Krausz et Ivanov, 2009) comme
la physique atomique (suivi de cascades
Auger, couplages entre niveaux efc.), la
physique moléculaire (suivi de dissocia-
tion et de vibration, tomographie de fonc-
tion d'onde moléculaire) et la physique
du solide (excitation et relaxation de so-
lides, observation de niveaux profonds)
ou méme |'imagerie de nano-objets. Une
des applications trés prometteuses est
le magnétisme a I'échelle attoseconde
ou des dynamiques de spin sont in-
duites par des lasers ultrarapides dans

des matériaux magnétisés. Cette thé-
matique a déja vu le jour dans le régime
femtoseconde (stockage de données
ultrarapide) et est a présent poursuivie
vers des régimes attosecondes. Ces ap-
plications et la précision attoseconde qui
est maintenantaccessible ont par ailleurs
conduit a des questionnements trés fon-
damentaux qui portent par exemple sur
la compréhension des liens non triviaux
entre délais, temps et déphasages.

L'attophysique est un domaine qui jouit
actuellementd’un grand développement
au niveau mondial et qui bénéficie a la
fois d'une bonne compréhension et de
nombreuses avancées technologiques.
Ce domaine a par ailleurs le privilege
rare de tenir de nombreuses promesses
qui paraissaient initialementillusoires et
de continuer a ouvrir régulierement de
nouvelles perspectives tant appliquées
que fondamentales.
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