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Chapitre 1: Introduction générale

Ce manuscrit est le reflet de mes recherches réalisées entre 2001 jusqu'à aujourd'hui. J'ai fait
le choix de garder les thèmes qui peuvent interagir : propagation linéaire et non linéaire dans un
milieu matériel (gazeux ou solide), interaction laser-matière, etc. Toute la recherche abordée avant
et après est bien sûr importante mais il m'est difficile de l'inclure ici. Néanmoins elle n'est pas non
plus complètement déconnectée de la thématique des fibres optiques car plusieurs équipes de part le
monde sont  intéressées  par  les  sources  XUV à forte  cadence (> kHz),  fiables  pour  las  étalons
secondaires  de  fréquences  [1,2].  Ce  cheminement  me  permettra  aussi  d'aborder  des  projets  de
recherche qui me tiennent à cœur mais que je n'ai pas pu réaliser jusqu'à maintenant.

Vous  vous  demandez  ce  qui  a  motivé  mes  différentes  mutations  avec  changement  de
thématique. Quand j'ai débuté ma thèse au Laboratoire Aimé Cotton (LAC) sous la direction de
Pierre Pillet, l'idée de refroidir des atomes par laser me semblait farfelue et complètement contre-
intuitive.  Bien sûr, j'étais comme le commun des mortels qui prêtent au laser des propriétés de
chauffage plutôt que de refroidissement. Ce sujet venait à peine de débuter au laboratoire et nous
étions en concurrence directe avec l'équipe de G. Cohen-Tannoudji au Laboratoire Kastler-Brossel.
Les trois années de thèse m'ont permis de parfaire mes connaissances sur l'interaction atome-laser et
les subtilités du couplage entre états internes (états quantiques des atomes) et états externes (vitesse
ou quantité de mouvement des atomes) qui en découlent [3]. Deux expériences de manipulation
d'atomes de Césium par laser y sont décrites : la première concerne les mélasses mouvantes [4] qui
seront utilisées ensuite pour réaliser un jet continu d'atomes froids [5,6] et la seconde concerne le
transfert adiabatique de population [7], prémices de nouvelles expériences d'interférométrie avec
des atomes froids [8]. Après ma thèse, quelques mois de post-doc et une année d'ATER, je me suis
insérée dans le Laboratoire de l'Horloge Atomique (LHA), laboratoire propre du CNRS (si si ça
existait encore), sur un poste de Chargée de Recherche en section 8 dans l'équipe de Noël Dimarcq.
L'application  première  du  refroidissement  d'atomes  de  césium  par  laser  est  naturellement  les
horloges atomiques, la définition de la seconde étant basée sur la transition hyperfine entre les deux
niveaux fondamentaux de l'atome de Césium neutre. Avec des atomes froids, soit on augmente le
temps d'interrogation micro-onde des atomes de césium et donc la stabilité de l'horloge [9,10], soit
on miniaturise les horloges tout en gardant une bonne stabilité [11,12]. C'est la deuxième solution
que nous avons suivie au LHA, puis plus tard au Laboratoire des SYstèmes de Références Temps-
Espace (SYRTE). L'intérêt de ces horloges est qu'elles peuvent être embarquées dans des satellites
pour la synchronisation des signaux [13]. 

Mais alors pourquoi avoir quitté ce laboratoire ? Pour des raisons financières (plus de contrat
avec le Bureau National de Métrologie), l'expérience de jet continu d'atomes froids a dû être arrêtée,
ce qui m'a obligée à me recentrer sur les horloges miniatures et leurs propriétés métrologiques.
Comme j'étais plus intéressée par le domaine de l'interaction laser avec les atomes plutôt que les
simulations sur les propriétés métrologiques de ces horloges, j'ai décidé de changer de laboratoire
par voie de mutation. Je me suis tournée vers Philippe Zeitoun qui travaillait à l'époque au LSAI sur
le  laser  X  dans  l'équipe  de  Pierre  Jaeglé.  Il  m'a  conseillée  d'aller  au  Laboratoire  d'Optique
Appliquée (LOA) dans l'équipe de Philippe Balcou pour travailler sur la génération d'harmoniques
d'ordre élevé (HHG en anglais) et le laser X par ionisation par le champ (OFI en anglais). Ces deux
thématiques m'ont beaucoup plu car elles font intervenir l'interaction d'un champ ultra-intense et
ultracourt avec des atomes. Elles permettent d'obtenir une source cohérente dans le domaine XUV
(1-100 nm)  [14].  D’autres  sources  de  rayonnement  XUV cohérentes  et  basées  sur  l’interaction
plasma-laser étaient aussi étudiées à l’époque dans d’autres laboratoires telles que les lasers X sur
cible  solide  [15].  Le  LOA fait  partie  de  LaserLab  [16],  c'est  à  dire  qu'il  doit  fournir  à  la
communauté européenne, voire internationale, des sources laser ultra-intenses et ultra-courtes ou de
rayonnement  secondaire  (XUV,  X,  électrons,  protons,  neutrons)  pour  les  applications.  Ce
consortium de laboratoires  européens lui  permet  d'obtenir  des  fonds de la  part  de l'Europe,  en
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fonction du nombre d'équipes qui viennent utiliser ces sources. 

Pendant les dix années passées au LOA, j'ai tout particulièrement participé au développement
de la source HHG [17-20] afin que des équipes nationales et internationales puissent l'utiliser pour
des applications. L'optimisation de la source passe bien sûr par la compréhension des phénomènes
observés : je me consacrais aux simulations de ces phénomènes. Le pompage de différents milieux
(plasma, électrons) par des harmoniques d'ordre élevé a fortement amélioré les caractéristiques de
sources XUV plus intenses [21,22] et c'est vers cette solution que s'est tournée la communauté des
lasers à électrons libres émettant dans le domaine XUV [23]. De part la spécificité de ce laboratoire
dans  lequel  de  multiples  collaborations  sont  encouragées,  j'ai  participé  à  un  certain  nombre
d'articles en tant que "fournisseuse de photons XUV" en plus des développements de simulation.
J'étais aussi associée à la thématique laser X-OFI [24] mais j'étais plus impliquée sur la thématique
HHG. J'ai aussi participé à plusieurs GDR au niveau national (SAXO et AppliX) et à deux contrats
européens sur les impulsions attosecondes et leurs applications (ATTO et XTRA). Les expériences
d'application  de  la  source  HHG sont  multiples  :  génération  d'impulsions  attosecondes  [25,26],
photoionisation IR-XUV d'atomes de gaz rare [27], études des phonons optiques dans le Bismuth
[28],  ablation XUV [29],  magnétisation transitoire  [30].  Toutes  ces applications demandent  des
spécificités que seules les harmoniques d'ordre élevé peuvent fournir : impulsion ultra-courte (1 fs,
voire attoseconde) [25,26], cohérences temporelle et spatiale [31], focalisation et qualité de front
d'onde [32-34], contrôle de la polarisation [35]. Par contre, vu que le laser de génération est de
cadence faible (kHz), notre source n'est pas adaptée pour les expériences en coïncidence [27] ou la
génération  de  peigne  de  fréquence  pour  la  métrologie  des  fréquences  [1,2]  par  exemple.  Pour
améliorer ce point, il serait souhaitable d'utiliser un laser fibré de plus grande cadence au lieu d'un
laser Ti:Sa [36]. L'amélioration de ces sources sont en perpétuellement en développement et les
applications  qui  en  découlent  de  plus  en  plus  nombreuses.  Il  reste  néanmoins  quelques  points
faibles qu'il  serait  intéressant d'améliorer :  la cadence et  la fiabilisation des sources HHG et le
contrôle de la polarisation [37]. Les chapitres 2 et 3 (avec les annexes 1 et 2) regroupent une partie
des résultats obtenus pour cette thématique.

Mon deuxième changement  thématique  s'est  produit  en  2010 suite  à  la  mutation  de  mon
conjoint à Lille. J'ai donc sollicité le laboratoire de Physique des Lasers, Atomes et Molécules. J'ai
choisi de venir dans l'équipe Photonique dirigée à l'époque par Mohamed Bouazaoui. Pour faire le
lien entre  mes recherches et  ma nouvelle thématique,  je  me suis intéressée à la  génération des
harmoniques directement dans une fibre creuse [38] ou une fibre Kagomé [39]. En 2009, l'équipe
d'U.  Keller  en  collaboration  avec  F.  Benabid  n'avait  obtenu  qu'une  très  faible  efficacité  de
conversion entre la pompe à 800 nm et les harmoniques (de l'ordre de 10 -9).  Plusieurs facteurs
peuvent limiter cette efficacité de conversion : la fibre creuse était multimode et l'accord de phase
n'était pas optimisé. C'est pourquoi je présenterai, dans le chapitre 4, quelques travaux préliminaires
sur  l'accord  de  phase  des  harmoniques  générées  dans  une  fibre  creuse.  Malheureusement  les
expériences,  prévues au départ  au Centre Lasers  Intenses et  Applications (CELIA),  qui dispose
d'une source fibrée ultra-intense [36], n'ont pas pu être menées faute de temps laser. Cette étape
importante permettrait de proposer une autre voix pour la fiabilisation de la source XUV à plus
haute cadence, pouvant concurrencer les sources générées directement dans la cavité [1,2]. 

Dès  mon  arrivée,  Arnaud  Mussot  m'a  tout  de  suite  impliquée  dans  la  collaboration  avec
Emmanuel Hugonnot du CEA/CESTA (Bordeaux) sur les fibres à mode plat, décrites très en détail
dans le chapitre 5. Pourquoi ces fibres sont-elles intéressantes ? Pour plusieurs applications (usinage
laser, médical et laser de puissances), il est obligatoire d'avoir le profil d'intensité en sortie de fibre
le plus homogène possible.  Nous avons montré que d'utiliser une fibre monomode délivrant un
mode plat était le meilleur moyen d'y parvenir [40]. Cette thématique est très soutenue au sein du
laboratoire car elle fait partie de l'Equipex FLUX (Fibres optiques pour les hauts flux) [41] et du
laboratoire commun SYLFE (Systèmes Lasers Fibrés Energétiques) [42]. Cette thématique a donné
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lieu à différentes thèses : Pierre Calvet soutenue en 2014 [43] pour laquelle j'étais invitée dans le
jury de thèse et Pierre Gouriou [44] dont je suis la co-encadrante. Une étudiante de master 2 a
poursuivi les travaux menés par ces deux doctorants de février à juin 2016. J'ai aussi participé à
diverses autres applications des fibres : mélange à quatre ondes dans les fibres hybrides à Bande
Interdite Photonique [45], décomposition modale [46]. D'autres études impliquant le CEA/CESTA
sont aussi en cours comme le mélange à quatre ondes dans les fibres à maintien de polarisation
(PM) et la génération de lumière parasite lors de l'amplification dans la fibre dopée Yb utilisée dans
la chaîne pilote de laser LMJ [47]. 

Finalement je suis aussi impliquée dans le projet TowerBragg qui vise à fabriquer des réseaux
de Bragg fibrés directement sur la tour de fibrage. Il repose sur l'expertise de l'équipe Photonique et
sur la centrale de technologie FiberTech, implantée à l'IRCICA. Pour l'instant, une seule équipe
dans  le  monde  (IPHT,  Allemagne)  élabore  ce  type  de  réseaux  mais  leur  réflectivité  est  très
faible [48]. Nous allons proposer d'autres méthodes qui visent à fabriquer des réseaux de plus forte
réflectivité, fonctionnant à haute température [49] et présentant une plus grande fiabilité mécanique.
Dans le cadre de la collaboration avec l’équipe de Guillaume Laffont du LCAE du CEA List, je co-
encadre un doctorant Patrick Bulot avec Marc Douay, qui est maintenant le directeur du laboratoire
PhLAM. Je ne rentrerai pas non plus dans les détails de cette thématique, qui vient juste de débuter,
par souci de cohérence.
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Chapitre 2 : Comprendre la génération des sources XUV dans les gaz

2.1 Introduction

Ce chapitre est primordial pour comprendre les phénomènes physiques entrant en jeu pour la
génération de photons XUV dans les gaz. Il me permet de présenter des résultats qui ne sont pas
forcément mis en avant par des pulications prestigieuses.
Il faut bien définir ce qu'est le domaine spectral qui nous intéresse : pour une longueur d'onde entre
1 et 100 nm, nous allons considérer que notre source est XUV. Les sources que je présenterai sont
obtenues par interaction d'un laser ultra-intense (densité de puissance entre 1014 et 1017 W/cm2) avec
un gaz rare en cellule. 
Bien sûr, il ne suffit pas de comprendre les mécanismes mis en jeu dans la propagation, il faut aussi
décrire  l'interaction  du  champ  intense  avec  le  gaz.  Je  me  limiterai  au  cas  de  la  génération
d'harmoniques d'ordre élevé bien que j’aie aussi contribué à l’étude de la génération de laser X par
ionisation du champ. Même si les manips laser X ont été réalisées au LOA, les développements
théoriques, bien plus complexes, ont été réalisés au Laboratoire de Physique des Gaz et des Plasmas
(LPGP) à Orsay.
Je vais donc dans un premier temps décrire les résultats des expériences et des simulations datant du
début  des  années  2000  et  pourquoi  ces  résultats  sont  toujours  d'actualité  dans  l'étude  de  la
propagation  non linéaire  dans  les  milieux matériels.  Dans  un  deuxième temps,  je  donnerai  les
éléments  les  plus  importants  qui  permettront  de  comprendre  les  expériences  réalisées  pour
améliorer la source XUV basée sur la génération d'harmoniques d'ordre élevé.

2.2 Propagation d’impulsions laser ultra-intenses dans un gaz

L’interaction des impulsions laser ultra-intenses et ultra-courtes avec des atomes donnent lieu
à toute une panoplie d’effets qui sont mis à profit pour différentes applications. Par exemple, on
peut citer la filamentation [1] et  le LIDAR [2] ou le marquage en volume dans la silice [3] et
l’inscription de réseaux de Bragg fibrés [4], le supercontinuum dans l’eau [5] ou dans les fibres
optiques [6], et finalement l’ionisation des gaz rares pour la génération d’harmoniques ou le laser
X-OFI [7]. Nous allons nous intéresser à ces deux dernières applications pour lesquelles la densité
de puissance est comprise entre 1014 et 1017 W/cm2.  Avec ces densités de puissance, les électrons de
la couche externe des atomes peuvent être ionisés directement par le champ par effet tunnel ou par
suppression de barrière. Il s'ensuit des modifications transitoires de l'indice du milieu dans lequel se
propage l'impulsion laser. Les effets sur l'impulsion laser sont bien connus : décalage vers le bleu,
effet non-linéaire (effet Kerr) mais d'autres phénomènes apparaissent mais sont rarement détaillés
dans la littérature. Au début des années 2000, beaucoup de publications concernaient la propagation
dans l’air pour expliquer le phénomène de filamentation mais très peu concernaient les effets spatio-
temporels de l’ionisation sur les impulsions lasers et sur le spectre. Avant mon arrivée au LOA,
Frederik Weihe avait réalisé une expérience visant à étudier les effets de propagation d’un laser
ultra-intense  et  ultra-court  dans  un gaz  rare  [8].  Je  me suis  alors  investie  dans  les  simulations
permettant d’expliquer les résultats obtenus. 

Cette  partie  regroupe  les  développements  de  simulation  de  la  propagation  d’un  champ
électrique laser dans un milieu gazeux, ionisé ou partiellement ionisé. La résolution des équations
de Maxwell pour un milieu homogène et  isotrope,  avec un terme source permet d’obtenir   une
bonne description des résultats expérimentaux.

2.2.1 Introduction 

L’interaction d’un champ laser intense avec un gaz conduit à une ionisation totale ou partielle
du milieu gazeux. Les électrons libérés contribuent à modifier l’indice de réfraction, et donc la
propagation du faisceau laser lui-même. 
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Je décrirai dans un premier temps les effets de l’ionisation sur la propagation du champ. Je
présenterai ensuite les expériences menées au laboratoire afin de mesurer ces effets.  Les résultats
du code de calcul seront ensuite comparés à des résultats expérimentaux pour des intensités de
l’ordre de 1015 à 1016 W/cm2. 

2.2.2 L’ionisation et ses effets sur la propagation des impulsions laser

Pour des éclairements de l’ordre de 1014 W/cm2 à 1017 W/cm2, le champ électrique du laser est
proche, voire supérieur au champ coulombien qui lie un électron de la couche externe au noyau. Par
la suite, je ne considérerai que les atomes de gaz rares tels que l’Argon, Xénon, Krypton ou Néon,
qui permettent de couvrir une très large bande spectrale (2-100 nm). Ces atomes présentent une
couche électronique pleine ; ainsi, le potentiel de première ionisation est élevé (de 12.6 eV pour le
Xénon à 21 eV pour le Néon). Nous verrons par la suite que ces gaz sont plus appropriés pour la
génération d’harmoniques d’ordre élevé, ainsi que pour le laser X OFI.

Comme nous le verrons dans la partie 2.2, la génération d’harmoniques d’ordre élevé n’est
efficace  que  si  les  atomes  sont  peu  ionisés.  L’éclairement  dans  le  gaz  ne  doit  pas  dépasser
l’éclairement par suppression de barrière (cf Annexe 1). Par exemple, pour des atomes d’Argon,
l’éclairement est de l’ordre de 1 à 2 x 1014 W/cm2. En se basant sur les taux d’ionisation Ammosov-
Delone-Krainov (ADK) [9],  le  taux d’ionisation est  de l’ordre de quelques  pourcents  pour  ces
éclairements. Lors de la propagation de l’impulsion dans le milieu, le gaz s’ionise dès que le champ
électrique correspondant le permet. La densité électronique dépend alors de l’espace et du temps.
Non seulement les électrons libérés modifient la propagation du faisceau laser par effet de réfraction
mais modifie aussi le spectre de l’impulsion laser par auto-modulation de phase. Des effets des
électrons sur les impulsions harmoniques ont aussi été rapportés et expliqués [10].

En ce qui concerne le laser X OFI, les raies laser X étudiées sont celles produites par des ions
Kr8+  à 32,8 nm [11] ou Xe8+ à 41,8 nm [12]. Ces ions sont chargés positivement 8 fois : ils sont
obtenus  par  interaction  avec  le  champ  laser  lui-même.  Pour  ioniser  8  fois,  il  faut  alors  un
éclairement pouvant atteindre 1017 W/cm2. Le nombre d’électrons libres dans le plasma est alors très
important.  Le  gradient  de densité  électronique est  encore plus  marqué et  les  électrons  agissent
comme une lentille divergente pour le faisceau laser. Lors de la propagation, l’éclairement atteint
n’est alors pas celui auquel on s’attend dans le vide et le point focal se retrouve alors en avant du
plan focal théorique.

2.2.3 Propagation dans un milieu partiellement ionisé

Le milieu gazeux étant homogène et isotrope, nous pouvons considérer que les grandeurs sont
représentées par un scalaire. Nous supposerons que le champ électrique du faisceau laser se propage
suivant l’axe z sous la forme d’une onde plane. Il peut par ailleurs être polarisé linéairement pour la
génération d’harmoniques et circulairement pour le laser X. Par ailleurs les enveloppes temporelle
et spatiale sont gaussiennes. Lors de la propagation, le milieu s’ionise, il faut alors tenir compte du
courant de charge (dû au déplacement des électrons dans le plasma). Le champ électrique induit
aussi une polarisation non-linaire, responsable de l’effet Kerr optique. Nous rappelons que pour des
gaz monoatomiques, contrairement à l’air ou des matériaux tels que la silice pour les fibres optiques
[6], seul l’effet Kerr instantané intervient.

L’indice de réfraction tient compte de la dispersion dans le milieu gazeux partiellement ionisé.
La dispersion électronique est donnée par l’indice  nelec dans un plasma. Cet indice dépend de la
densité d’électrons et de la fréquence du laser. La dispersion due aux atomes est proportionnelle au
nombre d’atomes neutres lors du passage de l’impulsion et dépend de l’atome considéré. Enfin,
nous devons aussi considérer la dispersion due à l’effet Kerr. Le développement du code est détaillé
dans l’annexe I.
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Le  système  laser  utilisé  est  un  laser  Ti:Sa  délivrant  des  impulsions  centrées  à  800  nm,
d’énergie 7 mJ, et cadencé à 1 kHz. Le profil temporel est gaussien avec une durée de 35 fs à mi-
hauteur. Le faisceau laser est gaussien spatialement de largeur 22 mm à 1/e. Ce faisceau est focalisé
à l’aide d’une lentille de focale 750 mm dans une cellule remplie de gaz, avec une pression variable.
La longueur de la cellule est de 1 mm. La mesure du profil temporel de l’impulsion est réalisée à
l’aide d’un SPIDER (Spectral Phase Inteferometer for Direct Electriel-field Reconstruction) [13].
Le  SPIDER développé  au  laboratoire  présente  une  résolution  temporelle  de  quelques  fs  et  est
configuré pour mesurer la durée des impulsions de l’ordre de 30 fs [14], permettant ainsi ce type de
mesure. Nous nous sommes focalisées sur deux éclairements (ou intensités) : 1015 W/cm2, proche de
l’éclairement utilisé pour les HHG et 1016 W/cm2, plus proche de l’éclairement requis pour les lasers
X-OFI [15].

Nous  avons  enregistré  l’intensité  I(t) et  la  phase  temporelle  (t).  Le  SPIDER permet  de
mesurer indépendamment le spectre  I() de l’impulsion à l’aide d’un spectromètre. Nous avons
observé des variations de la forme temporelle de l’impulsion en fonction de la pression du gaz. La
figure 1.1a) correspond aux profils temporels mesurés avec ou sans gaz d’argon dans la cellule,
avec un éclairement dans le vide de 1016 W/cm2. Dans ce cas, le champ laser est focalisé au niveau
de l’entrée de la cellule, l’éclairement dans la cellule étant donc plus faible.

Figure 1.1 : a) Profils temporels mesurés avec (re rouge) et sans gaz (en noir) d’argon pour I ~ 1015

W/cm2 dans la cellule. b) Profil temporel simulé pour une impulsion de 6,6 mJ focalisée à l’entrée
de la cellule de gaz de 1mm. Les lignes horizontales correspondent aux 4 premiers seuils d’intensité
de suppression de barrière (BSI).

Sur la figure 1.1 a) on constate que l’impulsion est élargie jusqu’à une durée de 45 fs en présence de
30 torr d’argon. L’enveloppe de l’impulsion en sortie de cellule est fortement modulée avec des
épaulements  sur  le  front  montant  et  présente  une  post-impulsion  conséquente.  On  montre
simplement que les variations d’indice de réfraction dans le plasma sont importantes pour un taux
d’ionisation de l’ordre de quelques pourcents [8]. Les simulations ont permis de reproduire l’effet
dynamique des ionisations successives induites par le laser (figure 1.1 b)) [16]. Lorsque l’intensité
I(t) augmente, les atomes du gaz sont ionisés une première fois, induisant une variation rapide de
l’indice de réfraction.  Le faisceau subit  une déformation spatiale  qui  se  répercute sur  le  profil
temporel mesuré. Puis, plus l’intensité est grande, plus les atomes sont ionisés avec des degrés
d’ionisation plus élevés, correspondant aux différents épaulements marqués par les chiffres romains.
Les simulations permettent de rendre compte des phénomènes intervenant sur la partie montante de
l’impulsion.  Par contre,  elles n’ont pas permis d’expliquer la post-impulsion,  située à droite du
maximum de l’enveloppe. 
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Lorsque le  faisceau est  focalisé  dans  la  cellule,  l’intensité  peut  atteindre 1016 W/cm2 et  les
interactions  non-linéaires  entre  le  laser  et  le  milieu  gazeux  deviennent  plus  importantes.  Nous
observons sur la figure 1.2 a) une modification très importante du spectre en présence du gaz.

Figure 1.2 : a) Spectres mesurés avec(en rouge) et sans gaz (en noir) pour I ~ 1016 W/cm2. b) Profil
temporel expérimental en présence d’Argon pour I ~ 1016 W/cm2. 

Le spectre présente deux sous-structures en bande latérale située à 20 nm de la longueur d’onde
centrale du laser, correspondant à la pulsation plasma calculée à 30 torr (la pulsation plasma dépend
du nombre d’atomes et du pourcentage d’ionisation). Ces bandes latérales sont la signature de la
diffusion Raman Stoke et anti-Stoke induite par la propagation complexe du laser dans le plasma en
formation  [17].  Ce  phénomène  serait  responsable  de  la  post-impulsion  mesurée  sur  le  profil
temporel observé sur la figure 1.1 a). Lorsque l’éclairement est très important, nous observons sur la
figure 1.2 b) une déformation plus importante du profil temporel de l’intensité. L’éclairement étant
plus important, l’effet Kerr participe aux variations d’indice : les effets non-linéaires deviennent
prépondérants et pourraient expliquer cette déformation.

Ce  code  de  simulation  que  nous  avons  développé  reproduit  qualitativement  les  résultats
expérimentaux [8]. Nous avons vérifié la validité de ce code pour la propagation des impulsions
femtosecondes  dans  un  milieu  gazeux  pour  des  intensités  comprises  entre  1014 W/cm2 et  1017

W/cm2.  Les  résultats  de  cette  expérience  et  des  simulations  numériques  représentent  une
amélioration dans la compréhension des phénomènes de propagation d’une impulsion intense et
ultra-courte dans un milieu gazeux. Pour des intensités supérieures à 1018 W/cm2, il faudrait tenir
compte des effets relativistes [18] tels que l’auto-focalisation, qui sont négligeables dans notre cas
mais qui apparaissent à des densités de puissance plus faibles pour d'autres milieux, tels que l'air ou
la silice (filamentation).

2.2.4 Conclusion

J’ai  présenté  oralement  ces  résulats  à  l’International  Quantum  Electronic  Conference
(ICEQ02) et lors de la conférence XUV en 2002 [8].  Nous ne trouvons pas d’autres expériences
similaires décrites dans la littérature bien que plusieurs processus de génération de rayonnement
XUV soient  basés  sur  l’interaction  d’un  gaz  avec  une  impulsion  ultra-intense  et  ultra-courte.
Récemment l’équipe d’I.  Sola à  Salamanque (Espagne) a  mesuré les profils  temporels du laser
fondamental lors de la génération d’harmonique d’ordre élevé [19].
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2.3  Théorie de la génération d'harmoniques d'ordre élevé dans les gaz

Pendant ces années au LOA, je me suis consacrée à l'étude théorique et expérimentale des
harmoniques d'ordre élevé générées dans les gaz. Les différents développements théoriques sont
consignés  dans  des  articles  ou  des  livres  [7],  je  ne  vais  donc  pas  les  rappeler  en  détails.  Je
m’attacherai juste à effectuer certains rappels ponctuels pour faciliter la compréhension des résultats
expérimentaux.

2.3.1 Introduction

La théorie de la génération d'harmonique d'ordre élevé a été développée au début des années
1990. Le modèle à trois étapes développé par Kulander et al. [20] et  Corkum et al. [21] permet de
rendre compte qualitativement des spectres expérimentaux (cf introduction). Ce modèle sera ensuite
complété par un modèle quantique, développé par Lewenstein et al. [22]. Mais ce modèle est basé
sur l'approximation de champ fort, c'est à dire que l'on néglige l'effet du champ coulombien sur la
trajectoire électronique dans le continuum. Pour une étude complète, Kulander et al. ont proposé le
calcul du dipôle atomique en résolvant l'équation de Schrödinger dépendante du temps (TDSE).

Les développements présentés dans l’annexe 2 sont primordiaux pour comprendre les enjeux
des différentes expériences menées au LOA.

2.3.2 Aspets microscopiques : Dipôle atomique

Dans ce chapitre, je présenterai rapidement les différents modèles. Un des résultats importants
est que seulement deux chemins quantiques pour l'électron dans le continuum contribuent au signal
d'harmonique.  Par  un traitement  spectro-temporel,  il  est  possible  de calculer  la  contribution de
chaque chemin quantique (désintrication quantique, annexe 2). 

Lewensetein et al. ont démontré par un développement de point selle (saddle-point method)
que  seuls  deux  trajectoires  électroniques  contribuent  au  signal  de  la  même  harmonique  [22].
Finalement,  nous pouvons écrire  le  dipôle sous  la  forme de deux contributions.  Les  phases  se
mettent simplement sous la forme –  I où I est l'intensité du laser. On montre que l'amplitude du
dipôle  est  une  puissance  de  l'intensité.  L'exposant  dépend  de  l'ordre  harmonique  dans  le  cas
perturbatif (ionisation multiphotonique) et de l'atome considérés. L'approximation de champ fort
utilisée dans ce calcul peut être contournée en développant un modèle plus complet [22].

La résolution de l'équation de Schrödinger dépendante du temps (TDSE) permet de calculer
l'évolution temporelle de la fonction d'onde de l'électron dans le continuum en tenant compte de
l'interaction avec le champ laser mais aussi du potentiel coulombien [23]. Vu que la polarisation du
faisceau laser est linéaire, un traitement 1D est suffisant. Le principe du code de simulation, écrit
par V. Véniard (LCPMR) et que j’ai modifié par la suite,  est détaillé dans l’annexe 2.

Après  une  présentation  complète  de  la  description  microscopique  de  la  génération
d'harmoniques, c'est à dire tous les modèles de l'atome unique, je vais m'attarder  maintenant aux
aspects macroscopiques, c'est à dire l'accord de phase et l'absorption.

2.3.3 Aspects macroscopiques : Cartes d’accord de phase et absorption

On peut  considérer  que  quelques  uns  des  atomes du gaz  se  comportent  comme de  petits
dipôles qui rayonnent un champ sous forme d'harmoniques. Afin de construire le champ en sortie de
cellule, il faut que tous les rayonnements émis interfèrent constructivement. C'est à dire que, lors de
la propagation du champ harmonique dans le milieu gazeux, le rayonnement ne subit pas trop de
déphasage. La définition de la longueur de cohérence est basée sur ce concept : elle correspond à la
longueur dans le milieu au bout de laquelle le rayonnement est déphasé de , correspondant à une
interférence destructive. On comprend bien alors que si la longueur de génération est supérieure à
cette valeur, le signal harmonique ne sera pas optimum. 
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L'accord  de  phase,  introduit  dans  l’annexe  1  pour  la  propagation  du  champ harmonique,
correspond au déphasage entre le champ harmonique et la polarisation non-linéaire induite à la
même fréquence.  Cette polarisation est directement liée au dipôle induit  par  Nat d où  Nat est  le
nombre d’atomes et d, l’amplitude du dipôle. La phase du dipôle va donc jouer un rôle dans l'accord
de phase.

L'énergie des photons harmoniques pouvant dépasser le seuil d'ionisation des atomes du gaz,
la probabilité de photo-ionisation par absorption d'un photon harmonique est non négligeable. Il
faut alors tenir compte de l’absorption si on veut comprendre les résultats expérimentaux.
 
2.3.4 Conclusion

Au final,  le  nombre de photons  harmoniques  dépend du dipôle atomique,  de la  phase du
dipôle, de l’accord de phase et de l’absorption. Pour obtenir plus de détails sur les développements
théoriques, il convient de lire l’annexe 2. Afin d’optimiser la source, nous pouvons contrôler les
différents paramètres expérimentaux qui influent sur tous ces paramètres. 

2.4  Vers l’optimisation

Les développements théoriques auxquels j’ai participé dans ce chapitre sont aussi décrits
dans  un  grand  nombre  de  publications  de  l’équipe  [24-28].  L’optimisation  de  la  source
d’harmoniques  d’ordre  élevé  a  été  la  première  préoccupation  des  différentes  expériences  et
simulations entreprises pendant les dix années que j’ai passées au LOA. Je vais donc présenter ces
expériences d’optimisation dans le chapitre suivant. 
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Chapitre 3 : Développement et optimisation de la source harmonique

3.1. Introduction 

Ce chapitre regroupe toutes  les études visant  à améliorer  la source de rayonnement XUV
basée  sur  la  génération  d’harmoniques  d’ordre  élevé.  Les  bases  théoriques  détaillées  dans  le
chapitre 2 et l’annexe 2 permettent de comprendre les résultats de ces études. Il faut alors optimiser
la source en termes de nombre de photons dans la gamme spectrale d’intérêt (15-40 nm). Il faut
aussi améliorer la qualité spatiale du faisceau et contrôler la durée des impulsions émises lors du
processus afin de garantir une densité de puissance (ou éclairement) suffisante pour les applications.

   Je présenterai tout d’abord des expériences visant à augmenter le flux de photons dans le
domaine XUV. Plusieurs stratégies ont été testées au fil des années et ont conduit à un nombre
important de publications : 
- géométrie longue focale à l’aide d’un diaphragme (ou iris) [1-5]
- réabsorption des harmoniques d’ordre perturbatif [6,7]
-  utilisation  d’un  filtre  acousto-optique  programmable  permettant  de  modifier  la  structure
temporelle de l’impulsion IR et/ou utilisation d’un miroir adaptatif afin de modifier la phase spatiale
du faisceau fondamental [8-10]
- génération par faisceau IR () et faisceau doublé en fréquence (2) [11-13]
- amplification d’harmoniques par plasma laser [14].

   Il faut aussi contrôler la focalisation des harmoniques : nous avons mesuré la tache focale
XUV dans différents cas et avons montré l’influence des optiques utilisées [15]. Le contrôle de la
phase spatiale des harmoniques est possible en contrôlant directement celle du faisceau fondamental
de génération [16,17]. 

L’intérêt des harmoniques d’ordre élevé est qu’elles peuvent être émises sous forme de train
d’impulsions attosecondes. La compréhension des phénomènes physiques de lors de l’émission de
ces  harmoniques  est  alors  fondamentale  [18-19].  Le  contrôle  de  la  durée  des  impulsions
harmoniques à l’aide de miroir chirpé attoseconde permettrait d’obtenir des impulsions ultra-courtes
(dizaines  d’attosecondes)  dans  le  domaine  spectral  XUV  [20].  Je  ne  décrirai  pas  ici  ces
développements.

Finalement, je présenterai une expérience d’application à courte longueur d’onde pour l’étude
dynamique de la magnétisation d’échantillons de Cobalt [21]. D’autres expériences d’application
réalisées en collaboration avec des équipes nationales et internationales ne seront pas décrites ici
mais ont donné lieu à plusieurs publications [22-25].

Dans ce contexte, j’ai encadré deux stagiaires de Master 2 : Julien Higuet (2007) et Aifan
Alata (2008). J’ai aussi co-encadré de façon non-officielle deux doctorants Olga Boyko (2006) et
Evaggelos Papalazarou  (2008).

3.2. Etat de l’art et les avantages de la géométrie longue focale 

Lorsque  je  suis  arrivée  au  laboratoire,  plusieurs  équipes  internationales  étaient  déjà  bien
avancées sur la génération d'harmoniques d'ordre élevé [26-30]. Les efficacités de conversion sont
de l'ordre de 10-5 pour les harmoniques générées dans l'argon. Nous avons montré que l'efficacité de
conversion avec notre géométrie était bien supérieure à celles des autres géométries, de l'ordre de 3
10-5. Nous avons alors développé un modèle pour expliquer ces résultats [1-5]. Un spectre typique
d’harmoniques d’ordre élevé générées dans le Néon est montré sur la Figure 3.1 : on peut atteindre
des ordres très élevés, H91 correspondant à une longueur d’onde d’environ 9 nm.
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Figure 3.1: Spectre typique obtenu dans le Néon. Ces harmoniques très élevées ont été observées à
l’aide d’une galette micro-cannaux (MCP en anglais), détecteur insensible à la lumière IR, pour
lequel nous n’avons pas besoin de filtrer le laser fondamental.

La géométrie longue focale (f = 1m), schématisée sur la Figure 3.2, a permis d'obtenir un
nombre  de  photons  importants  avec  la  possibilité  d'optimiser  la  source,  principalement  en
décomposant l'effet des différents paramètres géométriques sur l'accord de phase et en prenant en
compte l'absorption du gaz générateur [2]. La densité de puissance du laser générateur ne doit pas
être trop importante pour ne pas ioniser le milieu. Comme nous l'avons vu dans le chapitre 2 et
l’annexe 2, l'ionisation influe :  1) sur le nombre d'atomes utiles au signal harmonique et 2) sur
l'accord de phase. 

Figure 3.2: Schéma du montage expérimental pour la génération d’harmoniques : on focalise un
laser  émettant  des  impulsions  autour  de  800nm,  d’énergie  de  6  mJ,  de  durée  environ  30
femtosecondes (fs) avec une cadence de 1 kHz dans une cellule de gaz. Le diaphragme permet de
modifier l’énergie dans le faisceau ainsi que la géométrie de la tache focale. La pression du gaz
peut être contrôlée. Après la cellule, on utilise des filtres en Aluminium pour ne garder que les
harmoniques (la coupure courte longueur d’onde se situe à 17 nm). Le dispositif pour observer les
harmoniques est composé d’un miroir torique, d’un réseau de diffraction fonctionnant en réflexion
et d’une caméra CCD fonctionnant dans le domaine spectral XUV.

Comment limiter cette densité de puissance, tout en gardant un volume focal important ? Lors
de la thèse de S. Kazamias, nous avons démontré que la plage spatio-temporelle d'accord de phase
pouvait être augmentée lorsque la géométrie longue focale était améliorée à l'aide d'un diaphragme
situé juste avant la lentille de focalisation [1]. Ce diaphragme limite l'énergie laser disponible mais
aussi il permet d'augmenter la distance de Rayleigh, et donc le volume focal. L'emplacement de la
cellule de génération par rapport au plan focal joue aussi un rôle. La densité de puissance dans la
cellule de génération est ainsi limitée. Typiquement cette densité de puissance dans ces expériences
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est de l'ordre de quelques 1014 W/cm2. La pression du gaz est aussi un paramètre important : si elle
est trop élevée, la réabsorption des harmoniques par le gaz générateur peut alors limiter le signal
XUV.

3.3  Augmentation du nombre de photons dans le domaine XUV

3.3.1 Introduction
 

Par la suite, notre équipe a cherché à améliorer la source pour les expériences d'application
dont  un  exemple  sera  détaillé  à  la  fin  de  ce  chapitre.  Pour  augmenter  le  nombre  de  photons
disponibles, on augmente la valeur du dipôle atomique [6,7,11-13], ou on amplifie le signal de
l'harmonique 25 (32 nm) par un plasma créé par laser [14], ou alors par contrôle actif de l’accord de
phase [8-10]. 

3.2.2 Harmoniques élevées avec une intensité faible     : réabsorption des harmoniques faibles par le
gaz     ?

Comme nous  l'avons  vu  précédemment,  l'intensité  requise  pour  générer  des  harmoniques
autour de l'ordre 25 dans l'argon est de l'ordre de 1014 W/cm2. En dessous, on s'attend à générer des
harmoniques plus basses, et de façon moins optimale car l'absorption des harmoniques d'ordre plus
bas est plus importante (cf Figure 3.3). Cependant, nous avons observé, comme sur la figure 3.4,
des harmoniques avec des ordres très élevés jusqu'à la coupure du filtre en Aluminium à 17 nm
(correspondant à H47),  générées dans plusieurs gaz rares (Xénon, Krypton et  Argon).  Pour ces
intensités, les ordres observés sont bien au delà de l’ordre de coupure donné en annexe 2. Les
modèles  théoriques  admis  (Lewentein,  TDSE),  exposés  dans  le  l’annexe  2,  ne  permettent  pas
d'expliquer ces résultats.

Figure 3.3 : Longueur d'absorption pour l'argon à la pression dans la cellule = 15 mbar. Pour les
harmoniques basses, on voit bien que les longueurs d'absorption sont inférieures à 1 mm et donc
inférieures à la longueur de la cellule.

Il  est  important  de  noter  que  les  spectres  obtenus  n'ont  été  mesurés  qu'à  l'aide  d'un
spectromètre  XUV  de  très  grande  sensibilité.  L'efficacité  de  conversion  mesurée  pour  ces
harmoniques  anormalement  élevées  est  de  l'ordre  de  10-9,  ce  qui  est  très  faible  par  rapport  à
l'efficacité de conversion des harmoniques mesurée dans les conditions usuelles, qui est de l'ordre
de quelques 10-5 [1]. L'observation des ordres très élevés est accompagnée de la disparition des
ordres plus faibles.  Afin d'analyser  ces  résultats,  nous avons réalisé  une étude systématique du
signal harmonique en fonction de plusieurs paramètres tels que : la position de la cellule par rapport
au foyer, la pression du gaz, l'énergie des impulsions laser et la longueur de la cellule [6,7]. 
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Figure 3.4 : Spectre d'harmoniques générées dans 25 torr d'argon avec un éclairement en entrée de
cellule d'environ  I = 2 1013 W/cm2.

J'ai pu vérifier que les effets macroscopiques sont équivalents à ceux obtenus pour les harmoniques
plus basses dans les conditions usuelles de génération [6,7]. Seuls les effets microscopiques sont
alors différents. L'étude en fonction de l'énergie de l'impulsion laser montre une dépendance linéaire
du signal harmonique (cf Figure 3.5), permettant de conclure que le modèle de Lewenstein ne peut
pas s'appliquer dans ce cas car on s'attendrait à une dépendance en puissance 5 en fonction de
l'intensité laser [31].

Figure 3.5 : Signal de H29 (/10), H33 et H45 générées dans une cellule de 2 mm remplie de 15 torr
d'argon en fonction de l'énergie du laser fondamental. L'intensité dans la cellule est de l'ordre de 7
1013 W/cm2.

Ces résultats pourraient s’expliquer par la réabsorption des harmoniques d'ordre plus faible
générées en début de cellule (H3 à H11) [32]. Couplées au laser IR, elles permettraient de générer
plus efficacement ces harmoniques d'ordre très élevé (cf Figure 3.6). J'ai réalisé des simulations à
partir du code TDSE présenté au deuxième chapitre dans le but de retrouver la variation quasi-
linéaire  du  signal  en  fonction  des  impulsions  du  laser  IR.  Dans  ce  calcul,  le  délai  entre  les
impulsions laser et harmoniques est nul (on considère une impulsion attoseconde (10 -18 s) composée
des cinq harmoniques en phase). Il faut bien comprendre qu'en réalité, les harmoniques ne sont pas
en phase, ni entre elles, ni avec l'impulsion IR (accord de phase vérifié). J'ai pu vérifier que pour les
harmoniques d'ordre élevé, le signal augmentait linéairement avec l'éclairement laser.
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Figure 3.6 : Simulation du signal harmonique généré dans l’Argon par le laser IR seul (en noir) et
par  le  laser  IR avec  cinq  harmoniques  (H3 à H11) en phase (en  rouge)  par  la  résolution  de
l’équation  de  Schrödinger  dépendante  du  temps.  On voit  que  l'on  peut  gagner  sept  ordres  de
grandeur sur le signal de l’harmonique 45 en prenant en compte les harmoniques d'ordre plus bas
(ces harmoniques sont émises sous forme d’un train d’impulsions attosecondes).

Pour vérifier cette hypothèse, il aurait fallu développer une expérience avec deux cellules de
génération : une première pour générer les harmoniques basses (dans le Xénon par exemple), puis
une deuxième cellule avec de l'argon ou du Néon. Ce montage expérimental aurait demandé trop de
développement et nous n’en avions pas les moyens. Ce type d'expérience a été réalisé par la suite
par l'équipe d'U. Keller [33], expliqué plus en détail par l'équipe de K. Schaffer [34] et reproduit
plus récemment par l’équipe d’A. Lhuillier [35] et a confirmé les hypothèses que j’avais avancées.

3.3.3 Amélioration de la source aux longueurs d’onde plus courtes

Lorsque nous avons décidé de développer cette expérience, plusieurs équipes avaient montré
l'intérêt de générer les harmoniques avec le faisceau IR et le faisceau doublé en fréquence (à 400
nm) comme par exemple [36,37]. Kim et al. ont démontré une efficacité de conversion de 5 10-5

pour H38 générée dans l’Helium : le signal obtenu alors à 20 nm est deux ordres de grandeur plus
important qu’en présence du faisceau IR seul. Néanmoins, notre montage utilisé est plus simple et
un  gain  important  sur  l'efficacité  de  conversion  est  ausi  avéré.  Plusieurs  problèmes  restent
néanmoins à résoudre afin de fournir une source de photons XUV fiable.

L’efficacité  de  conversion  des  harmoniques  d’ordre  élevé  pour  des  longueurs  d’onde
inférieures à 20 nm est très faible. Plus le gaz de génération est léger, plus les ordres d’harmoniques
atteints sont grands mais plus l’efficacité de conversion diminue. Il en résulte que l’énergie pour
cette gamme de longueur d’onde est très faible (de l’ordre de 10 pJ).

Pour augmenter ce signal, nous avons mis en place un dispositif doubleur de fréquence sur le
faisceau infrarouge de génération représenté sur la Figure 3.7. Le faisceau IR provient d’un laser
Ti :Sa délivrant des impulsions centrées à 800 nm, d’énergie 7 mJ et de durée 35 fs. L’énergie et la
focalisation sont contrôlées à l’aide d’un iris. Le dispositif doubleur consiste à doubler la fréquence
du faisceau IR à l’aide d’un cristal de BBO de 100 µm ou 250 µm d’épaisseur. Ce cristal est placé
après la lentille de focalisation afin de focaliser les deux faisceaux à l’intérieur de la cellule de
génération et aussi pour augmenter l’efficacité de génération du faisceau bleu. Ce faisceau généré
en sortie  de cristal  se propage dans  la  même direction que le  faisceau IR.  Ces  deux faisceaux
permettent la génération d’harmoniques, paires et impaires, dans la cellule remplie de gaz rare (Ar,
Kr, Ne, He). Les faisceaux de génération sont filtrès à l’aide de deux filtres en Aluminium de 200
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nm d’épaisseur. Les harmoniques sont analysées à l’aide d’un spectromètre, composé d’un réseau
de diffraction en transmission et d’une caméra CCD fonctionnant dans l’XUV et d’un dispositif de
mesure de front d’onde de type Hartmann, adapté au domaine spectral XUV.

Figure 3.7 : a) Schéma de l’expérience de génération à l’aide du cristal de BBO. b) Détail du
dispositif de génération à deux couleurs dans la cellule.

D’après les propriétés de biréfringence du cristal du BBO, la polarisation du faisceau bleu est
perpendiculaire à celle du faisceau IR. Il en résulte que les harmoniques générées avec les deux
faisceaux  ne  seront  plus  polarisées  suivant  une  direction  bien  précise.  Cette  géométrie,  simple
d’utilisation,  présente  un  autre  désavantage :  le  délai  entre  les  deux  impulsions  est  donné  par
l’épaisseur du cristal et provient de la dispersion de vitesse de groupe. Ce délai est d’environ 18 fs
pour une épaisseur de 100 µm mais atteint 45 fs pour une épaisseur traversée de 250 µm, ce qui
correspond à un recouvrement temporel très faible (les impulsions présentent une durée comparable
de 40 à 45 fs).

Les résultats de mesure du nombre de photons obtenus sont très prometteurs : nous pouvons
voir sur la Figure 3.8 (a) que l’efficacité de conversion pour les harmoniques d’ordre supérieur à 39,
générés dans le néon et l’hélium, est augmentée de deux ordres de grandeur [11-13]. On voit aussi
que la Figure 3.8 (b) que le signal pour les harmoniques générées avec le BBO d’épaisseur de 250
µm est  plus  faible  que  pour  le  BBO  d’épaisseur  plus  fine  à  cause  du  mauvais  recouvrement
temporel des impulsions. L’énergie par harmonique atteint des valeurs qui permettent l’utilisation
des ces harmoniques comme injecteur dans les plasmas de laser X [14] et dans les laser à électrons
libres (LEL) X [38,39]. Notre dispositif de mesure ne permet pas de visualiser les harmoniques
d’ordre supérieur à 47 (correspondant à 17 nm, la coupure du filtre d’aluminium utilisé pour couper
l’IR et le bleu). Néanmoins, nous pouvons espérer atteindre des valeurs d’énergie suffisante pour
l’injection des LEL à 10 nm.
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                  (a)                                                                     (b)

Figure 3.8 : (a) mesure des spectres d'harmoniques avec (vert) et sans cristal de BBO (rose); (b)
mesure des spectres d'harmoniques avec un cristal de BBO d'épaisseur 100 µm (vert) et 250 µm
(bleu).

Des mesures de front d’onde par le dispositif de mesure de front d’onde type Hartmann ont
montré que l’utilisation du cristal de BBO permettait de diminuer la valeur de distorsions de front
d’onde des harmoniques. En effet, le faisceau bleu présente une tache focale plus petite que celle du
faisceau IR et il se produit comme un filtrage spatial du faisceau IR. Seules les distorsions au centre
du  faisceau  seront  imprimées  sur  le  faisceau  harmonique.  Nous  avons  alors  démontré  que
l’amélioration sur l’harmonique H18 était excellente : la valeur de distorsion r.m.s. atteint /17 à 44
nm [12].  Nous  avions  auparavant  démontré  une  telle  amélioration  sur  le  front  d’onde  de
l’harmonique amplifiée à 32 nm [40]. 

Ces  résultats  très  prometteurs  nous  ont  confortés  de  l’utilité  d’un  tel  dispositif  pour  les
expériences d’application de notre source harmonique. De plus, des études très récentes ont montré
que la polarisation résultante est circulaire et convient parfaitement pour les expériences [41].

3.3.4 Injection d’harmonique pour le laser X OFI     : le plasma comme milieu amplificateur

L’idée de départ de cette expérience proposée par Ph. Zeitoun est de réaliser un schéma
d’amplification d’impulsion chirpée (CPA en anglais) pour le rayonnement XUV. Dans un premier
temps, il faut démontrer que nous pouvons amplifier une raie dans le milieu plasma obtenu par
ionisation  par  le  champ [42].  Cette  expérience  pionnière  est  le  fruit  de collaborations  avec  de
nombreux laboratoires : le Centro de Fisica dos Plasmas (Lisbonne, Portugal), le CEA/DAM, le
LIXAM, le LULI et le CEA/IRAMIS. 

La raie laser  X est  produite  à partir  de l’interaction d’un faisceau laser  provenant  de la
chaîne 100 TW (1J, 1017 W/cm2) et d’une cellule remplie de krypton. La longueur d’onde de la raie
est égale à 32,8 nm pour ce gaz. Ce milieu laser peut devenir un milieu amplificateur si on injecte
une harmonique à la même longueur d’onde. Les harmoniques sont générées dans l’argon à partir
d’un  deuxième  faisceau  indépendant  provenant  du  même  laser  (20  mJ,  1014 W/cm2).  Seule
l’harmonique 25 du faisceau fondamental présente une longueur d’onde proche de celle du laser X
(cf Figure 3.9). Afin d’optimiser l’injection de cette harmonique dans le milieu amplificateur, il faut
ajuster sa longueur d’onde centrale sur celle de la raie laser. Pour cela, on impose une dérive de
fréquence sur le laser de pompe en faisant varier la distance entre les deux réseaux du compresseur
(l’explication physique de ce phénomène est détaillée dans l’annexe). La largeur spectrale de cette
harmonique est 200 fois plus importante que celle de la raie laser. Il faut aussi s’assurer de la bonne
synchronisation des deux sources et un bon recouvrement spatial dans le milieu amplificateur. 
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Figure 3.9 : Schéma de l’expérience d’injection d’harmoniques dans le plasma amplificateur : les
harmoniques sont générées dans une cellule remplie d’Argon à l’aide d’un premier faisceau IR
(20mJ,  30fs).  Elles  sont  ensuite  focalisées  par  un miroir  torique dans le  plasma amplificateur
obtenu par interaction d’un laser très intense (1J, 30fs, I >1017W/cm2) avec du krypton. La ligne à
retard permet de synchroniser les deux faisceaux. On observe les images des spectres avant et après
amplification de l’harmonique 25.

Lorsque l’intensité d’injection est faible par rapport à l’intensité de saturation de la raie laser, on
peut gagner un facteur d’amplification de l’harmonique égal à 200 impliquant une énergie en sortie
de l’ordre de 0,5 µJ à 1 µJ [14]. L’harmonique amplifiée présente une largeur en longueur d’onde à
mi-hauteur de 2 10-12 m, correspondant à une durée de 5 ps à la limite de Fourier [43].

L’intérêt de cette nouvelle source XUV est que l’on peut atteindre des intensités supérieures à
1016 W/cm2 à  une courte  longueur  d’onde de l’ordre de 10 nm si  on la focalise à la  limite de
diffraction  (tache  focale  de  0,1  µm).  Les  développements  futurs  concerneront  la  durée  des
impulsions [44].

3.3.5 Contrôle optimal

Je présente ici les résultats obtenus dans le cadre de la thèse d'O. Boyko [45] que j’ai co-
encadrée. Nous recherchons toujours à optimiser notre source. Dans ce cadre, noua avons utilisé
deux types de dispositifs : et un filtre acousto-optique programmable (DazzlerTM) [46] et un miroir
adaptatif BIM31 [47]. 

Une première expérience de contrôle du profil transverse de l’intensité au niveau du plan focal
a permis de démontrer l’utilité de ce dispositif pour la génération d’harmoniques. De plus, le filtre,
placé en début de chaîne laser, permet de modifier l’amplitude et la phase spectrales du faisceau
infrarouge. Ce dispositif sera utilisé lors de l’expérience visant à modifier le profil temporel de
l’impulsion IR et  diminuer  la  durée de cette  impulsion.  Le contrôle  de la  longueur  d'onde des
harmoniques émise est possible en utilisant un tel filtre [48]. Je vais montrer que les résultats des
optimisations s'expliquent par le contrôle de l'accord de phase transitoire [8-10]. Nous disposons
aussi d’un miroir adaptatif en sortie de chaîne laser. Ce miroir permet la correction du front d’onde
du laser fondamental et donc de la forme du volume focal où se situe la cellule de génération. 
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3.3.5.1 Contrôle de la phase spectrale du laser infrarouge

Le contrôle de la phase spectrale du laser IR est primordial si l’on veut contrôler le processus
de  génération  d’harmoniques  d’ordre  élevé.  En  effet,  il  a  été  démontré  que  plus  la  durée  de
l’impulsion fondamentale est courte, plus l’ordre maximal des harmoniques est grand à cause des
effets non adiabatiques sur l’ionisation tunnel [49]. 
Nous pouvons contrôler de manière active l’amplitude et la phase spectrale du laser de génération à
l’aide  du  filtre  acousto-optique  programmable  et  d’un  algorithme  d’optimisation  (algorithme
génétique).

Figure 3.10 : Profils temporels mesurés par le SPIDER correspondant à l’impulsion en limite de
Fourier  (ligne  épaisse,  tirets),  l’impulsion  superrésolue  (ligne  continue,  FWHM  =  19  fs) ;
l’impulsion calculée à partir du spectre expérimental et d’un masque théorique (ligne fine, tirets).

Le  filtre  acousto-optique  programmable  (Dazzler) est  placé  entre  l’étireur  et  l’amplificateur
régénératif de notre chaîne CPA (Chiped Pulse Amplification). Les différents éléments de la chaîne
laser modifient quelque peu la phase spectrale imposée par le Dazzler (la chaîne est quasi-linéaire :
la valeur de la phase non-linéaire B ou intégrale B est négligeable). L’amplitude et la phase du laser
sont  mesurées  à  l’aide  d’un  SPIDER  (Spectral  Phase  Interferometry  for  Direct  Electric-field
Reconstruction) placé après le compresseur [50]. Nous avons observé une différence sur la phase
mesurée et la phase imposée au Dazzler mais la correction de phase spectrale a permis d’obtenir une
phase quasi-plate (de l’ordre de 0.05 rad) en fin de chaîne après trois itérations. Ensuite, nous avons
appliqué différents masques de phase afin de diminuer la durée des impulsions du laser IR.

Nous avons montré qu’il  était  possible d’étendre dans le  domaine temporel  le concept de
super-résolution communément développée pour la microscopie. En appliquant un masque de phase
temporelle de forme exponentielle décroissante, nous avons mesuré une diminution d’un facteur 2/3
de la durée sans modification de la largeur spectrale du laser [51]. L’intérêt de cette méthode est que
la durée de l’impulsion peut être plus courte que la durée imposée par la limite de Fourier, comme
on peut le voir sur la Figure 3.10. En contrepartie, il  se forme des bandes latérales temporelles
comprenant environ 40 % de l’énergie du laser. Néanmoins, la durée de l’impulsion a été diminuée
de 30 fs à 19 fs ce qui est très intéressant pour la génération d’harmoniques.

3.3.5.2 Optimisation par contrôle actif de la phase spectrale des harmoniques

Forts de ces résultats, nous avons utilisé le Dazzler  pour augmenter le flux de photons des
harmoniques.  Nous  avons  mis  au  point  un  programme  d’algorithme  génétique qui  permet
d’optimiser le flux d’une harmonique donnée après quelques itérations. Le spectre des harmoniques
générées dans la cellule de gaz est mesuré à l’aide d’une caméra CCD XUV. Les spectres obtenus
sont comparés à un spectre de référence vers lequel l’algorithme génétique doit  converger.  Les
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paramètres de contrôle de l’algorithme sont deux coefficients du développement de Taylor de la
phase spectrale du laser IR autour de la fréquence moyenne, ainsi que dix coefficients provenant de
l’interpolation de la phase spectrale. La phase spectrale obtenue est ensuite imposée au Dazzler. Un
nouveau spectre est alors mesuré et est comparé au spectre de référence. Nous mesurons à l’aide du
SPIDER les profils temporels des impulsions pour différents diamètres du diaphragme inséré sur le
trajet du laser avant la lentille de focalisation (cf Figure 3.11).

Figure  3.11 :  Profils  temporels  de  l’intensité  laser  correspondant  aux  impulsions  issues  de
l’optimisation Φ=16 mm (courbe verte), Φ=18,5 mm (courbe bleue), Φ=20 mm (courbe rouge) ;
l’impulsion laser avant les optimisations (courbe noire).

Par  cette  technique,  le  flux  de  photons  est  augmenté  d’un  facteur 3  pour l’harmonique 25.
L’optimum n’est pas obtenu pour une impulsion étroite mais pour une impulsion dont le front avant
est moins abrupt. Plus le diamètre du diaphragme augmente, plus la pente s’adoucit. Ce résultat
contre-intuitif est bien expliqué par le fait que l’accord de phase transitoire est optimisé dans ce cas
[5,8,9]. En effet, une trop grande densité de puissance (ou intensité) dégrade l’accord de phase à
cause de l’ionisation trop importante. Il faut alors élargir l’impulsion au niveau du front avant pour
diminuer cette ionisation.

3.3.5.3 Contrôle actif de la phase spatiale pour l’optimisation de la ligne harmonique

Nous avons aussi utilisé un miroir déformable, couplé à l’analyseur de front d’onde Shack-
Hartmann  pour  optimiser  le  flux  des  harmoniques.  Nous  avons  utilisé  le  même  algorithme
génétique, décrit précédemment : les paramètres de contrôle sont les valeurs de tension à appliquer
aux actionneurs piezo-électriques du miroir déformable. P. Villoresi et al. [52] et D. Yoshitomi et al.
[53] ont démontré la possibilité d’augmenter le signal harmonique à l’aide du miroir déformable.
Nous avons reproduit leurs expériences pour les harmoniques élevées générées dans le Néon et dans
l’Argon. 

Pour les harmoniques très élevées autour de l’ordre 43 (générées dans le Néon), nous avons
augmenté le signal d’un facteur 3. La distorsion de la phase spatiale mesurée par l’analyseur de
front d’onde Shack-Hartmann est de /17 rms alors qu’elle est de/5 avant optimisation ( = 0,81
µm). Nous avons alors démontré une très bonne correction de front d’onde permettant d’augmenter
l’énergie dans la tache focale du laser IR et de diminuer la taille de la tache focale. Dans ce cas,
l’intensité du laser IR est plus importante, permettant de générer plus de photons harmoniques.
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Figure  3.12 :  Le  signal  harmonique  généré  dans  l’Argon  intégré  pour  chaque  ordre  (figure
correspondante à une cellule de génération placée à z = 2 mm après le plan focal).

Pour les harmoniques autour de l’ordre 25, générées dans l’Argon, nous avons démontré que
le signal harmonique est aussi multiplié par un facteur 3 (cf Figure 3.12) [9,45]. La mesure de la
distorsion  de  la  phase  donne  une  valeur  plus  grande  qu’avant  optimisation,  avec  encore  plus
d’astigmatisme. La tache focale correspondante est alors plus grande suivant l’axe de propagation,
correspondant à une plus grande zone de Rayleigh. Nous avons aussi démontré que l’accord de
phase est amélioré. Les harmoniques sont alors générées plus efficacement. 

3.3.6 Conclusion

En conclusion, nous pouvons obtenir un flux de photons plus important en contrôlant le champ
du laser  IR, ou en ajoutant  un deuxième faisceau laser à la fréquence double.  Les  expériences
futures  ont  retenu le  schéma   plus  simple à  mettre  en œuvre que les  deux techniques  de
contrôle optimal. De plus, nous pouvons atteindre des signaux harmoniques à des longueurs d’onde
plus courtes avec une efficacité suffisante pour les applications [54].

3.4 Optimisation de la focalisation des harmoniques d’ordre élevé

3.4.1 Introduction

Nous cherchons à optimiser  la  focalisation des harmoniques.  De part  leur faible  longueur
d’onde, nous ne pouvons pas utiliser des lentilles. Les optiques de focalisation que nous devons
employer doivent être utilisées en réflexion. Elles sont traitées spécifiquement pour une gamme de
longueur d’onde donnée [55]. De plus, nous devons travailler avec des impulsions femtosecondes,
voire  attosecondes.  Les  optiques  multicouches  généralement  utilisées  pour  le  domaine  XUV
apportent des distorsions temporelles [56]. Il faut alors utiliser des optiques adaptées :

- miroir torique
- miroir parabolique hors axe

3.4.2 Focalisation par un miroir torique   

Nous avons mesuré la taille de la tache focale des six harmoniques générées dans une cellule
remplie d’Argon (H17 à H27) en focalisant ces faisceaux sur une cible constituée d’un cristal de
YAG :Ce à l’aide d’un miroir torique. Nous acquérons cette fluorescence du matériau à l’aide d’une
caméra  CCD  visible  (à  550  nm).  La  calibration  de  la  caméra  à  l’aide  d’une  grille  dont  les
dimensions ont été mesurées au microscope électronique nous permet de mesurer la taille de la
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tache focale. Elle est de l’ordre de 3 µm, ce qui est proche de la limite de diffraction compte tenu
des aberrations importantes dues au miroir torique utilisé dans notre configuration expérimentale.
Nous observons sur  la  Figure 3.13 la  forme d’aigrette  de la  tache  focale  XUV, forme typique
provenant de la coma introduite par le miroir torique [15]. 

                   y

x
Figure 3.13 : Image de la tache focale XUV visualisée à l’aide de la fluorescence du cristal de
YAG, obtenue après focalisation avec un miroir torique.

L’énergie disponible dans la tache focale est alors réduite, il convient d’utiliser un autre dispositif
optique de focalisation.

3.4.3 Focalisation par un miroir parabolique hors axe 

Nous avons alors testé la focalisation par un miroir parabolique hors axe, de longueur focale
égale  à  70 mm. Les  harmoniques  sont  générées  dans  une cellule  remplie  d’argon.  Le  faisceau
harmonique est réfléchi par le miroir parabolique sur une partie du miroir polie à /50 sur lequel est
déposée une couche de Chrome (Cr), élément souvent utilisé pour les miroirs XUV [55].  

Figure 3.14 : Focalisation du faisceau XUV par un miroir parabolique hors axe. 

La tache focale est mesurée de la même façon que pour le miroir torique. A l’aide de la fluorescence
sur le cristal YAG:Ce et d’une caméra CCD visible de grande dynamique, nous avons mesuré une
tache focale de 2.5 µm de diamètre de bien meilleure qualité (cf Figure 3.14). L’énergie dans la
tache représente 80% de l’énergie incidente, ce qui conduit à des intensités focalisées sur cible de
l’ordre de 1014 W/cm2 si on considère un train d’impulsions attosecondes [2]. 
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Figure  3.15  :  Tache  focale  XUV  obtenue  par  focalisation  des  harmoniques  par  un  miroir
parabolique hors axe

Cette  valeur,  très  prometteuse,  est  comparable  aux intensités  obtenues  sur  synchrotron  pour  la
même gamme de longueur d’onde. Elle permettra plusieurs applications utilisant les harmoniques
comme source cohérente de rayonnement XUV telles que l’étude du mouvement électronique dans
l’atome,  étude  des  transitions  électroniques  dans  les  molécules,  l’optique  non-linéaire  dans  le
domaine XUV, ablation laser…

3.4.4 Contrôle du front d’onde harmonique par miroir déformable

Au LOA, nous avons développé un analyseur de front d’onde Hartmann [57] fonctionnant
dans le domaine spectral XUV, en collaboration avec la société Imagine Optic et l’équipe de M. Idir
du  synchrotron  SOLEIL.  Cet  analyseur  permet  de  mesurer  les  fronts  d’onde  des  harmoniques
d’ordre élevé. Des expériences préliminaires ont montré que la distorsion de front d’onde reproduit
celle du laser IR : la phase spatiale des harmoniques présente de l’astigmatisme comme celle du
laser excitateur. De plus, elle dépend très peu des différents paramètres de génération. 

Nous  avons  réalisé  une  expérience  de  contrôle  de  la  phase  spatiale  des  harmoniques  en
modifiant le front d’onde du laser IR, à l’aide d'un miroir déformable. Dans un premier temps, nous
corrigeons le front d’onde du faisceau IR jusqu’à des distorsions de/7 rms ( = 800 nm). Le front
d’ondes des harmoniques mesuré après correction reste très distordu. En appliquant la boucle de
rétroaction ente le miroir déformable et l’analyseur de front d’onde Shack-Hartmann (utilisé pour la
mesure du front d’onde IR) avec un degré croissant d’astigmatisme, nous avons démontré que les
distorsions du front d’onde du faisceau harmonique suivent celles du faisceau IR. Néanmoins le
meilleur front d’onde XUV obtenu n’est pas mesuré pour une distorsion minimale du front d’onde
IR. Nous avons mesuré une correction de distorsion de /7 rms avec  = 32 nm [16,17].

       (a)                     (b)

Figure 3.16 : (a) mesure de la phase spatiale de l'harmonique 25 (32 nm) par l’analyseur de front
d’onde Hartmann et (b) reconstruction de la tache focale XUV correspondante. 
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La figure 3.16 (a) montre la mesure de la phase spatiale de l’harmonique 25 (à 32 nm), démontrant
un astigmatisme  résiduel.  Le  logiciel  permet  de  reconstruire  directement  la  tache  focale  XUV
correspondante (figure 3.16 (b)). Cette valeur de dispersion permet de montrer que nous pouvons
mesurer  des  défauts  de surface  avec  une  meilleure  précision  qu’avec  des  rayonnements  à  plus
grande longueur d’onde. La source basée sur la génération d’harmoniques élevées est donc un bon
candidat pour la métrologie des optiques XUV.

3.4.5 Conclusion

Tous  ces  développements  expérimentaux  permettent  d’obtenir  une  source  cohérente  de
photons XUV pour les applications.

3.5 Expérience d’application de la source harmonique à plus courte longueur d’onde

J'aborde  maintenant  une  expérience  d’application  des  harmoniques  d’ordre  élevé  comme
source XUV cohérente : l’imagerie dynamique de domaines magnétiques d’échantillon de Cobalt
excités par laser femtoseconde. Cette expérience fait l’objet d’une collaboration entre l’équipe de
Jan Lüning du Laboratoire de Physique Chimie – Rayonnement Matière (UMR 7614), l’équipe de
Hamed Merdji au Service des Photons Atomes et Molécules/CEA Saclay et notre équipe, dans le
cadre  d’un  projet  soutenu  par  l’ANR (FEMTO-X-MAG)  et  le  RTRA Triangle  de  la  Physique
(IMMAGE). J’ai participé à d'autres expériences d'application de la source harmonique [22-25]. J'ai
choisi de ne développer que cette expérience car elle donne lieu à une collaboration pérenne entre
ces équipes et que cette recherche continue même après mon départ du LOA.

Ce  projet  repose  sur  l’expertise  de  notre  équipe  dans  l’imagerie  de  structures  sub-
micrométriques à l’aide de rayonnement harmonique [58]. Des expériences précédentes ont aussi
démontré l’intérêt du rayonnement harmonique pour sonder les processus dynamiques à une échelle
temporelle inégalée [23].

L’intérêt de cette étude est de comprendre la dynamique femtoseconde de retournement des
spins  lorsque  l’échantillon  est  soumis  à  un  champ  laser  femtoseconde  [59-61].  Une  première
expérience de démonstration a été réalisée par l’équipe de H. Kapteyn et M. Murnane à Boulder
(USA) sur des échantillons de Fer et Nickel [60].

Le champ laser d’excitation et le champ laser de génération des harmoniques proviennent du
même système : laser Ti:Sa délivrant les impulsions IR d’environ 40 fs de durée, de quelques mJ
d’énergie à 1 kHz de taux de répétition. Ceci assure la synchronisation entre l’excitation et la sonde
harmonique. L’échantillon de Cobalt à étudier présente un seuil d’absorption M à 60 eV (20 nm).
Avec la source harmonique générée dans le néon, nous pouvons atteindre cette longueur d’onde.
Dans un premier temps, nous générons l’harmonique H39 à 20 nm seulement à l’aide du faisceau
IR. 

Dans un premier temps, nous avons démontré que le signal de l’harmonique H39 avait atteint
la  valeur  nécessaire  pour  cette  application.  Des  mesures  réalisées  à  l’aide  d’une  caméra  CCD
fonctionnant dans le domaine XUV montrent que le signal à 60 eV est 50 fois plus faible qu’à 40
eV (harmonique 25 générée dans l’argon). 

Pour obtenir une polarisation circulaire, nous ne pouvons pas simplement rendre le faisceau
IR de génération de polarisation circulaire. En effet, il a été démontré que dans cette configuration,
le signal harmonique chutait drastiquement dès lors que la polarisation n’était plus linaire [62].
Nous avons alors développé un dispositif comportant quatre miroirs en or. La réflexion sur chaque
miroir  permet  de retarder une composante de polarisation par  rapport  à l’autre.  Suivant l’angle
d’incidence et l’angle de polarisation entrante, nous pouvons obtenir une polarisation elliptique,
proche d’une polarisation circulaire. Des mesures de la polarisation en sortie du dispositif sont très
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prometteuses et ont montré que nous pouvons obtenir 85% de polarisation circulaire avec 4,4 % de
transmission du faisceau harmonique H39 (générée dans le Néon) après réflexion sur les 4 miroirs
[21]. Nous avons aussi montré expérimentalement que les harmoniques plus basses aussi générées
dans le Néon (H31 et H33) peuvent être polarisées circulairement à 100 % mais la transmission est
légèrement plus faible (environ 3%). Ultérieurement, la méthode de génération à deux couleurs
(/2)  décrite  précédemment  a  permis  d'augmenter  le  signal  de  cette  harmonique.  De  façon
surprenante,  il  est  aussi  possible  contrôler  la polarisation avec ce simple schéma [63].  Avec ce
dispositif, nous pouvons atteindre un flux d’énergie de l’ordre de 30 nJ/s en sortie de polariseur, ce
qui est suffisant pour cette application.

Figure 3.17 : Mesures du signal de l'harmonique 39 en fonction de l'angle  entre la polarisation
des harmoniques avant le polariseur (imprimée sur le champ IR avec une lame demi-onde) et l'axe
horizontal pour différents angles  (angle de l'analyseur par rapport à l'axe horizontal) sans (a) et
avec (b) le polariseur constitué des 4 miroirs. Ces courbes montrent qu'avec le polariseur, les deux
courbes pour  = 45° et 135°, sont presque superposées démontrant que la polarisation est quasi-
circulaire ( + et  -) (figure extraite de [21]).

Ce projet s’articule en quatre axes :
- Optimisation de la source harmonique à 60 eV, correspondant à l’harmonique d’ordre 39
- Obtention de la polarisation circulaire et mesures polarimétriques
- Imagerie des domaines magnétiques
- Expérience Pompe-Sonde et imagerie dynamique

Au moment où j’ai quitté le LOA, nous avions démontré que le signal de l’harmonique H39
avait atteint la valeur nécessaire pour cette application. Des mesures réalisées à l’aide d’une caméra
CCD fonctionnant dans le domaine XUV montrent que le signal à 60 eV est 50 fois plus faible qu’à
40 eV (harmonique 25 générée dans l’argon).

Cette expérience s’inscrit dans la continuité de l’expertise de l’équipe sur le développement de
source XUV basée sur la génération d’harmonique. Mes compétences acquises sur la théorie des
harmoniques d’ordre élevé sont mises à profit lors des expériences améliorant la source ou utilisant
la source XUV.
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3.6 Conclusion 

Un travail  s’écoulant sur une dizaine d’année a permis d’optimiser la source XUV : c’est
forcément un travail d’équipe de part la complexité de mise en œuvre des expériences. Chacun
contribue aux résultats, soit en participant aux expériences très longues (parfois la nuit), soit en
modélisant les effets physiques observés.  J’ai contribué à ces expériences et aux modélisations,
surtout  en  ce  qui  concerne  les  harmoniques  « anormales »,  le  contrôle  de  la  focalisation  et  le
contrôle optimal des harmoniques. Les études et les résultats sur développement de la source ont été
décrits dans 25 publications et présentés oralement dans 12 conférences.

Il faut noter que la communauté des « harmoniciens » recherche aussi à optimiser la source en
terme de durée des impulsions XUV, en utilisant des lasers de plus courtes durées d’impulsion (5 à
10 fs) et avec une stabilisation de la phase de la porteuse par rapport à l’enveloppe de l'impulsion
(dite CEP pour "Carrier Envelope Phase") [64].

Au  final,  nous  disposons  d’une  source  cohérente  XUV  avec  un  contrôle  de  la  gamme
spectrale, dépendant de l’atome de génération, la polarisation (linéaire ou circulaire), le nombre de
photons sur cible  ainsi  que la qualité  de la focalisation.  L’expertise de notre équipe repose sur
l’optimisation de la source pour les expériences pompe-sonde, qui requièrent la synchronisation du
laser d’excitation (IR) et la sonde XUV [23]. La mise en œuvre de ces expériences est facilitée par
le fait que ces deux sources proviennent du même laser. Le contrôle de la polarisation est aussi
primordial pour certaines applications [54]. 
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Chapitre 4 : Génération d’harmoniques d’ordre élevé dans les fibres kagomé

4.1  Introduction

Compte-tenu  de  mon  expertise  dans  la  génération  d’harmoniques  d’ordre  élevé  dans  les
cellules de gaz, un de mes objectifs en arrant au PhLAM après ma mutation était de générer ces
harmoniques  dans  les  fibres  à  cœur  creux  dites  kagomé  remplies  de  gaz  rare.  Le  but  est
d’augmenter le signal harmonique par rapport à une génération en espace libre en augmentant la
longueur d’interaction, qui ne sera plus limitée par la focalisation du faisceau laser et donc de la
distance de Rayleigh. Une expérience de démonstration a été réalisée par l’équipe d’U. Keller à
Zürich  [1]  en  collaboration  avec  F.  Benabid.  Elle  montre  que  l’on  peut  générer  jusqu’à
l’harmonique 13 dans le  xénon à partir  d’un laser  IR femtoseconde ( = 800 nm).  Néanmoins
l'efficacité de conversion mesurée est extrêmement faible (de l’ordre de 10 -9) en comparaison des
valeurs  communément  mesurées  (quelques  10-5 pour  l’harmonique  25  générée  dans  l’argon).
Plusieurs facteurs peuvent limiter le signal,  c'est  pourquoi une étude théorique de la génération
d'harmoniques dans les fibres a été pour moi très  importante  pour comprendre cette  limitation.
Malheureusement, je n’ai pas encore pu réaliser l’expérience prévue en collaboration avec le Centre
Lasers Intenses et Applications (CELIA, Bordeaux), faute de temps. 

Depuis quelques années, plusieurs expériences de génération d’harmoniques d’ordre élevé ont
été réalisées à l’aide de capillaires creux [2-5]. Les expériences récentes ont démontré une efficacité
de génération importante même pour les ordres élevés. D’autres développements ont été réalisés
dans  les  fibres  à  cœur  creux  microstructurées  et  les  fibres  kagomé  mais  sans  génération
d’harmoniques [6-10]. Je souhaite donc démontrer les avantages d’utiliser les fibres kagomé pour la
génération d’harmoniques d’ordre élevé.

Dans  ce  chapitre,  j’expose  les  étapes  pour  bien  comprendre  les  limitations  du  signal
harmonique généré dans une fibre à cœur creux remplie de gaz rare. Dans un premier temps, je
rappelle les conditions de guidage dans un capillaire creux et  dans une fibre kagomé. Dans un
deuxième temps, je développe la théorie de l’accord de phase des harmoniques générées dans une
fibre kagomé. Finalement, je liste les difficultés à surmonter pour la réalisation d’une éventuelle
expérience avant de conclure.

4.2 L’intérêt de la fibre kagomé par rapport au capillaire pour le guidage 

Dans un capillaire, l’indice du cœur est plus faible que l’indice de la gaine : on se retrouve
dans les conditions d’un anti-guide.  Il  a été démontré que seuls les modes hybrides HEmn sont
guidés [8]. Après résolution de l’équation caractéristique (continuité des champs aux interfaces), la
constante de propagation des modes est alors donné par : 

                                                                                                            (4.1)

où n est l’indice du milieu à l’intérieur du capillaire (proche de 1 pour un gaz), umn = n-ième racine
de l’équation Jm-1(umn) = 0 où Jm-1 est la fonction de Bessel d’ordre m-1, r, le rayon du capillaire et k
= 2 . Les pertes (absorption des parois en silice) sont données par :
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Nous voyons que les pertes sont d’autant plus importantes que le rayon du capillaire est petit.
Elles peuvent atteindre 50 dB/m pour un diamètre de 60 µm et sont supérieures à 100 dB/m pour un
diamètre de 50 µm, ce qui limite la longueur des capillaires pour le guidage du rayonnement laser
de génération.

Le principe de guidage dans une fibre Kagomé est bien plus complexe : il faut tenir compte de
la structure de la gaine.  Il  a été démontré que les pertes sont importantes seulement lorsque la
longueur d’onde est résonante avec les ponts de silice [11]. Les avantages d’utiliser ce type de guide
pour  la  génération  d’harmoniques  d’ordre  élevé  sont  multiples :  par  rapport  aux  fibres
microstructurées à cœur creux (guidage par Bande Interdite Photonique), les plages de longueur
d’onde de guidage sont beaucoup plus étendues. Les pertes sont beaucoup plus faibles (< dB/m)
[12]. De plus, l’indice effectif est décrit par un modèle analytique simple, développé par Marcatili et
Schmelzer [13] pour les capillaires creux. Par la suite, nous prendrons la dispersion du capillaire
pour calculer l’accord de phase (cf partie 4.4).

Nous nous intéresserons au mode fondamental HE11, polarisé linéairement. Néanmoins des
couplages avec les modes d’ordre supérieurs peuvent se produire, soit par injection de puissance de
ces modes à l’entrée de la fibre, soit par interaction avec le gaz. Des battements existent entre ces
modes, et l’intensité est alors modulée suivant l’axe de propagation de la fibre. Il est alors possible
d’en tirer avantage pour exacerber le quasi-accord de phase [6,14], pour atteindre des harmoniques
d’ordre très élevé générées avec des ions Ar+ permettant d’atteindr la fenêtre de l’eau (2-4 nm) [15].

4.3 Simulations : accord de phase des harmoniques 

D’après la théorie de la génération d’harmoniques d’ordre élevé dans les gaz, les facteurs qui
peuvent  limiter  le  signal  sont  le  désaccord  de  phase  entre  la  polarisation  induite  par  le  laser
générateur et les harmoniques et l’absorption du rayonnement XUV par le gaz lui-même. De plus,
un troisième facteur limitant peut apparaître dès que l’on propage le laser générateur dans une
fibre :  le recouvrement très faible entre le mode guidé du fondamental et les modes guidés des
harmoniques.

4.3.1 Hypothèses de calcul 

Pour bien comprendre les mécanismes mis en jeu, il faut alors calculer le signal en tenant
compte  de  ces  trois  problématiques.  Pour  cela,  je  me  suis  basée  sur  les  développements  d’E.
Constant [16] et utilisés par S. Kazamias-Moucan [17], transposés dans le cas d’un faisceau laser de
pompe guidé dans une fibre à cœur creux [18].

On suppose que les harmoniques générées se propagent principalement sur l’axe longitudinal
de la fibre et que la taille du faisceau harmonique est toujours plus faible que celle du mode du laser
générateur, avec une divergence plus faible : on néglige l’absorption des harmoniques par les ponts
de silice. 

Par contre, pour des ordres harmoniques peu élevés (inférieur à 11), il n’y a pas de guidage. Il
s’ensuit que le recouvrement des modes n’est pas très important. En effet, même pour l’harmonique
3, P.  St J. Russell et son équipe ont démontré que le recouvrement spatial  des modes doit être
contrôlé afin d’augmenter l’efficacité de conversion [8]. Pour des harmoniques d’ordre plus élevé,
l’indice de réfraction de la silice pour une longueur d’onde inférieure à 70.8 nm est inférieur à 1.
Sur la figure 4.1,  l’indice et le coefficient d’absorption sont représentés en fonction de la longueur
d’onde (10-60 nm). Les traits verticaux correspondent aux différents harmoiques impaires du laser
fondamental à 800 nm. On voit sur cette figure que l’absorption du rayonnement XUV par la silice
est très importante [19,20]. 
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L’accord de phase fait intervenir les indices de réfraction de la pompe et de l’harmonique
considérée. Il faut tenir compte de plusieurs termes [18] : la dispersion du gaz, la dispersion du
guide, la dispersion des électrons créés lors de la génération d’harmonique d’ordre élevé. Il ne faut
pas oublier la phase atomique accumulée par l’onde harmonique lors du processus de génération
(cf chapitre 2 et annexe 2). Tous ces effets sont dynamiques : le calcul de l’accord de phase repose
alors sur une simulation spatio-temporelle décrite dans différentes thèses [17,18,21]. Le coefficient
d’absorption du rayonnement XUV par le gaz générateur est mesuré et calculé à l’aide du site web
du Center for X-Ray Optics [22] : ce coefficient dépend de l’ordre de l’harmonique, de la pression
du gaz et du type de gaz générateur.

Figure 4.1 : Indice et coefficient d’absorption de la silice aux longueurs d’onde couvertes par les
sources usuelles XUV (zoom de la courbe extraite de [19]).

Pour bien comprendre l’effet  des différents  paramètres,  je  vais  détailler  dans la prochaine
partie les développements théoriques pour calculer l’accord de phase. Plusieurs étapes de calcul
sont nécessaires pour valider les résultats obtenus.

4.3.2 Accord de phase

On se  propose  de  calculer  l’accord  de  phase  longitudinal  (suivant  l’axe  de  propagation).
D’après la thèse de S. Kazamias-Moucan, une description 1D est suffisante pour comprendre les
phénomènes observés. 

On peut écrire :

                                                                                                                 (4.3)

où kq correspond au vecteur d’onde de l’harmonique q, k1, le vecteur d’onde du fondamental et Kat,
le vecteur d’onde correspondant à la phase du dipôle atomique (gradient de la phase atomique). La
condition d’accord de phase est k = 0. Le guidage dans la fibre impose le mode fondamental quasi-
gaussien pour la pompe : si on considère que seul ce mode est guidé, il n’y a pas de gradient de
densité de puissance (ou intensité) suivant la direction longitudinale (z). Vu que la phase atomique
dépend de cette intensité (cf annexe 2), le gradient de la phase atomique est nul suivant la direction
longitudinale (Kat = 0). On prend en compte la dispersion chromatique pour les deux longueurs
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d'onde, ainsi que la dispersion dans un capillaire.

La dispersion dans la fibre pour le fondamental est donnée par :

                                                                                (4.4)

La dispersion pour une HH d'ordre q est donnée par :

                                                                (4.5)

où p = pression du gaz, p0 = pression de référence (= 1bar), nc() = densité critique du plasma
donnée par :
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                                                                                                                             (4.6)

où 0 = permittivité électrique du vide (8.85 10-12 SI), e = charge de l’électron (1.6 10-19 C) et 0 =
pulsation du fondamental = 2  c/

Dans les équations 4.4 et 4.5, on tient compte de la dispersion atomique du gaz Ar(=800 nm)
[23] et  Ar(/q) [22] , de la dispersion électronique ne/nc avec ne = densité électronique et nc() =
densité critique à la longueur d’onde  et de la dispersion du guide où a est le rayon équivalent du
mode fondamental pour la pompe (rayon du guide) et aq est le rayon équivalent pour l’harmonique
d’ordre q. Par contre, on ne tient pas compte de l’effet Kerr optique (n2 I) car pour la densité de
puissance requise pour la génération d’harmoniques (1-2 1014 W/cm2), cet effet est négligeable par
rapport  aux  autres  contributions.  Dans  la  thèse  de  S.  Daboussi,  les  deux  derniers  termes  de
l’équation 4.5 ne sont pas pris en compte. En effet, nous pouvons négliger la dispersion électronique
à  la  longueur  d’onde  harmonique  /q  par  rapport  aux  autres  termes.  En  ce  qui  concerne  la
dispersion du guide à /q, il conviendra de vérifier a posteriori si ce terme est déterminant ou non
pour l’accord de phase.

On en déduit l’expression de l’accord de phase :

      



 mnnm nqnqzrtk  ''2

,,                                                                                         (4.7)

Remarque : on a supposé que le désaccord de phase transverse était négligeable par rapport au
désaccord de phase longitudinal (équations A2.8 et A2.9 de l’annexe 2). Le seul terme à prendre en
compte pour la phase transverse est le terme dû au gradient d’intensité provenant de la phase du
dipôle atomique, définie dans l’annexe 2 (at (r,z,t) = - I(r,z,t)). Cette phase atomique correspond
au déphasage accumulé lors du passage de l’électron dans le continuum avant recombinaison. Pour
le mode fondamental de la pompe guidé (EH11), le gradient transverse de l’intensité est faible : k
transverse  ~ 10-8 k longitudinal (sauf quand la différence de dispersion n = 0). Ce terme est donc
négligeable dans le cas d’un milieu guidant.

Dans le cas où il n’y a pas de couplage de mode (seul le mode fondamental est guidé) et pour une
pression constante, on s’attend à obtenir un désaccord de phase indépendant de z, se rapprochant
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ainsi de la condition de limite d’absorption exposée dans [16]. A partir de l’expression de l’accord
de phase, il est possible de définir une longueur de cohérence Lc correspondant à la longueur à partir
de laquelle le déphasage entre le champ fondamental et le dipôle harmonique est égal à . 
Cette longueur de déphasage est définie par :

 kδ

π
=Lc                                                                                                                                     (4.7)

Si le milieu générateur est plus long que  Lc, le signal harmonique est considérablement réduit à
cause des interférences destructives entre les dipôles atomiques générés à des positions différentes
dans le guide d’onde. Dans le cas d’une fibre, on cherche à augmenter la longueur d’interaction
jusqu’à plusieurs cm, voire 1m, et donc à minimiser le désaccord de phase k. 

Remarques :  lors  de  l’ionisation,  le  nombre  d’atomes  neutres  diminue.  Dans  la  simulation,  on
calcule à chaque instant et spatialement le nombre d’atomes neutres et d’électrons. On ne tient donc
pas compte du taux d’ionisation dans les équations de dispersion, comme dans les thèses [18,21].
On néglige ici l’effet Kerr optique. Néanmoins, des mesures récentes du coefficient non-linéaire
d’ordre 3 pour l’Argon remettent en cause la valeur de n2 généralement admise [24]. Elle serait
même quasiment dix fois plus grande. Aux intensités utilisées pour la génération d’HH, le terme
d’effet Kerr ne serait plus négligeable.

4.3.3 Première étape     : résultats pour les harmoniques basses (H3) et validation du modèle

Dans le cas de l’harmonique 3 générée dans l’argon, l’intensité I requise est relativement
faible (I < 1013 W/cm2). Pour cette valeur de I, le gaz n’est pas ionisé et il n’y a pas d’électrons, la
dispersion  due  aux  électrons  est  donc  nulle.  Il  ne  reste  plus  que  la  dispersion  atomique  et  la
dispersion du guide.  On trouve que l’accord de phase  est  nul  lorsque le  mode de la  troisième
harmonique  est  différent  du  mode  (fondamental)  pour  la  pompe,  ce  qui  a  été  démontré
expérimentalement par l’équipe de Russell [8]. 

Figure 4.2 : Longueur de cohérence (en mm) pour l’harmonique 3 en fonction de l’ordre de la
fonction de Bessel et de la pression du gaz. 

Sur la figure 4.2 est représentée la longueur de cohérence Lc en fonction de l’ordre de la fonction de
Bessel  correspondant  à l’harmonique 3 et  de la  pression du gaz.  Le maximum de longueur  de
cohérence (en rouge foncé) est  obtenu pour l’ordre 4 de la fonction de Bessel,  quelque soit  la
pression du gaz dans la fibre. 
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On observe sur la figure 4.3 qu’il en résulte un recouvrement de mode non optimal entre le mode
fondamental pour la pompe J0(u11r/a) et le mode d’ordre supérieur pour l’harmonique 3 J4(u51r/a3),
de l’ordre de 45,6%, déterminé numériquement à partir de la formule suivante :

                                                                                     (4.8) 

où a est le rayon interne du capillaire et a3 est supposé égal à ce rayon.

Figure 4.3 : Coupe transverse du mode fondamental pour la pompe J0(u11 r/a) et du mode pour la
troisième harmonique J4(u15 r/a3) correspondant à l’accord de phase k = 0. 

Pour un recouvrement optimal, il faudrait que le champ harmonique soit émis sous forme de
fonction de Bessel d’ordre 0. D’après la figure 4.2, ceci implique que la pression du gaz doit être
très importante > 50 mbar. Effectivement, il a été démontré dans l’article de Russell  et al., que la
pression du gaz qui permet d’obtenir le signal H3 est de l’ordre de 500 mbar. Par la suite, la même
équipe a démontré une efficacité de conversion proche de 10% mais le rayonnement DUV (Deep
UV) est obtenu par un autre mécanisme (couplage des solitons avec les ondes dispersives [9]).

4.3.4 Deuxième étape     : harmoniques d’ordre plus élevé H19

Pour  générer  les  harmoniques  d’ordre  plus  élevé  dans  l’argon,  l’intensité  requise  est
généralement  I0 = 1.5 1014 W/cm2. Pour cette intensité, le taux d’ionisation des atomes d’Argon
maximum est d’environ 0,21 % et intervient au maximum de l’impulsion. En tenant compte de
l’ionisation lors du passage de l’impulsion dans le milieu, la dispersion électronique dépend du
temps et l’accord de phase devient donc transitoire.

On cherche les valeurs optimales, correspondant à |k| proche de 0, pour la pression p, le rayon
et l’instant dans l’impulsion (t < 0 correspondant au front avant de l’impulsion). La valeur optimale
de pression n’est pas forcément la même sur toute la durée de l’impulsion. Par exemple, on voit sur
la figure 4.4 que dans le cas de H19, le minimum de |k| est obtenu pour p ~ 10 mbar en avant de
l’impulsion et  p ~ 2 mbar  sur le front arrière de l’impulsion lorsque l’on regarde sur l’axe de
propagation (la composante radiale r  = 0). Il faut alors retenir que la pression du gaz doit être faible
pour obtenir un meilleur accord de phase.
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Figure 4.4 : Désaccord de phase  k en fonction de la pression et du temps :  k = 0 pour p ~10
mbar en avant de l’impulsion.

Dans le cas d’un milieu absorbant, on peut définir le flux, c'est-à-dire le nombre de photons émis
sur l’axe par unité de temps et de surface par l’expression suivante [16] : 

                                                                         (4.9)

où  |dq| est  le  dipôle  atomique dépendant  du temps par  l’intermédiaire  du  champ électrique  de
l’impulsion et que l’on suppose constant suivant z. L’intégrale représente le facteur de phase  Fq

défini dans [16,17] :

                                                                 (4.10)

où lmed est la longueur du milieu générateur, labs est la longueur d’absorption définie dans l’annexe 2,
z  est  la  coordonnée  suivant  l’axe  longitudinal  (le  zéro  correspond  à  l’entrée  de  la  fibre)  et
(t,r=0,z)  est la phase spatio-temporelle de l’harmonique considérée en r = 0. Ce facteur tient
compte  de  l’absorption  du  champ  harmonique  par  le  gaz  par  l’intermédiaire  de  la  longueur
d’absorption  labs.  Elle  est  définie  comme  la  longueur  de  propagation  au  bout  de  laquelle  le
rayonnement harmonique est atténué d’un facteur 1/e. Cette valeur dépend de la pression du gaz et
de l’ordre harmonique [17] et peut être déterminée à partir de la transmission du rayonnement XUV
dans le gaz [22]. Elle est de l’ordre du mm pour H25 avec une pression de 30 mbar, et 10 fois plus
grande pour une pression 6 fois plus faible. La phase (t,r,,z) est en fait liée au déphasage introduit
par le désaccord de phase (cf annexe 2). 
Elle est donnée par :

                                                                                                                     (4.11)

où k(t,r,z) est le désaccord de phase. 

Ce facteur Fq(t,r=0) , représenté en fonction du temps, permet de visualiser directement les effets
transitoires d’accord de phase, responsables du contrôle temporel du signal harmonique [25,26].
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Figure 4.5 : Exemple pour H19 : la courbe bleue correspond à l’émission du dipôle normalisée :
elle suit l’enveloppe de l’impulsion infrarouge à la puissance 5. La courbe rouge correspond au
facteur d’accord de phase Fq(t,r=0) normalisé. Il est optimal en avant de l’impulsion.

Pour cet exemple, on représente sur la figure 4.5 le facteur d’accord de phase Fq(t,r=0) (en rouge) et
le dipôle normalisé |dq|2 (en tiret bleu) en fonction du temps pour l’harmonique H19 générée dans 30
mbar d’argon et longueur du milieu = 2mm . Le maximum du facteur d’accord de phase traduit
l’instant où l’accord de phase est optimal, c'est-à-dire  k proche de 0. Il se produit en avant de
l’impulsion lorsque l’intensité du dipôle induit est plutôt faible. Lorsque l’ionisation devient trrop
importante (instant proche du maximum de l’impulsion), l’accord de phase est dégradé et le facteur
Fq(t,r=0) diminue  fortement.  Le  nombre  de  photons  par  unité  de  temps  dépend  de  la
synchronisation entre le facteur d’accord de phase et l’émission du dipôle. Le signal harmonique
correspondant sera donc assez faible pour cet ordre harmonique. On peut comparer ce résultat à
celui  obtenu par  S.  Kazamias-Moucan [17]  pour  la  configuration  expérimentale  de  l’article  de
Durfee et al. [2].

4.3.5 Harmonique 25 générée dans l’Argon

Mon objectif  est  d’optimiser  le  signal  harmonique  H25  générée  dans  l’Argon.  Ce  signal
harmonique est plus souvent étudié expérimentalement car il est plus intense [25].

 
En tenant compte de tous ces éléments, je peux simuler le signal harmonique en fonction des

paramètres de génération (pression du gaz, intensité maximale du faisceau laser de pompe, rayon du
guide).  Lorsque l’accord de phase est  vérifié  et  que l’absorption n’est  pas trop forte,  le  signal
harmonique se construit tout au long du milieu générateur. Sur la figure 4.6 est représenté le champ
harmonique en échelle  logarithmique en fonction de la longueur  du milieu de génération et  du
temps pour une intensité maximale de 1.5 1014 W/cm2 et une pression de 27.5 mbar. Pour cette
pression et pour l’harmonique 25, la longueur d’absorption est de seulement 0.7 mm. Nous voyons
sur cette figure que le signal harmonique se construit à l’aide de l’accord de phase tout au long de la
longueur du milieu. Le signal harmonique est concentré en avant de l’impulsion (temps négatif)
avant que l’ionisation ne soit trop importante et ne détruise le signal en modifiant l’indice du milieu
et donc l’accord de phase.
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Figure 4.6 : Construction du signal de l’harmonique 25 générée dans l’Argon (en échelle log) se
propageant dans une fibre à cœur creux de 20 mm de long. On ne tient compte que du guidage du
faisceau de pompe à 800 nm. Cette simulation tient compte de l’accord de phase transitoire à
l’intensité maximale de 1.5 1014 W/cm2 et de l’absorption par les atomes du gaz (pression = 27.5
mbar).

Dans le cas de H25 générée dans l’argon,  j’ai  calculé le facteur d’accord de phase  Fq en
fonction du temps et du rayon r par rapport au centre de la fibre pour différentes longueurs du
milieu, puis je détermine la forme du signal en fonction du temps et du rayon, en calculant le flux
harmonique  Nout.  Entre  10  et  300  mm,  il  n’y  a  qu’un  seul  pic  temporel.  Pour  des  longueurs
d’interaction plus grandes, le nombre de pics augmente  (cf Figure 4.7).

Figure 4.7 : Flux d’harmonique (Nout) en sortie de fibre en fonction du temps et du rayon pour
différentes longueurs d’interaction (10, 300, 600 et 1000 mm).
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J’ai comparé ces résultats avec une intensité différente  I0 = 1.6 1014 W/cm2  et une pression plus
faible  (4.35 mbar).  Sur la  figure 4.8,  on observe que le signal intégré par rapport  au temps se
comporte différemment suivant la pression et l’intensité. 

            (a) (b)

                   

Figure 4.8 – Maximum du signal en fonction de la longueur de la fibre pour deux densités de
puissance et pressions différentes : (a) I0 = 1.5 1014 W/cm2  et p = 27.5 mbar ; (b)  I0 = 1.6 1014

W/cm2 et p = 4.35 mbar.  

Ces exemples montrent que l’on peut trouver des paramètres pour l’accord de phase dans les fibres
kagomé. Il serait intéressant de combiner cette étude avec les études réalisées pour les harmoniques
générées avec un laser fibré [27].

4.4 Améliorations 

Différents points restent à élucider pour bien comprendre la génération d’harmoniques d’ordre élevé
dans les fibres :
1. la dispersion dans la fibre peut modifier la durée de l'impulsion qui se propage à l'intérieur. Des
études approfondies ont été réalisées par l'équipe de Russell à Erlangen (Allemagne) [10]. Puisque
l'on doit tenir compte des dispersions du gaz et des électrons qui dépendent de la pression en plus de
celle du guide, une étude de la propagation des impulsions dans le milieu serait intéressante. Dans
notre cas, il est prévu de guider sur de plus longues distances avec une plus faible pression. 

2. dans le cas de la génération de rayonnement UV, l'équipe de Russell a montré qu'il fallait aussi
tenir  compte  de  la  dispersion  à  la  longueur  d'onde  d'émission  qui  va  influencer  la  durée  des
impulsions dans l'UV. Il n'est pas mentionné de problème d'accord de vitesse de groupe alors qu'il
intervient  pour  les  effets  non linéaires  dans  les  fibres  (sans  gaz)  dans  le  cas  d'impulsions  très
courtes. On pourrait se demander ce qu'il en est pour les harmoniques d'ordre élevé et s'il y aurait un
impact de ce désaccord sur l'efficacité de conversion.

3.  le  couplage  entre  le  mode  fondamental  et  les  modes  d’ordres  supérieurs  [21]  dans  la  fibre
peuvent perturber le processus de génération. Ce couplage intervient car le milieu gazeux perturbe
la propagation des modes. Il faudrait s’assurer que ces couplages sont très faibles. Néanmoins dans
le cas d’un capillaire, on peut profiter des battements longitudinaux entre modes tout au long du
capillaire pour réaliser un quasi-accord de phase et générer des harmoniques d’ordre très élevé à
partir d’ions d’argon [28]. 

4. le guidage des harmoniques est une question ouverte : l’indice de réfraction de la silice pure à la
longueur d’onde des harmoniques (< 70 nm) est inférieur à 1 (cf figure 4.1). L’indice du milieu à la
longueur  d’onde  des  harmoniques  est  proche  de  1.  On  pourrait  penser  que  les  harmoniques
subissent un guidage par réflexion totale interne. Par contre, l’absorption des harmoniques par la
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silice est très importante. Il faut alors s’assurer que le faisceau reste bien au centre de la fibre : il
faut alors que la génération soit optimum sur l’axe de propagation correspondant à un accord de
phase optimum en r = 0. On doit s’assurer que seul le mode fondamental est guidé pour obtenir un
maximum d’intensité au centre de la fibre, là où sont générés les faisceaux harmoniques avec un
ordre élevé. Pour cela, il faut limiter l’intensité pour éviter une trop forte ionisation et éviter les
effets non-linéaires tels que l’effet Kerr. Dans le cas où la fibre est longue (1m, voire 5m), il faudrait
étudier  l’effet  de la  courbure de la fibre sur la  propagation des faisceaux IR et  XUV et  sur la
génération.

4.5 Conclusions et Perspectives

En conclusion, les études d’accord de phase montrent qu’il est possible de générer efficacement
les harmoniques d’ordre élevé dans une fibre sur de très grandes longueurs d’interaction par rapport
à l’espace libre (en général, Lmed de l’ordre de 1cm), voire même par rapport à un capillaire (Lmed =
quelques dizaines de cm). Les conditions de génération en limite d’absorption sont bien remplies
(Lcoh > 5  Labs et  Lmed > 3  Labs [16,17]). J’entreprendrai des simulations complémentaires dès que
seront prévues les expériences qui j’espère donneront lieu à une ou plusieurs publications.

Plusieurs expériences ont été réalisées dans des capillaires ou des fibres creuses et ont montré
une nette augmentation du signal pour des ordres plus élevé (et donc des longueurs d’onde plus
courtes) [15]. Pour l’instant, aucune expérience de génération d’harmoniques n’a été réalisée avec
une fibre kagomé. Nous avons vu dans la partie 4.2 que les propriétés de guidage dans une fibre
kagomé sont plus appropriées que les fibres creuses ou les capillaires car les pertes sont plus faibles.
Néanmoins, les modes d’ordre supérieurs sont guidés pour des tailles de cœur très importantes [29].
Une  étude  approndie  du  contenu  modal  de  la  fibre  kagomé  dédiée  devra  être  entreprise  à  la
longueur d’onde du laser de pompe. 

Pour l’instant, l’utilisation des fibres kagomé, remplies de gaz rare à très forte pression ou d’air,
a  permis  de  comprimer  les  impulsions  lasers  ultra-courtes  [30].  Les  systèmes  lasers  fibrés  Yb
délivrant  des  impulsions  fs  deviennent  alors  des  sources  adéquates  pour  la  génération
d’harmoniques d’ordre élevé [31]. Un système tout fibré de génération trouve alors sa place dans ce
type de dispositif. Je reviendrai sur ce sujet dans le chapitre 6.
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Chapitre 5 : Fibres à mode plat

5.1 Introduction

Depuis  mon  arrivée  dans  l’équipe  Photonique  du  PhLAM,  je  me  suis  investie  dans  les
simulations de fibres microstructurées, qui délivrent un mode fondamental aplati. L’intérêt de ces
fibres est qu’elles peuvent être intégrées dans des systèmes lasers, tels que le pilote du Laser Méga
Joule (CEA/CESTA, Bordeaux),  voire même des lasers à fibre industriels.  Dans le  cadre de la
collaboration entre le CEA/CESTA et le PhLAM, nous avons mis en place un laboratoire commun
SYLFE (SYstèmes  Lasers  Fibrés  Énergétiques).  Le  partenariat  entre  les  deux  entités  est  aussi
soutenu par l’ANR dans le cadre de l’Equipex FLUX (ANR-EQPX-0017) pour lequel je co-dirige
cette thématique et par le Labex CEMPI (ANR-11-LABX-0007), par la Région Hauts-de-France à
travers le CPER « Photonics for Society » et par la région Aquitaine à travers le projet CATHARE.
Dans ce contexte, j’ai encadré deux stagiaires de Master2 : Pierre Gouriou en 2013 et Marlène Paris
en 2016 et je co-encadre Pierre Gouriou qui soutiendra sa thèse début 2017.

Après  avoir  expliqué le  contexte de l’étude et  dressé l'état  de l'art  dans cette  thématique,
j'expliquerai le principe de fonctionnement de la fibre à mode plat. Je décrirai ensuite en détail les
simulations  effectuées  afin  de  réaliser  une  fibre  microstructurée  monomode  à  mode  plat.  Je
montrerai l’intérêt de réaliser des fibres effilées qui permettent de manipuler le profil transverse du
mode.  Forte  de cette  première  réalisation  fructueuse,  je  présenterai  sur  les  simulations  qui  ont
permis de concevoir une version de fibre à maintien de polarisation, en suivant la même stratégie
que pour la première fibre. J’exposerai les résultats obtenus pour cette fibre, et les simulations mises
en œuvre pour augmenter la biréfringence. Je décrirai ensuite les méthodes que nous souhaitons
développer pour augmenter le diamètre du mode plat afin de pouvoir transporter plus de puissance
dans ces fibres. Finalement, j'exposerai les différentes utilisations de nos fibres, que ça soit pour la
chaîne pilote du LMJ que les tests de découpe par laser. 

5.2 Contexte et état de l’art

Dans  le  cadre  de  la  collaboration  avec  le  CEA-CESTA,  l’équipe  du  laboratoire  commun
SYLFE souhaite fiabiliser le module de préamplification (PAM) (cf Figure 5.1) en proposant de
remplacer les éléments optiques fonctionnant en espace libre par des fibres dédiées. 

Figure 5.1 : Schéma du Laser MégaJoule : la source fibrée délivre un faisceau à 1053 nm avec une
énergie  de  quelques  nJ.  L’impulsion  nanoseconde  en  sortie  est  sculptée  temporellement  et
spectralement.  En sortie du module Préamplificateur (PAM) le faisceau laser présente un profil
spatial aplati afin d’assurer une amplification efficace par les plaques de verre Néodyme utilisées
pour amplifier jusqu’à 15-20 kJ. Les 8 x 22 faisceaux lasers sont focalisés sur la cible après avoir
subi un triplage de fréquence [figure Florent Scol].
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Dans le module PAM, la cavité régénérative permet d’atteindre une énergie de 30 mJ après
laquelle est inséré un élément optique qui permet d’obtenir le profil transverse aplati [1]. Ce profil
plat est primordial pour garantir une amplification efficace par les plaques de verre Néodyme. De
plus, il faut que ce profil résulte d’un seul mode spatial pour assurer une meilleure conversion de
fréquence. Néanmoins, afin de garantir la fiabilité du système, on cherche à éliminer par étape tous
ces éléments jusqu’à atteindre l’énergie requise. Dans un premier temps, on souhaite atteindre une
énergie de quelques centaines de µJ après deux étages d’amplification (cf Figure 5.2). Dans un
deuxième temps, nous souhaitons atteindre une énergie de l’ordre du mJ.

Figure 5.2 : Schéma de deux étages d’amplification tout fibré : après la source fibrée délivrant une
énergie de quelques nJ, un étage de préamplification dans une fibre dopée Yb permet d’obtenir une
énergie de l’ordre du µJ. Le deuxième étage d’amplification est composé d’une autre fibre dopée Yb
avec un diamètre de mode plus important permettant de supporter plusieurs centaines de µJ [figure
Florent Scol]. 

Après ce deuxième étage, on cherche à obtenir un mode plat dans une fibre monomode avec une
polarisation linéaire et stable. A terme nous cherchons à réaliser une fibre amplificatrice qui délivre
un mode  fondamental  aplati  avec  une  énergie  de  1  mJ.  Pour  cela  nous  devrons  augmenter  le
diamètre de mode des fibres, afin d’éviter d’endommager la face d’entrée de la fibre à cause d’une
fluence trop élevée (pour des impulsions nanosecondes, à 1053 nm, le seuil d’endommagement de
la silice est de l’ordre de quelques dizaines de J/cm2 [2]).

Avant  de débuter  cette  thématique  au laboratoire,  seulement  quelques  structures  de fibres
microstructurées  ou  non avaient  été  proposés  afin  d'obtenir  un  mode  fondamental  aplati  [3-7].
Toutes ces propositions de structure sont basées sur l'idée de Ghatak  et al. de contrôler le profil
d'indice de la fibre tel qu'il impose un mode plat à une longueur d'onde donnée [8]. Toutes les
structures de fibre proposées n'étaient pas réalisables par la technique "stack-and-draw" et donnaient
lieu à des fibres légèrement multimodes, ce qui est  source de problèmes pour les applications, de
leur faible cohérence spatiale. Une seule réalisation expérimentale a été démontrée avec une fibre à
saut d'indice [9] mais le profil du mode n'était pas tout à fait plat dû au fait qu'il est difficile de
contrôler le profil d'indice avec une précision inférieure à 10-4.

5.3 Principe de fonctionnement de la fibre à mode plat

Il a été démontré que pour obtenir une répartition homogène d’intensité en sortie de fibre au
lieu d’une répartition quasi-gaussienne, il faut entourer le cœur de la fibre par un anneau de plus
haut indice [8]. L’indice de la gaine doit être inférieur à l’indice du cœur afin d’assurer le guidage
par réflexion totale interne de la lumière dans le cœur. Le contraste d’indice, ainsi que l’épaisseur de
l’anneau doivent être ajustés pour assurer un mode aplati à la longueur d’onde de travail (cf Figure
5.3). Pour une longueur d’onde plus courte, la lumière sera confinée dans l’anneau et pour une
longueur d’onde plus grande, la répartition d’intensité sera quasi-gaussienne. 
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Figure 5.3 : Principe de fonctionnement de la fibre à mode fondamental aplati : nclad correspond à
l'indice de la gaine, ncore = indice du cœur et nring correspond à l'indice de l'anneau dopé. Le mode
fondamental aplati est obtenu pour une longueur d'onde particulière, lorsque l'indice effectif du
mode fondamental est égal à l’indice du cœur. 

Afin de contrôler au mieux l’indice de la gaine, nous avons opté pour une gaine microstructurée
air/silice. 

5.4 Fibre microstructurée monomode à mode plat

Le cœur est composé de silice alors que l’anneau est composé de silice légèrement dopée en
germanium. Comme expliqué au paragraphe précédent, cet anneau permet de contrôler le profil
transverse d'intensité du mode se propageant dans la fibre. La gaine microstructurée est composée
d'un réseau triangulaire  de trous  d’air  dans  une matrice  de silice pure.  Le  pas  du réseau,  noté
représente la distance entre deux trous successifs. J’ai effectué les premières simulations à l’aide
de COMSOL Multiphysics® : elles ont permis d'optimiser l'épaisseur de l'anneau en fonction des
différents paramètres opto-géométriques de la fibre (longueur d'onde,  pas du réseau, rapport  du
diamètre des trous sur le pas du réseau d/ et contraste d'indice de l'anneau). Cette première étude a
donné lieu à un brevet [10]. Ensuite, j'ai réalisé une étude paramétrique de l’impact des variations
des différents paramètres sur la planéité du mode. Cette étude a permis de déterminer les contraintes
de fabrication par la technique "stack-and-draw" (empilement et tirage en anglais).

5.4.1 Contraintes de fabrication

Une des premières contraintes est  de réaliser l'anneau :  nous avons utilisé la technique de
déposition extérieure de vapeur (Outside Vapor Deposition) qui permet de contrôler l'épaisseur et
l'indice de l'anneau de silice dopée germanium. Par cette technique le contraste d'indice minimum
que l'on peut réaliser est de 10-3. Ensuite, contrairement à Wang et al. [4,5], nous avons tenu compte
de la méthode d'empilement des barreaux pour réaliser la gaine micro-structurée, ce qui impose un
maximum pour le diamètre extérieur de l'anneau dopé (max = (2√3 -1) ). 

D'après Saitoh et al. [11], le caractère infiniment monomode de notre fibre est préservé si le
rapport diamètre des trous sur le pas du réseau (d/) est inférieur à 0.046 pour notre géométrie. La
valeur minimale expérimentalement de d/ par la technique « stack-and-draw » est de 0.08 à cause
du contrôle de la pression dans les capillaires lors du tirage de la fibre. De plus, les pertes par
courbure sont d'autant plus importantes que le diamètre de trous est petit. Nous avons alors choisi
d’utiliser un cœur avec un indice légèrement inférieur à celui de la silice pure pour éviter que le
premier mode d’ordre supérieur ne soit guidé dans le cœur (cf partie 5.3.3). Sur la figure 5.4 (a) est
représenté le profil d’inde transverse de la fibre à saut d’indice pour obtenir le mode fondamental
plat : ncore correspond à l’indice du cœur, nring, l’indice de l’anneau et nclad, l’indice de la gaine. On
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démontre que le profil d’indice de la figure 5.4 (b) permet d’obtenir une fibre monomode délivrant
un mode plat :  ncore correpond au contraste d’indice du cœur par rapport à l’indice de la gaine
(silice pure), nopt le contraste d’indice de l’anneau par rapport à l’indice de la gaine, R, l’épaisseur
de  l’anneau,   le  pas  du  réseau  de  la  gaine  et  d,  le  diamètre  des  trous.  Pour  une  fibre
microstructurée, l’indice de la gaine équivalent est noté nFSM. 

Figure 5.4 : (a) Profil d'indice de la fibre à saut d'indice pour l'obtention du mode plat. (b) Profil
d'indice de la fibre microstructurée air/silice : l'indice du cœur est légèrement inférieur à l'indice de
la silice utilisée dans la gaine. Le contraste d'indice de l'anneau est donné par rapport à l'indice de
la silice pure (nopt). L'épaisseur de l'anneau  R est ajustée afin d'obtenir le mode fondamental
aplati à la longueur d'onde de travail (1053 nm). 

Pour  une  gaine  microstructurée,  on  peut  calculer  un  indice  équivalent  (nFSM)  pour  la  gaine
correspondant à l'indice vu par la lumière à la longueur d'onde et  pour un pas du réseau et un
diamètre de trous donnés. Il correspondant à l’indice du premier mode guidé dans la gaine. Cette
valeur est calculée par la méthode des ondes planes à l’aide d’un code réalisé au sein du laboratoire
par Olivier Vanvincq.

Il  faut bien comprendre que l’obtention du mode plat  à la bonne longueur d'onde n'est  pas
triviale. Dans un premier temps, j'ai mené une étude systématique approfondie de simulation des
modes guidés en fonction des paramètres (indice et épaisseur de l'anneau, pas du réseau, diamètre
des trous...). On peut donner comme critère de mode plat la valeur de l’écart-type r.m.s en %:

                                                                    (5.1)

où correspond à la valeur moyenne de l’intensité du mode à calculée sur 80% de
la surface du cœur (avec l’anneau). La figure 5.5 montre  un diagramme de l’écart-type en fonction
du contraste de l’anneau par rapport à l’indice du cœur et de l’épaisseur de l’anneau. Pour une
valeur faible de rms proche de 0.7%, le profil du mode est plat. Plus cette valeur augmente, plus le
mode s’éloigne du profil plat : pour rms = 6.4%, si l’épaisseur et le contraste d’indice de l’anneau
est trop faible,  le  mode est  quasi-gaussien et  pour  rms = 12.4 %, si  l’épaisseur  et  le  contraste
d’indice de l’anneau est trop grand, le mode s’approche d’un profil en anneau. J’ai démontré qu'il
fallait contrôler l'indice et l'épaisseur de l'anneau à 10% près pour obtenir le mode plat [12]. Une
autre façon de déterminer si le profil du mode est bien plat est de calculer l’indice effectif du mode.
Si celui-ci est égal à l’indice du cœur, on se retrouve à la longueur d’onde pour laquelle le mode est
bien plat. Il existe néanmoins d’autres façons de déterminer un facteur caractérisant ce mode : on
peut citer le top-hat factor [13], qui pourrait être utilisé pour caractériser les profils expérimentaux.
Cette méthode repose un calcul reposant sur l’étude de l’histogramme des énergies contenues dans
l’image CCD du profil modal.
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Figure 5.5 : Pourcentage de variation par rapport au mode plat en fonction du contraste d'indice et
de l'épaisseur de l'anneau. Si les paramètres de fabrication restent dans la bande bleu foncé, on
peut  espérer  obtenir  un  mode  plat,  tous  les  autres  paramètres  étant  inchangés.  A droite  sont
représentés les profils transverses du mode et l’écart-type r.m.s en %.

Deuxièmement,  j'ai  aussi  montré  que  les  conditions  d'obtention  du  mode  plat  dépendaient
drastiquement de l'indice du cœur [14]. Les conditions sur l'épaisseur de l'anneau sont modifiées de
façon importante lorsque l'on fait varier le contraste d'indice du cœur par rapport à l'indice de la
silice  pure.  Principalement,  j'ai  établi  plusieurs  relations  entre  les  paramètres  à  partir  des
simulations qui se présentent sous cette forme :

                                                                                             (5.2)

où A est une constante et n'opt = nopt - ncore. Les variations typiques des paramètres dépendent de |
ncore|. Par exemple, pour ncore = -6 10-4, nopt varie de 1 à 5 10-3, d/ de 0,12 à 0,2, le pas  de 5 à 8
µm, p de 0,8 à 1,5 µm. En général, l’exposant  = 1 pour tous le cas. L'exposant  est d'autant plus
grand que |ncore| augmente. 

Pour chaque cas, le produit épaisseur x contraste  n'opt est constant. La longueur d'onde du
mode platp dépend du pas avec un exposant 1/2 pour |ncore| compris entre 0 et 410-4 et diminue
pour |ncore| plus grand. Finalement, plus le contraste d'indice est important (en valeur absolue), plus
l'épaisseur dépend du paramètre d/. Ces relations sont déterminantes pour optimiser la fabrication
de la fibre :  tout d’abord,  on impose un contraste d’indice pour l’anneau, ensuite on détermine
l’épaisseur adéquate pour un pas   donné. Lors du tirage de la fibre on ajuste le rapport d/ afin
d'obtenir une fibre monomode délivrant le mode à profil plat à la bonne longueur d'onde.

Troisièmement,  il  faut s'assurer que la fibre soit  monomode,  c'est  à dire  que les premiers
modes d'ordre supérieurs ne soient pas guidés. Pour cela, il faut que l'indice effectif de ces modes
soit inférieur à l'indice de la gaine nFSM. Ceci se traduit par un diamètre de trous très faible pour un
pas donné. Il  faut alors ajuster la valeur de  ncore pour s'assurer que les indices effectifs  soient
inférieurs à  nFSM. Lorsque |ncore| augmente, les indices effectifs des modes diminuent comme on
peut l’observer sur la Figure 5.6 (a). On compare l’indice du premier mode d’ordre supérieur ou
HOM1 (en rouge sur la figure) avec l’indice équivalent de la gaine (en pointillé rose). Cet indice est
calculé pour les paramètres de la première fibre que nous avons réalisée réalisée : pour  = 5,4 µm,
d/ = 0,12 et  = 1,05 µm. Dans le cas de cette fibre, il faut descendre jusqu'à ncore = -8 10-4 pour
atteindre la condition de monomodalité : nHOM < nFSM.
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   (a)                                                                (b)

                                                                                 

Figure 5.6 : (a) Indices effectifs du mode fondamental aplati (en bleu) et du premier mode d'ordre
supérieur  (en  rouge)  en  fonction  du  contraste  d'indice  du  cœur.  La  courbe  rose  en  pointillée
représente l'indice de la gaine nFSM, calculé pour  = 5,4 µm, d/ = 0,12 et  = 1,05 µm. (b) Pertes
par confinement simulées pour le mode fondamental aplati (en bleu) et le premier mode d’ordre
supérieur (en rouge).

En parallèle, j’ai calculé les pertes par confinement du mode fondamental ou FM (en bleu sur la
figure 5.6 (b)) et du premier mode d’ordre supérieur (en rouge). Pour un contraste d’indice (en
valeur absolue) supérieur à 6 10-4, les pertes par confinement de ce mode augmentent drastiquement
à cause d’une résonance de ce mode avec un mode de gaine [14]. Comme nous le verrons plus loin,
cette fibre présentera un comportement monomode pour une grande longueur de fibre de l’ordre de
quelques mètres.

5.4.2 Réalisation expérimentale et caractérisation d’une fibre monomode à mode aplati

La  réalisation  expérimentale,  basée  sur  mes  résultats  de  simulation,  est  très  concluante.
D’après l’image de la fibre fabriquée (cf figure 5.7 (a)), mesurée par le microscope électronique à
balayage, on peut déterminer les caractéristiques suivantes : un diamètre de cœur de 14 µm, un pas
de 5,4 µm et  d/ = 0,12.  Nous avons aussi  mesuré le  profil  transverse de la  concentration en
germanium par micro-sonde (Electron Probe Micro-Analysis  en anglais)  sur la canne de 4 mm
avant fibrage. Par correspondance entre la concentration de dopant et l’indice, nous déterminons le
contrast  d’indice  de  l’anneau,  égal  à  5  10-3.  Par  homothétie,  nous  déterminons  l’épaisseur  de
l’anneau, égale à 260 nm.

Figure 5.7 : (a) Image par microscope électronique à balayage de la fibre réalisée : en gris la
silice, en blanc l’anneau de silice dopée Germanium et en noir les trous d’air. (b) Profil transverse
de la concentration en Germanium dans l’anneau (mesuré par micro-sonde sur la canne avant
fibrage).
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Nous avons démontré que nous obtenons un profil  aplati  en sortie de fibre à la longueur
d'onde d'intérêt (1053 nm) [14,15]. On voit sur la figure 5.8 que nous obtenons bien le mode à profil
plat à 1050 nm. Le profil est quasi-gaussien pour une plus grande longueur d’onde (1650nm) et le
profil est en anneau pour une plus courte longueur d’onde (650 nm). Le profil reste plat pour une
gamme de longueur d’onde très large (200 nm autour de 1050 nm).

Figure 5.8 : Profils transverses expérimentaux du mode fondamental mesurés en sortie de fibre
pour différentes longueur d’onde de 650 à 1650 nm (a)  et de 950 à 1150 nm (b).

De plus, le caractère monomode du guidage a été démontré expérimentalement à l’aide la
technique du S2 [16], développée au CEA/CESTA par P. Calvet [17,18] (cf Figure 5.9). L’obtention
du caractère monomode est bien contrôlée et expliquée par le léger contraste d’indice négatif du
cœur par rapport à celui de la silice constituant la gaine. D’après les résultats de simulation, le mode
d’ordre supérieur présente des pertes par confinement très importante pour un contraste d’indice
négatif de 7.10-4 par rapport à la silice pure (cf figure 5.6 (b)). Les pertes par confinement simulées
pour le mode fondamental correspondent à celles mesurées (0.23 dB/m) [14].

Figure 5.9 : Résultats de mesure S2 pour deux fibres à mode plat, injectée avec un décalage de 15
µm par rapport au centre. La première fibre guide au moins deux modes (b), ce qui correspond un
battement dans le domaine temporel (courbe bleue). La seconde fibre est monomode (c) : il n'y a
pas de battement (courbe rouge). A droite, la reconstruction des modes (en haut) à l’aide d’un
traitement numérique décrit dans la Ref [18] est comparée aux résultats de simulation (en bas). 

L'inconvénient majeur de cette fibre est qu'elle ne conserve pas la polarisation. Pour l’intégrer
dans le montage amplificateur du CEA/CESTA (cf figure 5.2), cette fibre est alors coupée sous
forme d’embout de quelques mm [19]. Même si la fibre n’est pas à maintien de polarisation, la
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polarisation n’a pas le temps de tourner. Pour de si petites longueurs, la mesure S2 montre que le
premier HOM est présent mais avec un différentiel de pertes de -170 dB/m par rapport au mode
fondamental. En plus du maintien de polarisation, l’avantage de l’embout est de pouvoir amplifier
le  signal  en  pompage contra-propagatif.  Une fibre  amplificatrice  NKT,  soudée  à  cet  embout  a
permis d’atteindre une énergie de 100 µJ avec un faisceau de forme aplatie. 

5.5 Effilage de la fibre 

5.5.1 Intérêt de l’effilage

L’effilage  permet  de  modifier  la  taille  transverse  des  fibres  tout  en  gardant  le  rapport
homothétique des tailles des différents constituants. Le laboratoire est spécialiste de l’effilage, soit
lors du tirage, soit à l’aide d’une soudeuse. L’effilage peut être utlisé pour augmenter la taille du
mode tout en gardant un guidage monomode, ce que nous verrons au paragraphe 5.7. Dans notre
cas, l’effilage permet de passer d'un profil gaussien vers un profil aplati, voire un profil en anneau.
Ce dernier profil intéresse aussi les industriels de la découpe laser car il permet de découper des
pièces plus précisément par trépanation [20]. Cette étude a fait l'objet d'un autre dépôt de brevet
avec le CEA/CESTA [21]. 

5.5.2 Contrôle du profil spatial de l’intensité en sortie

On comprend bien à  partir  de la  formule (5.2) que pour  d/p,  et  n’
opt constants,  si  on

augmente le rayon de la fibre (et donc le pas), l’épaisseur de l’anneau sera trop grande pour obtenir
le mode plat et on trouvera le mode en anneau. De même si on diminue le rayon, on trouvera un
mode quasi-gaussien. Nous avons suivi ce principe pour réaliser une fibre effilée qui permet de
modifier le profil du mode fondamental. En effet, lorsque l’on augmente la taille transverse de la
fibre, le pas   de la structure de la gaine augmente de façon homothétique : on peut comprendre
d’après la figure 5.9 que lorsque le rapport  augmente, l’indice effectif du mode augmente. Pour
un indice faible, le mode fondamental est de forme quasi-gaussienne. Lorsque l’indice effectif est
égal à l’indice du cœur, le mode présente un profil plat, puis pour un indice plus grand, le mode
présente un  profil en anneau. On rappelle que le rapport d/ reste constant lors de l’effilage.

Figure 5.9 : Indice effectif en fonction du rapport  et profils du mode fondamental.

Lors de l’effilage, il peut se produire un couplage entre modes, suivant l’intégrale de recouvrement
définie par :
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                                                                                        (5.3)

où Ej et El représentent les champs électriques des deux modes considérés.

Il  faut alors s'assurer que l’augmentation du rayon par rapport  à la longueur de la fibre effilée
(d/dz)  soit  assez  douce  pour  éviter  les  couplages  entre  modes.  J'ai  vérifié  que  le  critère
d'adiabaticité défini dans [22] est bien vérifié dans le cas de la fibre fabriquée :

jl

lj

C

ββ

zd

ρd

ρ


<<

1
                                                                                                                         (5.4)

où  est le rayon du cœur, z la composante longitudinale, j et l les constantes de propagation ( =
 neff)  des  modes et  Cjl est  le  taux de couplage entre  les  modes (de même symétrie).  Cette
formule traduit que la variation du rayon du cœur doit rester assez faible pour éviter les couplages
entre modes. On représente sur la figure 5.10 l’angle  défini par :

Ω ( z )≈
ρ ( z )

zb

                                                                                                                   (5.5)

où zb est la longueur de battement entre les modes, définie par 2/(j – l), et (z) le rayon du cœur.
Lorsqe  augmente,  diminue est reste très faible par rapport à 1.

Figure 5.10 : variation de l’angle  et rayon du cœur en fonction du pas du réseau. 

La fibre effilée réalisée au laboratoire présente un cœur de diamètre initial = 12 µm (pour un pas
initial de 4.88 µm), d/ = 0.21, un contraste d’indice de l’anneau = 4 10 -3 et une épaisseur initiale
de l’anneau = 430 nm (Figure 5.11  (a)).  Les  valeurs  finales  sont 17.5µm,  7.13 µm et  630 nm
respectivement (Figure 5.12 (a)). On vérifie bien que le rapport d/ est bien constant.

J’ai  vérifié  que pour  ces  valeurs  de pas,  on obtient  bien le  passage  d’un mode quasi-gaussien
(Figure 5.10 (b)) à un mode plat (Figure 5.12 (b)). Pour aller encore plus loin et obtenir un mode en
anneau, il suffirait d’agrandir encore le diamètre du cœur jusqu’à 22 µm correspondant à un pas de
9 µm. 
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(a) (b)

Figure 5.11 : (a) Image par microscope électronique à balayage (MEB) de la fibre effilée réalisée
côté petit diamètre. (b) Profil transverse du mode simulé.

(a) (b)

Figure 5.12 : (a) Image par microscope électronique à balayage (MEB) de la fibre effilée réalisée
côté gros diamètre. (b) Profil transverse du mode simulé.

Nous avons donc démontré l’intérêt de cette technique pour le contrôle du profil transverse du
mode. Ce concept de fibre effilée sera mis à profit pour obtenir une fibre « monomode » à mode
plat de plus grand diamètre de mode pour améliorer le couplage avec une fibre amplificatrice de
diamètre de cœur égal à 40 µm. Cette stratégie sera détaillée dan la partie 5.7. 

5.6 Fibre à maintien de polarisation (PM) 

Afin d'obtenir une fibre à maintien de polarisation, il faut introduire une brisure de symétrie
cylindrique dans la fibre. Dans notre cas, il est plus judicieux d'introduire une biréfringence par des
barreaux de contrainte situés sur un axe de part et d'autre du cœur. Les barreaux en silice dopée bore
ont la particularité de subir la transition vitreuse à une température plus faible que la silice pure et
d’avoir  un coefficient  d'expansion thermique très  élevé par rapport  à  celui  de la  silice pure.  Il
s'ensuit que lorsque la fibre est refroidie après le tirage, les barreaux exercent une contrainte sur leur
environnement. Par la propriété visco-élastique du verre, il en découle que l'indice de réfraction est
modifié de façon différente suivant l'axe des plots et l'axe perpendiculaire à ces plots. Au final, on
peut calculer une biréfringence induite par la contrainte.
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J'ai utilisé un code de simulation COMSOL Multiphysics® afin de modéliser ces champs de
contrainte. Ensuite, d'après les déformations d'indice, il est possible de calculer les différents modes
guidés par la nouvelle structure. La biréfringence se traduit par une levée de dégénérescence des
indices effectifs des modes. D'après les simulations nous avons défini une stratégie pour la nouvelle
fibre à mode fondamental aplati et à maintien de polarisation, décrite en détail dans la référence
[23] et dans la partie 5.6.2. 

5.6.1 Simulation des contraintes et des modes guidés

La contrainte étant due aux plots de silice dopée bore, il faut d’abord déterminer le coefficient
d’expansion thermique pour ces plots. Dans un premier temps, l’indice des plots de silice dopée
bore est déterminé à partir de la valeur de concentration (en mol%) en oxyde de bore [24]. La valeur
donnée par le constructeur est de 16 mol% (Heraeus). D’après cette valeur, le contraste d’indice des
plots par rapport à la silice pure est = -7.6 10-3. 

Figure 5.13 : Valeur absolue du contraste d’indice en fonction de la concentration en oxyde de
Bore (mol%) d’après la figure 3 de la référence [24].

De même,  en  considérant  une  variation  linéaire  du  coefficient  d’expansion  thermique  SiB en
fonction  de la  concentration en oxyde de Bore,  il  est  possible  de déterminer  sa  valeur pour  la
concentration de 16 mol% :

                                                                                               (5.6)

où C est la concentration en mol%,  Si = 5.4 10-7 K-1 et B2O3 = 10-5 K-1 [25]. La valeur retenue pour
les simulations estSiB = 2.05 10-6 K-1.

Dans notre modèle, nous négligeons les contraintes mécaniques dues au tirage de la fibre,
ainsi  que  les  contraintes  hydrostatiques  par  rapport  aux  contraintes  thermiques.  Comme on ne
connaît pas l’historique des verres, on prend les mêmes paramètres visco-élastiques (coefficient de
Poisson  = 0.17, module de Young E = 72 GPa, C1 = 0.65 10-12 m2/N) que l’on considère constants
avec  la  température,  et  sont  identiques  à  ceux de la  silice  pure pour  tous  les  matériaux.  Nous
verrons par la suite que malgré ces simplifications du modèle, les résultats de simulation sont en
accord avec les résultats expérimentaux. Le code de simulation permet de calculer les contraintes de
Von-Mises et en déduire des profils d’indice différents suivant les axes x et y. La différence de ces
profils permet de déterminer le profil de biréfringence de phase (Figure 5.15 (b)). Finalement les
pertes par confinement sont calculées à l’aide d’une couche absorbante ou Perfectly Matched Layer
(PML), particulièrement adaptée dans le cas où l’indice est anisotrope [26,27].
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Remarque :  même sans  contrainte,  c'est-à-dire  avec le  même coefficient  d’expansion thermique
pour tous les matériaux, les indices des matériaux sont modifiés par la formule :

 
    Siαθ

νν+

νE
C=n

211

1
1




                                                                                                        (5.7)

où  est la différence entre la température de transition du verre (Tg = 1275 K) et la température
ambiante (Tref = 295 K). On voit par cette formule que l’écart d’indice est proportionnel à cette
différence de température, la pente déterminée par la formule étant égale à 1.75 10-7  K-1.  Si on
calcule  n à l’aide de la simulation on trouve une pente égale à 1.63 10 -7  K-1 (d’après la Figure
5.14), légèrement différente du calcul analytique mais du même ordre de grandeur. Dans notre cas 
= -980 K [28], ce qui correspond d’après la courbe à une différence d’indice de 1.77 10-4.

Figure 5.14 : Variation de l’indice de la silice en fonction de la température de transition du verre.

Dans la suite des simulations, les indices des matériaux sont majorés de cette valeur afin que l’on
retrouve bien l’indice du cœur = nSi – 6 x10-4 dans le cas où les coefficients d’expansion thermique
sont  égaux  à  celui  de  la  silice  (5.4  10-7 K-1).  Finalement,  le  profil  d’indice  de  la  fibre  (sans
contrainte)  est  donné  par  la  figure  5.15(a) :  le  cœur  est  en  silice,  l’anneau  en  silice  dopée
Germanium, les trous d’air de la gaine présentent deux rapports  d/ différents (0.08 et 0.3) et les
plots de silice dopés bore sont placés de part et d’autre du cœur, suivant l’axe x.

(a) (b)

                                                                            

Figure 5.15 : (a) Profil d’indice 2D de la fibre (simulé sans contrainte) : en orange, la gaine en
silice pure, en jaune le cœur en silice avec un léger contraste d’indice (-6 10-4) par rapport à la
silice de la gaine, en bleu foncé les trous d’air et en bleu, les plots en silice dopée bore. (b) Profil
2D de biréfringence de phase simulé (nx - ny).
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A partir de ce profil de biréfringence, le code permet de calculer les modes guidés ainsi que les
indices effectifs correspondant, notés neffx et neffy.

(a)    (b)

Figure 5.16 : (a) Profil transverse du mode fondamental avec une polarisation suivant x (a) et
suivant y (b) ; en jaune, sont représentées les lignes de champ correspondant à la polarisation. 

Pour comparer avec les résultats expérimentaux, on détermine la biréfringence de groupe  Bg en
ajustant  la  biréfringence  de  phase  B sur  une  variation  linéaire,  calculée  pour  cinq  valeurs  de
longueurs d’onde autour de 1050 nm :

dλ

dB
λB=Bg                                                                                                                            (5.9)

Finalement, la valeur calculée donne  Bg = 0.58 10-4, très proche de la valeur de biréfringence de
phase, correspondant à la différence d’indices effectifs neffx - neffy (=0.61 10-4).

5.6.2 Réalisation et caractérisation de la fibre monomode à mode aplati et à maintien de polarisation

La fibre fabriquée et caractérisée par Pierre Gouriou présente les caractéristiques suivantes :
diamètre de cœur de 14 µm, un contraste d'indice et une épaisseur d'anneau de 4 10-3 et 285 nm
respectivement, un pas de 5,7 µm et un rapport  d/ = 0,08 (cf Figure 5.17). La concentration en
bore des barreaux de contrainte est de 16% wt, correspondant à un contraste d'indice de -7,6 10-3 par
rapport à la silice pure. Le diamètre des barreaux par rapport au pas sont dB/ = 0,91. Les gros trous
(d/ = 0,3) permettent de jouer le même rôle que la couche de silice dopée fluor qui était présente
dans la première fibre (cf partie 5.4). Le diamètre de mode mesuré à 1/e2 est de 18,8 µm et les pertes
par confinement de 0,1 dB/m ont été déterminées par la méthode de cut-back [23].

Figure 5.17 : (a) Image MEB de la fibre à maintien de polarisation : en blanc l’anneau en silice
dopée Germanium, en noir, les trous d’air dans une matrice de silice en gris et en gris foncé les
plots de silice dopée bore. (b1) profil 2D du mode fondamental, (b2) et (b3) Coupes transverses du
mode fondamental suivant x et y.
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De la même manière, la caractérisation des profils de mode a été réalisée par Florent Scol au CEA/
CESTA en utilisant la même méthode S2, améliorée par Benoit Sévigny [29] en ce qui concerne le
traitement des données. Les profils du mode fondamental et des premiers modes d’ordre supérieur
suivant une même polarisation sont représentés sur la figure 5.18. 

Figure 5.18 : Profil de modes déduit des mesures de battement entre mode fondamental et modes
d'ordre supérieur. Les modes d'ordre supérieur présentent des puissances très faibles par rapport à
celle du mode fondamental plat.

Les modes d'ordre supérieur existent mais leur puissance par rapport au mode fondamental est très
faible (> -15 dB). On peut alors en déduire que notre fibre est monomode en pratique. Par ailleurs,
nous  avons  aussi  mesuré  la  biréfringence  de  groupe entre  les  deux  modes  fondamentaux  en
excitant les modes avec les deux polarisations à l'entrée de la fibre, soit par la méthode du spectre
cannelé, soit par la méthode S2. La valeur mesurée est de 0,6 10-4. La valeur issue des simulations
donne aussi une biréfringence de groupe proche de 0,6 10-4, en accord avec les mesures. Pour cette
fibre, nous sommes les pionniers et ces résultats sont très encourageants. Cette fibre a été intégrée
avec succès dans la chaîne pilote du laser [30], et dans un prototype industriel [31].

5.6.3 Augmentation de la biréfringence

Nous  avons  vu  que  notre  modèle  permettait  de  rendre  compte  efficacement  des  résultats
expérimentaux en ce qui concerne la biréfringence. Différentes structures de fibres ont été simulées
afin d’augmenter la valeur de biréfringence [32,33] : nous pouvons rapprocher les plots et nous
pouvons augmenter :

- le nombre de plots 
- le diamètre des plots 
- le pourcentage de dopage d’oxyde de bore 

Dans le tableau 1, je présente la biréfringence calculée et le profil transverse du mode fondamental
pour différentes configurations des plots en silice dopées bore, toute chose égale par ailleurs à la
première configuration. Pour les deux premiers cas, les 12 plots de bore sont rapprochés d’une à
deux couronnes. Pour le troisième cas, le dopage en bore est augmenté de 16 à 24 %. Pour le
quatrième  cas,  le  diamètre  des  plots  par  rapport  au  pas   est  augmentée  de  0.91  à  0.99  et
finalement, le nombre de plots est doublé pour le dernier cas. Nous constations que lorsque les plots
sont trop rapprochés (cas n°2), le profil du mode fondamental est trop déformé. J’ai vérifié que cette
déformation était due à la différence d’indice entre la gaine avec les plots de silice dopée bore et la
gaine  avec  les  trous  d’air,  et  non  à  cause  de  la  biréfringence.  En  effet  si  on  calcule  l’indice
équivalent  nFSM correspondant,  ces  indices  sont  très  différents :  1.444405  et  1.449023
respectivement. 

0 dB                  -15 dB                -20 dB    

LP
01

                    LP
11a

                 LP
11b
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Configuration Rapprochement
d’une couronne

Rapprochement
de 2 couronnes

Dopage 24
mol%

d/ = 0,99 2x12 plots

Biréfringence 0.98 10-4

( = 1.017 µm)
1.00 10-4

( = 1.05 µm)
0.97 10-4

( = 1.05 µm)
0.76 10-4

( = 1.05
µm)

1.08 10-4 
( = 1.045

µm)
Déformation Déformation Grande

déformation
Peu de

déformation
Pas de

déformation
Peu de

déformation
profil
transverse
Mode
Fondamental

Tableau 1 : Résultats de simulation pour différentes structures de fibre.

D’après ces résultats, nous choisissons de combiner plusieurs configurations : 2 x 12 plots, dB/ =
0.99 et une concentration égale à 24 mol% (cf Figure 5.19), correspondant à un contraste d’indice
par rapport à la silice pure de -10.2 10-3 et un coeffcient d’expansion thermique de 28.5 10-7  K-1.
Pour cette configuration, la biréfringence atteint 2 10-4. Si on augmente encore le nombre de plots
comme dans la référence [32], la déformation du profil est plus importante.

(a) (b)

Figure 5.19 : Profil d’indice (a) et profil du mode plat (b) pour la configuration suivante : 2 x12
plots sur le 4è, 5 è et 6 è couronnes, dB/ = 0.99 et une concentration de bore de 24 mol%.

Nous avons en main les stratégies pour augmenter la biréfringence. Néanmoins, la réalisation
expérimentale de fibres à maintien de polarisation en présence de trous d’air très petits (< 0.5 µm)
est un vrai défi. Nous avons aussi réalisé des fibres toutes solide avec des plots de silice dopés
Fluor, à la place des trous d’air. Les difficultés rencontrées pour obtenir une fibre monomode ne
nous  ont  pas  permis  de  continuer  dans  cette  voie.  Pourtant  les  simulations  que  j’ai  réalisées
stipulaient un comportement monomode. Des études expérimentales sont en cours pour comprendre
la déformation du profil d’indice qui intervient lors du fibrage.

La prochaine étape du développement  des fibres à mode plat  est  l’augmentation de l’aire
effective pour pouvoir amplifier à de plus fortes énergies (cf partie 5.1).
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5.7 Augmentation de l'aire effective du mode fondamental aplati 

5.7.1 Introduction

Nous cherchons à adapter la fibre amplificatrice de plus gros diamètre utilisé dans la chaine
laser pilote du CEA (cf figure 5.1). Le diamètre de mode de cette fibre (NKT DC-200/40-PZ Yb) est
de 30 µm. Il faut alors trouver une structure de fibre qui permette de coupler efficacement le mode
sortant de la fibre amplificatrice avec notre fibre à mode aplati. En annexe 3, j’explique comment
obtenir le meilleur coulage entre ces deux fibres.

Pour augmenter le diamètre de mode, il faut augmenter la taille du cœur, et donc le pas du
réseau. Malheureusement le nombre de modes guidés augmentent de plus en plus au détriment de la
qualité spatiale du faisceau en sortie de fibre. Nous devons mettre en place de nouvelles stratégies
pour garder une fibre quasi-monomode tout en assurant un diamètre de mode satisfaisant. 

Vu qu’il est difficile de fabriquer une fibre avec des trous assez petits pour garder une fibre
monomode, il faut relâcher la contrainte sur l’indice effectif des premiers modes d’ordre supérieur
par rapport à l’indice de la gaine microstructurée. On vise alors exacerber les pertes de ces modes
par rapport à celles du mode fondamental tout en gardant des pertes pas trop élevées pour ce mode
guidé. Pour ce faire, la stratégie la plus répandue est la délocalisation des modes d’ordre supérieur
dans la gaine [34] : on impose des résonances entre les modes d’ordre supérieurs et des modes de
gaine afin de favoriser leur fuite vers la gaine. 

Cette stratégie a déjà été vérifiée au sein de notre équipe pour des fibres microstructurées toute
solide,  présentant alors un guidage par bande interdite :  l’hétérostructuration de la  gaine [35] a
permis d’obtenir des diamètres de mode (MFD) de 40 µm et la fibre de Bragg pixélisée [36,37] a
dépassé les limites pour ce type de fibre (MFD de 100 µm). Il est à noter que pour une fibre active,
le  recouvrement  du  mode  fondamental  avec  le  cœur  dopé favorise  le  guidage  de  ce  mode  au
détriment des modes d’ordre supérieur. Dans le cas de la fibre LCF (Leakage Channel Fiber) dopée
Ytterbium (Yb) [38], le mode plat a été obtenu en contrôlant l’indice du cœur par rapport à l’indice
de la silice de la gaine. 

Pour la fibre à mode plat, nous avons alors décidé d’adopter ces deux stratégies : dans un
premier temps, Pierre Gouriou a étudié une structure comportant des résonateurs inclus dans la
gaine  qui  permettent  de  coupler  les  modes  d’ordre  supérieur  (HOM)  avec  le  mode  d’ordre
fondamental de ces mêmes résonateurs. Dans un deuxième temps, Marlène Paris, étudiante de M2,
a simulé une fibre de Bragg pixélisée, décrites dans [36], en remplaçant les plots de silice dopée
Germanium par des trous d’air. Finalement, je montrerai que l’effilage d’une fibre, monomode côté
petit diamètre, nous permettra d’atteindre le seul mode aplati et guidé de MFD supérieur à 25 µm.

5.7.2 Résonateurs dans une gaine à symétrie hexagonale

Pour coupler  les  HOM avec le mode fondamental  des résonateurs,  il  faut que les indices
effectifs  de ces modes soient égaux. Dans une première étude,  on cherche alors à optimiser ce
couplage en calculant l’indice effectif du mode fondamental de résonateur de différentes géométries
et en le comparant à l’indice effectif du premier mode d’ordre supérieur. Il faut aussi s’assurer que
les pertes du FM des résonateurs sont assez importantes pour éviter que l’énergie ne se recouple
dans les HOM.
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Figure 5.20 : Résultast de l'étude sur le contenu modal de la fibre PM présentant des résonateurs
dans sa gaine, avec le profil d'indice (sans la prise en compte des contraintes) en haut et le profil
d'intensité 2D des modes en bas. FM1 et FM2 sont les deux modes fondamentaux, HOM1a à d, les
premiers modes d’ordre supérieurs, MH1 et MH2 des modes qualifiés d’hybride avec de l’énergie
dans les résonnateurs et dans le cœur de la fibre.

Nous voyons sur la figure 5.20 que seul le premier mode fondamental (FM1) ne se couple pas
aux résonnateurs. Les autres modes subissent un couplage causant des pertes par confinement plus
élevées. Néanmoins pour les deux premiers modes d’ordre supérieur, ces pertes, inférieures à 0.1
dB/m, ne sont pas suffisantes pour éviter leur guidage. Lorsque la fibre est courbée, les indices des
matériaux sont modifiés sous la courbure et les indices effectifs des modes sont différents. Pierre
Gouriou a aussi montré que si l’on courbe cette fibre dans la direction des plots de contrainte, les
pertes par confinement des HOM sont fortement augmentées. La fibre ne guide que les deux modes
fondamentaux,  polarisés linéairement  suivant  l’axe des plots  et  l’axe perpendiculaire  aux plots.
Cette  étude  a  permis  de  dégager  une  structure  intéressante  pour  le  couplage  avec  la  fibre
amplificatrice de NKT.

5.7.3 Hétérostructuration dans une gaine à symétrie cylindrique

En parallèle, Marlène Paris, étudiante de M2, a étudié la structure de fibre de Bragg pixélisée
mais pour laquelle les plots de silice dopée Germanium sont remplacés par des trous d’air.  Les
premiers  résultats  ont  montré  qu’il  était  possible de trouver  une configuration pour laquelle on
maximise les  pertes des modes supérieurs tout en gardant des pertes  acceptables pour le  mode
fondamental mais seulement dans le cas d’un mode quasi-gaussien.  La structure de la fibre est
représentée sur la figure 2.22. Les dimensions optimums sont :
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- Rc= 15μm le rayon de la première couronne
- dair=4.6 μm
- Rc2=26.5 μm rayon de la seconde couronne
- N1= 10 inclusions
- N2= 13 inclusions hétérostructurées en 2π/8

Pour ces paramètres, on obtient des pertes par confinement de 6.02 10-2 dB/m pour le mode fonda-
mental et 30 dB/m pour le premier HOM. 

Figure 5.22 : Profil d’indice de la fibre de Bragg pixélisée air/silice, en rouge la silice pure et en
bleu les trous d’air. 

Néanmoins, dès qu’on veut obtenir un mode plat, l’indice du mode fondamental est modifié et la
condition de résonance n’est plus vérifiée.  Une étude numérique s’impose alors pour trouver la
meilleure configuration. Il faudra valider cette structure avant une fabrication éventuelle.

5.7.4 Réalisations expérimentales de fibres à grand cœur 

Plusieurs fibres comportant des résonnateurs mais sans plots de contrainte ont été réalisées
mais les caractérisations ont montré que les modes d’ordre supérieurs sont guidés même avec une
longueur de fibre de1,5 m.

 
Une autre approche a consisté à effiler une fibre en augmentant la taille transverse d’un facteur

2,23. Les dimensions en entrée et en sortie, exprimées en µm, sont résumées dans le tableau 2. Le
rapport du diamètre des trous par rapport au pas est constant et il est de l’ordre de 0.09.

Pas  Diamètre cœur Epaisseur anneau Diamètre fibre
entrée 5.6 14.1 0.35 249
sortie 12.6 34.0 0.80 556

Tableau 2 : Dimensions transverses de la fibre effilée

En injectant la lumière laser de façon centrée du côté petit diamètre, on s’assure que seul le
mode fondamental est bien injecté. A la sortie, nous n’observons que le mode fondamental, même si
pour ces dimensions de cœur, les modes d’ordre supérieur peuvent être guidés. Il est alors plus
facile de caractériser le profil spatial du mode fondamental. Sur la figure 5.23 est représenté le
profil spatial en sortie de fibre, du côté gros diamètre pour plusieurs longueurs d’onde. Pour ces
dimensions, nous observons que le mode est plat à  = 1150 nm au lieu de 1050 nm.
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= 1050 nm = 1100 nm = 1150 nm

Figure 5.23 : Profils transverses de sortie côté gros diamètre de la fibre en fonction de la longueur
d’onde.

Pour obtenir le mode plat à la bonne longueur d’onde on coupe la fibre de 20 cm, puis de 40 cm et
on mesure les profils en sortie à  = 1050 nm.

Figure 5.23 : Profils transverses de sortie côté gros diamètre de la fibre à 1050 nm en coupant de
20cm, puis de 40 cm

Finalement, nous trouvons le mode plat à 1050 nm, ce qui nous permet de connaître la dimension
transverse adéquate pour le couplage avec la fibre amplificatrice NKT de diamètre de mode de 30
µm. 

5.8 Conclusion et perspectives

En conclusion, par rapport à la génération d’harmoniques d’ordre élevé, le projet est plutôt
technologique. Les simulations avec le logiciel COMSOL se sont avérées pertinentes pour prédire
et comprendre les résultats des réalisations et de caractérisations des fibres fabriquées. Il existe une
bonne synergie entre les modélisateurs et les expérimentateurs, ce qui a permis de réaliser les fibres
souhaitées. Les résultats de ces études ont fait l’objet de 3 publications et de 10 présentations orales
dans des conférences internationales. Avec deux brevets, ces recherches ont montré leur potentiel de
valorisation auprès d’industriels comme par exemple la société Eolite à Bordeaux. Pour l’instant
leur système laser de découpe utilise une fibre multimode conventionnelle, provoquant une perte de
la cohérence spatiale du faisceau due aux différents modes guidés dans la fibre. La précision de la
découpe, ou de la gravure laser, sera nettement augmentée avec une fibre qui délivre directement un
mode plat.

Les études vont se poursuivre lors d’une thèse financée et se déroulant à l’université de Lille.
Plusieurs  voies  seront  testées  pour  connaître  les  avantages  et  les  inconvénients  des  différentes
stratégies exposées dans le paragraphe 5.7. De plus, nous souhaitons aussi doper le cœur de notre
fibre pour amplifier directement dans la fibre Mode Plat. Le dopage du cœur en ions Ytterbium par
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voie sol-gel  [39] est  maintenant  bien maîtrisé  au laboratoire.  Une autre  technique est  en cours
d’étude afin d’améliorer le contrôle de l’indice du cœur, clé pour la réussite de l’élaboration de nos
fibres. 
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Chapitre 6 : Conclusion générale et perspectives

6.1 Conclusion générale

Dans un souci de clarté, notre équipe du LOA a choisi de concevoir et d'utiliser des codes de
simulation implémentés en interne permettant d’interpréter les résultats expérimentaux. La première
étude  à  laquelle  j'étais  confrontée  en  arrivant  au  LOA a  bien  montré  que  l'interaction  d'une
impulsion ultra-intense et ultra-courte avec les atomes du gaz avait un impact non négligeable sur la
forme temporelle des impulsions, ainsi que la phase temporelle (chapitre 2 et annexe 1). A chaque
degré d'ionisation, le code de simulation que j'ai  utilisé prévoyait un creux dans l'enveloppe de
l'impulsion. Néanmoins les intensités requises pour une forte ionisation sont trop importantes pour
la génération d'harmoniques d'ordre élevé et on suppose que l'impulsion laser IR est peu modifiée
après passage dans la cellule de génération. La plupart des développements théoriques développés
dans  les  années  1990  permettent  de  comprendre  les  résultats  sauf  pour  notre  expérience  de
génération  anormale.  J'ai  cherché  à  développer  d'autres  théories  (double  ionisation,  ...)  mais  il
semblerait  que  le  double  plateau  serait  dû  à  la  génération  d'harmoniques  en  présence  des
harmoniques d'ordre plus bas qui sont réabsorbées par le gaz. Une première étude théorique que j'ai
menée montre que le signal harmonique au niveau microscopique est  augmenté de 4 ordres de
grandeur par rapport à la génération avec le laser IR seul (chapitre 3 et annexe 2).

L'optimisation de la source XUV en termes de flux a été un travail fastidieux, qui a mobilisé
une partie de l'équipe pendant plusieurs années (chapitre 3) : 
- tout d'abord l'optimisation par la géométrie de l'interaction (volume focal, position de la cellule de
gaz par rapport au plan focal, pression du gaz, intensité du faisceau IR)
- ensuite l'optimisation à l'aide de deux dispositifs complémentaires : le Dazzler qui agit sur la phase
spectrale et un miroir déformable qui agit sur la phase spatiale du faisceau IR. On retiendra qu’il est
possible d’augmenter le signal des harmoniques proches de H25 encore d’un facteur proche de 10.
Finalement, la génération par deux couleurs ( et 2) a permis d'optimiser le signal pour de plus
courtes  longueurs  d'onde.  Nous avons opté pour  un dispositif  simple où le  faisceau doublé est
collinéaire  au  faisceau  IR  et  est  focalisé  par  la  même  lentille  dans  la  cellule  de  gaz.  Le
recouvrement temporel des 2 impulsions est préservé en prenant un cristal doubleur assez fin (100
µm d'épaisseur).  Par  contre  les  polarisations  sont  croisées.  Il  s’avérera  que  cette  configuration
permettra de produire des harmoniques avec une polarisation circulaire, utile pour l'expérience de
dicroisme  magnétique  dans  des  films  minces  de  Cobalt  et  de  Nickel  [1].  Cette  expérience
d'application consiste à étudier la démagnétisation ultrarapide de ces échantillons, excités par un
rayonnement IR. B. Vodungbo et al. ont démontré que cette démagnétisation s’opérait au niveau des
nano-domaines magnétiques (de quelques dizaines de nm), ces observations n’étant possible que
qu’avec une source cohérente délivrant des impulsions ultra-courtes telle que les HH. 

Toutes les expériences d'optimisation peuvent être interprétées à l'aide d'un code de simulation
Matlab qui tient compte de l'accord de phase transitoire suivant l'axe de propagation (code 1D). En
effet lors du passage de l'impulsion ultra-courte et ultra-intense dans la cellule, les atomes du gaz
s'ionisent  au fur  et  à  mesure  que l'enveloppe de l'impulsion  pénètre  dans  le  gaz.  Le  processus
d'ionisation tunnel fait accroître le nombre d'électrons dans la cellule de gaz. Nous avons vu que
l'accord de phase dépendait du nombre d'électrons et donc on comprend bien que l'accord de phase
dépend du temps. Les paramètres suivants interviennent dans le calcul de l'accord de phase (annexe
2) :
- l'intensité du faisceau IR et le nombre d'électrons, obtenus par ionisation tunnel
- la pression du gaz et le nombre d'atomes neutres
- la géométrie du volume focal : la phase atomique et le gradient d'intensité, ainsi que le gradient de
- la phase de Gouy (pour un faisceau gaussien)
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Grâce à ces outils développés dans notre groupe et que j'ai améliorés au fil du temps, nous avons
réussi à comprendre les différents processus qui permettent l'optimisation du signal harmonique.
L'interaction entre les expériences et les simulations est en grande partie responsable de la réussite
des optimisations. J'ai adapté ce code pour la génération d'harmoniques dans les fibres optiques
(chapitre 4). 

Ces optimisations ont permis différentes expériences d'applications telles que la détection de
phonons optiques dans le Bismuth [2] ou l'ablation de PMMA [3]. La première expérience est basée
sur  la  détection  de  rayonnement  XUV réfléchi  par  un  échantillon  de  Bismuth,  excité  par  un
rayonnement  IR.  L’intérêt  de  cette  expérience  est  de  sonder  une  zone  non  accessible  dans  la
première zone de Brillouin par d’autres rayonnements (visible, IR ou X). Le coefficient de réflexion
dépend de la structure du cristal du Bismuth en surface. La deuxième expérience consiste à étudier
l’impact de la focalisation d’un rayonnement XUV sur un échantillon de PMMA, suivant le temps
d’irradiation.  Cette étude permet de mesurer le seuil  de dommage du PMMA dans ce domaine
spectral. A terme d’autres échantillons seront irradiés afin de connaître les seuils de dommage dans
cette gamme spectrale pour les optiques XUV.

L'optique XUV est aussi une discipline en plein essor : la collaboration avec l'équipe de F.
Delmotte du LCFIO a été très fructueuse pour la conception et la réalisation de miroir XUV large
bande autour de 32 nm (H25). La collaboration avec la société Imagine Optic et l'équipe de M. Idir
au synchrotron SOLEIL a été déterminante pour concevoir un senseur Hartmann pour les XUV. Par
des mesures combinées de front d'onde IR et de front d'onde XUV, nous avons pu montrer que la
qualité  du  front  d'onde  du  faisceau  fondamental  influençait  directement  celui  du  faisceau
harmonique (chapitre 3). Pour expliquer les effets de la phase spatiale (ou aberrations) du laser
fondamental  sur  la  phase  spatiale  des  harmoniques,  j'avais  débuté  l'écriture  d'un  code  3D  de
simulation pour la propagation des harmoniques (annexe 2). Ce code pourrait être finalisé si besoin.

Les harmoniques d’ordre élevées sont émises sous forme de trains d’impulsions attosecondes
(10-18 s). La caractérisation temporelle de ces impulsions attosecondes demande une compréhension
très profonde du processus de génération des harmoniques. Plusieurs expériences d’attophysique
ont été réalisées en collaboration entre notre équipe et l'équipe d'A. L'Huillier à Lund (Suède) et
celle de B. Carré au CEA/IRAMIS dans la cadre d’XTRA.

J'ai  laissé  de  côté  les  expériences  concernant  le  laser  X –  OFI.  Ce  sont  des  expériences
utilisant un laser d’une centaine de TW (1J, 30 fs), l’intensité su cible devant atteindre 1017 W/cm2.
Pour cette thématique, j’ai effectué des simulations pour calculer la température électronique pour
une intensité donnée. En ce qui concerne toute la physique de l’interaction du plasma avec le laser,
G. Maynart du LPGP a développé un code qui permet d’expliquer la dynamique de l’amplification
d’une harmonique dans le plasma.  

Après ma mutation au PhLAM, le changement de thématique m'a stimulée dans de nouveaux
axes de recherche. Je me suis principalement impliquée dans la collaboration avec le CEA/CESTA
sur les fibres microstructurées délivrant un mode transverse aplati.
J’effectue les simulations à l’aide du logiciel COMSOL Multiphysics, associé au logiciel Matlab :
j’ai adapté des codes existant. Ce logiciel permet de calculer les modes propres guidés dans la fibre
(valeurs et vecteurs propres de l'équation de Helmholtz). Les pertes par confinement sont définies
grâce à une couche absorbante d'épaisseur et de coefficient d'absorption choisis judicieusement. 
Le design optimal pour les fibres mode plat repose sur des études paramétriques : épaisseur (R) et
contraste d'indice de l'anneau (nring) pour différents pas du réseau (), rapport diamètre sur pas
(d/), indice du cœur (ncore), longueur d'onde (). Ce travail, très fastidieux, m'a permis de dégager
des formules empiriques pour connaître l'épaisseur optimale en fonction des autres paramètres.
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Pour  chaque  réalisation,  des  simulations  en  amont  permettent  de  déterminer  la  meilleure
configuration pour l’anneau de haut indice, le nombre de couronnes, la taille des trous par rapport à
la  taille  du pas  du réseau… Après  chaque tirage,  on choisit  la  meilleure  fibre  par  rapport  aux
specifications du CEA et je détermine finement les caractéristiques (MFD, pertes, biréfringence…)
à l’aide des simulations.

En conclusion, mes différents changements de thématiques m’ont permis d'avoir plus de recul
sur les différents sujets et de trouver des interactions entre les différents domaines. A l’aide de mes
connaissances, je souhaite proposer plusieurs perspectives pour les années à venir.

6.2 Perspectives

En combinant les compétences et les connaissances aquises pendant ces années, je souhaite
développer de nouvelles sources XUV, basées sur la génération d’harmonique, plus fiables et plus
compactes. 

6.2.1 Source harmonique haute cadence

Usuellement,  le  laser  générateur  est  un  laser  solide  Ti:Sa :  la  cadence  des  impulsions  est
limitée par les effets thermiques dans le cristal Ti:Sa, qui peuvent dégrader la qualité spatiale du
faisceau. La cadence des lasers à fibre peut atteindre plusieurs MHz car le milieu laser est distribué
sur  toute  la  longueur  de la  fibre émettrice.  Il  a  été  démontré qu’il  est  possible  de générer  des
harmoniques d’ordre élevé en utilisant une source laser fibrée Yb [4-7]. On peut aussi générer les
harmoniques  directement  dans  la  cavité  laser [8-10].  Une  expérience  récente  a  même  permis
d’atteindre 250 MHz [11]. 

En injectant un laser délivrant une intensité de l’ordre de 1014 W/cm2 dans une fibre kagomé
remplie de gaz rare à très faible pression, mes simulations ont montré que le signal harmonique est
limité seulement par l’absorption. Dans un premier temps, il faudrait valider le concept avec un
laser Ti:Sa et  une fibre kagomé du commerce [12]. Dans un second temps, il  serait  intéressant
d’étudier  les  harmoniques  générées  à  l’aide  d’un  laser  fibré,  d’intensité  proche  de  1014W/cm2,
injecté dans une fibre kagomé dédiée. 

Les applications à plus haute cadence sont multiples : on peut citer ces trois exemples : la
double photo-ionisation d’atomes de gaz rare par champ IR et XUV et étudier ainsi les coïncidences
de double ionisation [13], la spectroscopie de précision car les harmoniques sont générées sous
forme de peigne de fréquence, avec une cadence de 100 kHz à plus de 100 MHz [10], permettant de
sonder  des  transitions  entre  niveaux  métastables,  de  largeur  très  fine  [8,9].  L’injection  des
harmoniques dans le Laser à Electron Libre assure une meilleure cohérence temporelle [14,15]. 

6.2.1 Impulsion attoseconde unique 

Il est admis que le rayonnement harmonique se présente sous forme d’un train d’impulsions
attosecondes (1 as = 10-18 s). Si on veut obtenir une seule impulsion attoseconde, il faut soit un laser
de pompe de durée inférieure à deux cycles optiques (Tc= 2,67 fs) et une phase stabilisée [16], soit
réaliser  une  porte  temporelle  de  l’ordre  de  la  femtoseconde.  Cette  porte  peut  agir  soit  sur  le
processus de génération [17] (cf E. Constant et E. Mével en collaboration avec M. Nisoli à Milan),
soit sur le processus d’accord de phase entre le laser fondamental et les harmoniques [18]. 

Comme expliqué dans l’annexe 2 et dans le chapitre 4, l’accord de phase est transitoire car il
dépend de la densité électronique qui varie au cours du temps. Si le profil spatial transverse du laser
générateur est plat, toutes les harmoniques subissent la même porte temporelle d’accord de phase et
sont donc émises dans le même cycle laser : il en résulte une seule impulsion attoseconde. Ceci se
traduit par un spectre d’harmoniques continu. 
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Une première expérience réalisée au LOA a montré que le spectre obtenu dans le cas d’un
profil « top-hat » au niveau de la cellule de génération s’apparente à un quasi-continuum [19]. Des
mesures complémentaires devront être réalisées pour vérifier que le quasi-continuum observé n’est
pas dû à la défocalisation des harmoniques au niveau de la caméra CCD XUV. D'autres expériences
ont été réalisées depuis : une au CEA/IRAMIS (Saclay) [20], une au CELIA (Bordeaux) [21,22].
Pour oberver le phénomène d’émission d’une impulsion attoseconde unique, il faudrait que le profil
plat  soit constant sur une longueur de génération plus importante que celle obtenue lors de ces
expériences [22]. 

J’ai démontré que les fibres Mode Plat présentées au chapitre 5 sont tout à fait adaptées pour
les lasers ultracourts car la plage spectrale sur laquelle le mode est plat est d’environ 200 nm [23].
Il serait intéressant de combiner les travaux sur l’obtention du mode plat dans un embout [24] pour
les lasers de puissance et ces travaux de génération d’harmoniques. 
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Annexe 1 : Propagation d’un champ intense dans un gaz rare

Cette  annexe  regroupe  les  codes  de  propagation  d’un  champ  électrique  laser  et  d’une
impulsion harmonique dans un milieu gazeux, ionisé ou partiellement  ionisé.  La résolution des
équations de Maxwell pour un milieu homogène et isotrope, avec terme source permet d’obtenir
une bonne description des résultats expérimentaux.

A1.1 Introduction 

L’interaction d’un champ laser intense avec un gaz conduit à une ionisation totale ou partielle
du milieu gazeux. Les électrons libérés contribuent à modifier la propagation du faisceau laser lui-
même. 
Je décrirai dans un premier temps les différents régimes d’ionisation et l’effet des électrons sur la
propagation du champ. Je présenterai ensuite l’équation de propagation du champ laser dans un
milieu homogène, isotrope et ionisé. Les résultats du code de calcul seront ensuite comparés à des
résultats expérimentaux pour des intensités de l’ordre de 1016 W/cm2. Enfin, je présenterai le code
de propagation d’un faisceau harmonique dans le milieu ionisé avec un terme source.

A1.2 L’ionisation et ses effets sur la propagation des impulsions laser

Pour des éclairements de l’ordre de 1014 W/cm2 à 1017 W/cm2, le champ électrique du laser est
proche, voire supérieur au champ coulombien qui lie un électron de la couche supérieure au noyau.
Par la suite, je ne considérerai que les atomes de gaz rares tels que l’Argon, Xénon, Krypton ou
Néon.  Ces  atomes  présentent  une  couche  électronique  pleine ;  ainsi,  le  potentiel  de  première
ionisation est élevé (de 12.6 eV pour le Xénon à 21 eV pour le Néon). Ils sont alors utilisés pour la
génération d’harmoniques d’ordre élevé car nous verrons dans l’annexe 2 que l’ordre de coupure
dépend de ce potentiel d’ionisation Ip.

Je m’intéresserai ici à l’ionisation par effet tunnel et à l’ionisation par suppression de barrière.
Le paramètre important pour l’ionisation par le champ laser est le paramètre de Keldysh [1] : 

p

p

U

I
=

2
  avec 2

22

4 m

Ee
=U p                                                                                                 (A1.1)

où  Ip est le potentiel d’ionisation et  Up est le potentiel pondéromoteur correspondant à l’énergie
cinétique de l’électron acquise dans le champ laser. 

Ionisation tunnel

Lorsque l’éclairement du champ laser atteint 1014 W/cm2 pour un champ laser à 800 nm, le
paramètre de Keldysh est proche de 1. Dans ce cas, la barrière de potentiel est abaissée telle que la
probabilité  d’ionisation  tunnel  est  non  négligeable  (cf  Figure  A1.1).  L’électron  est  ionisé
directement. Les taux d’ionisation sont maintenant bien connus et suivent la théorie développée par
ADK [2]. Par la suite, j’utiliserai les taux ADK définis dans l’article [3] par :

                                                                                           (A1.2)

Où pI

Z
=n

2
*

est le défaut quantique et   avec Z = charge de l’ion produit et F le

champ électrique. Toutes les grandeurs sont en unité atomique : l’unité d’énergie est deux fois le
potentiel  d’ionisation  de  l’hydrogène  (27.2  eV),  l’unité  de  champ  électrique  est  le  champ
coulombien dans l’atome de Bohr (= 5.14 1011 V/m), l’u.a. de temps = 2.41 10-17 s.
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V(x)

X

STEP 1

Figure A1.1 : Abaissement de la barrière de potentiel : le champ coulombien V(x) est modifié par le
champ électrique du faisceau laser.

Ionisation par suppression de barrière (BSI)

Dans  le  cas  où  l’éclairement  laser  est  tel  que  la  barrière  de  potentiel  est  complètement
supprimée, ce régime est appelé ionisation par suppression de barrière. L’éclairement limite pour
chaque degré d’ionisation est donné par : 

2

4
9103.8

Z

I
=I p

BSI                                                                                                                       (A1.3)

où Ip est le potentiel d’ionisation pour chaque degré et Z, le nombre de charges de l’ion formé. La
probabilité d’ionisation est proche de 1 : tous les atomes sont ionisés. Pour la première ionisation de
l’atome d’Argon, IBSI = 2.3 1014 W/cm2.

Nous allons maintenant nous focaliser sur deux exemples basés sur l’ionisation tunnel : la
génération d’harmonique d’ordre élevé et le laser X par ionisation par le champ ou OFI (Optical
Field ionisation). Pour les deux cas, je décrirai les effets de l’ionisation sur la propagation et sur
l’impulsion du champ laser.

A1.3 Propagation dans un milieu ionisé

A1.3.1  Hypothèses 

Le milieu gazeux étant homogène et isotrope, nous pouvons considérer que les grandeurs sont
représentées par un scalaire. Nous supposerons que le champ électrique du faisceau laser se propage
suivant l’axe z sous la forme d’une onde plane. Il peut par ailleurs être polarisé linéairement pour la
génération d’harmoniques et circulaire pour le laser X. Par ailleurs les enveloppes temporelle et
spatiale sont gaussiennes. Lors de la propagation, le milieu s’ionise, il faut alors tenir compte du
courant de charge (dû au déplacement des électrons dans le plasma). Le champ électrique induit
aussi une polarisation linéaire. De plus, pour des intensités très importantes, il faut introduire les
effets non linéaires tels que l’effet Kerr optique. Cet effet est introduit par le terme de polarisation
non-linéaire. Nous rappelons que pour des gaz monoatomiques, contrairement à l’air, seul l’effet
Kerr instantané est pris en compte.

Le  champ  électromagnétique  correspond  au  champ  électrique  du  laser  et  au  champ
magnétique associé.  Ce champ électrique oscille à une fréquence centrale   correspondant à la
longueur d’onde de 800 nm. On suppose que le profil temporel est gaussien avec une largeur à mi-
hauteur de 35 fs, correspondant à 13 périodes optiques (T = 2.7 fs). Pour des éclairements de 10 14

W/cm2 à 1017 W/cm2, l’amplitude du champ électrique varie de 2,7 1010 V/m à 8,7 1011 V/m. Par
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comparaison, le champ électrique correspondant au champ coulombien pour l’atome d’Argon est de
4,2 1010 V/m.
 
A1.3.2 Equation de dispersion 

L’indice de réfraction tient compte de la dispersion dans le milieu gazeux partiellement ionisé.
La dispersion électronique est donnée par l’indice  nelec dans un plasma. Cet indice dépend de la
densité d’électrons et de la fréquence du laser. La dispersion due aux atomes est proportionnelle au
nombre d’atomes neutres lors du passage de l’impulsion et dépend de l’atome considéré. Enfin,
nous devons aussi considérer la dispersion due à l’effet Kerr.
Cette équation s’écrit alors : k = n/c où n est l’indice de réfraction total du milieu qui s’écrit :

atelec n+n+n=Δn+n=n 00                                                                                                     (A1.4)

où n0 est proche de 1,  nelec est la contribution électronique, nat est la contribution des atomes et le
dernier  terme  la  contribution  de  l’effet  Kerr  optique,  qui  devient  non  négligeable  pour  des
éclairements I supérieurs à 1014 W/cm2.

A1.3.3 Equation de propagation   

L’équation de propagation du champ électrique laser est basée sur les équations de Maxwell :

                                                                                                  (A1.5)

où PNL représente la polarisation non-linéaire. Nous ne tenons pas compte de la variation temporelle
de la densité électronique car elle varie très peu pendant le pas de temps considéré (inférieur à la fs).
On ne tient pas non plus en compte la force pondéromotrice s’exerçant sur les électrons.

En supposant la propagation du champ suivant l’axe z, on peut écrire :

      zktωitz,r,u=tz,r,E 00exp  

D’où, on obtient pour u : 

                       (A1.7)

Dans  notre  cas,  l’approximation  de  l’enveloppe lentement  variable  est  vérifiée  car  la  durée  de
l’impulsion est grande par rapport à la période : 

t

u

t

u









02

2

                                                                                                                     (A1.8)

L’approximation paraxiale est aussi vérifiée car la focalisation du faisceau laser dans le milieu est
douce : 
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Pour  n <<  1,  on  obtient :    nnnnn=n  0
2
0

2
0

2 2 .  En  tenant  compte  de  l’équation  de
dispersion, on obtient en négligeant les effets non-linéaires :

                                                                            (A1.10)

Enfin  nous  supposerons  que  la  dispersion  de  vitesse  de  groupe  est  faible,  elle  ne  varie  ni
spatialement  et  ni  temporellement.  Il  est  alors  possible  d’introduire  un  temps  effectif  dans

l’équation de propagation :
gv

z
t  .  En tenant compte des termes non linéaires,  l’équation

finale devient :

                                                                      (A1.11)
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ne = densité électronique, nc = densité critique du plasma à 800nm, nat = dispersion atomique.

La  résolution  de  cette  équation  n’est  pas  possible  analytiquement.  Il  faut  alors  proposer  une
résolution numérique afin de calculer le champ électrique en tout point de l’espace et du temps.

A1.3.4 Méthode numérique de résolution des équations 

Le code développé au LOA et que j’ai amélioré est basé sur la méthode de différences finies
implicite de type Crank-Nicholson [4]. 

Le champ de l’impulsion est découpé en tranches temporelles que nous propageons successivement
dans un milieu discrétisé  en  espace.  La  méthode Crank-Nicholson permet  de calculer  le  terme
transverse de la diffraction. Chaque tranche temporelle se propage indépendamment dans l’espace.
Cependant,  elle  prend  en  compte  la  réponse  non-linéaire  du  milieu  généré  par  les  tranches
temporelles précédentes et par elle-même.
Dans notre géométrie,  la symétrie cylindrique est  conservée tout au long de la propagation :  la
discrétisation dans l’espace est alors seulement à deux dimensions (suivant r et z).

L’évolution spatiale de l’enveloppe u(r,z,) du champ électrique se met sous la forme :

                                                                                            (A1.12)

La discrétisation du champ électrique sur un maillage spatial  r,  z pour un temps fixé s’écrit :

Les dérivées de l’équation deviennent :
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La divergence en r = 0 est remplacée par :

 mm
r uu

r
uL 1224
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Les contributions de non-linéarité n s’écrivent :
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Cette équation peut se mettre sous la forme  A U =  F avec U le vecteur de composantes  1
0
mu 

1
1
mu  1m

NRu

Il  faut  tenir  compte  des  variations  spatiale  et  temporelle  des  espèces  ioniques  et  du  nombre
d’électrons au fur et à mesure de la  propagation car elles modifient le terme non-linéaire. A chaque
pas de temps, on calcule alors ces grandeurs à travers la résolution du système d’équations suivant :
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                                                                                  (A1.16)
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Les taux Wi sont les taux ADK introduits précédemment au paragraphe A1.2.1. Le champ électrique
utilisé pour le calcul des taux d’ionisation est une moyenne pondéré entre un champ connu et le
champ estimé à la maille suivante (suivant z).

En sortie de code, nous avons accès à l’amplitude et à la phase du champ électrique en
fonction du temps à la sortie de la cellule de génération et  en champ lointain (en utilisant une
transformée de Hankel). Ce code a permis de rendre compte des résultats d’une expérience réalisée
au LOA par Fréderik Weihe et al. en 2000, et présentée dans le chapitre 2. 

A1.4 Présentation du programme 3D pour la propagation des harmoniques d’ordre élevé

Dans cette partie, je présente le dernier code que j’ai commencé à développer au LOA. Le but
de ce code est de simuler la propagation des faisceaux harmoniques dans le cas où on tient compte
des aberrations spatiales des faisceaux IR et harmoniques.  Des expériences  de mesure de front
d’onde des deux faisceaux ont été entreprises et partiellement analysées (elles sont présentées dans
le  chapitre  3).  Dans  la  référence  [7],  nous  avons  démontré  que  le  front  d’onde des  faisceaux
harmoniques dépendait de celui du faisceau fondamental. 

A1.4.1 Introduction – position du problème     : pourquoi 3D

Le code développé par A. L’Huillier au CEA/SPAM (IRAMIS) dans les années 1990 pour la
simulation  de  la  propagation  d’une  harmonique  dans  le  gaz  générateur  est  basé  sur  le  même
principe que pour champ laser fondamental. La symétrie reste cylindrique et donc un programme
2D est suffisant. 
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Dans notre  cas,  le  front  d’onde du faisceau IR n’est  plus plat  et  il  faut  tenir  compte des
aberrations spatiales du faisceau harmonique.  Connaissant le front d’onde du laser IR, mesuré par
le senseur Shack-Hartmann, nous pouvons calculer dans un premier temps le champ électrique du
laser  suivant  les  trois  coordonnées  de  l’espace  dans  le  milieu  gazeux.  Ensuite,  nous  pouvons
calculer le dipôle induit par ce champ. Pour une harmonique donnée, par exemple H25, on peut
approximer le dipôle par une fonction de l’intensité du laser : I5. La phase du dipôle est introduite
dans le terme de phase spatiale du champ harmonique :  = -  I. Finalement, ce terme correspond à
la polarisation induite, qui est alors le terme source pour le faisceau harmonique.
Dans le développement qui suit,  nous supposerons que chaque faisceau harmonique se propage
indépendamment l’un de l’autre : nous négligeons tout couplage entre harmoniques. 

A1.4.2 Equation de propagation

Nous écrivons de nouveau les équations de Maxwell avec un terme source. Pour une longueur
d'onde de 32 nm, correspondant à l'harmonique 25 du laser fondamental,  la densité critique du
plasma est très fortement augmentée : nous pouvons alors négliger la dispersion électronique. La
dispersion atomique à cette longueur d'onde est aussi négligeable, ainsi que l'effet Kerr optique. Par
contre, il faut tenir compte de l’absorption de l’harmonique par le gaz. La transmission par une
tranche de gaz d’épaisseur donnée à 32 nm est donnée sur le site du CXRO [5]. 

                                                                        (A1.17)

Le  premier  terme  de  droite  correspond  au  courant  dû  aux  électrons  lorsque  le  milieu  est
partiellement ionisé. Le deuxième terme de droite, appelé aussi terme source s'écrit alors comme la
somme de la polarisation linéaire et la polarisation non-linéaire, qui est responsable de la génération
d’harmoniques. Cette polarisation non-linéaire est directement reliée au dipôle atomique calculé au
chapitre suivant. Ce terme dépend aussi de la densité d’atomes neutres dans la cellule de gaz.

                                                          (A1.18)

La contribution linéaire est donnée par   tzyxEqq ,,,  où q  est la susceptibilité d’ordre 1 pour
l’harmonique q. Cette valeur peut être complexe, la valeur imaginaire correspondant à l’absorption.
On écrit le champ électrique et la polarisation sous la forme : 

       ..exp,,,
2

1
,,, cctqzkitzyxutzyxE q                                                                  (A1.19)

 ..)](exp[),,,(v
2

1
),,,( 0 cctzkitzyxtzyxP pol  

Le champ harmonique oscille beaucoup plus vite que le champ fondamental, tout en gardant une
durée d’impulsion importante par rapport à la période : l’approximation de l’enveloppe lentement
variable est alors vérifiée. De plus, il a été démontré que la divergence des harmoniques est deux
fois plus faible que celle du faisceau fondamental, l’approximation paraxiale est aussi vérifiée :

                               (A1.20)

où k correspond au terme d’accord de phase entre le champ harmonique et la polarisation induite.
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Ce terme s’écrit :

                                                                      (A1.21)

où  est la phase spatiale du faisceau fondamental. Nous reviendrons sur l’accord de phase dans
l’annexe 2.

A1.4.3 Maillage et développements numériques

Le problème considéré n’a plus de symétrie cylindrique,  il  faut  alors utiliser un maillage
suivant  x  et  y  pour  les  dimensions  transverses.  Les  aberrations  du  faisceau  IR  peuvent  être
implémentées par une formule analytique par  un polynôme de Zernike dans un premier  temps.
Ensuite,  il  sera  possible d’utiliser directement  le  fichier  de phase spatiale,  couplée à l’intensité
mesurée par le senseur de front d’onde Shack-Hartmann (voir chapitre 3). La répartition spatiale du
champ dans la cellule de génération sera alors calculée à partir de ces fichiers, et en tenant compte
de la propagation. 

L’équation finale après simplification est donne par :

(A1.22)

On considère que la dispersion de vitesse de groupe pour le champ IR et le champ harmonique est
négligeable (dispersion due au gaz). On se place alors dans le repère lié à la vitesse de groupe : t ->
t’ = t – z/c, z ->z’ = z. Ce qui permet de simplifier l’équation :

(A1.23)

Ensuite, on normalise par  = z’/c et  = t’. L’équation devient alors :

                                                               
(A1.24)

Où  et 
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Finalement, en négligeant dans un premier temps v
v







, on obtient :

                                                                                 (A1.25)
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Nous suivons aussi le développement des dérivées par le schéma de Crank-Nicholson implicite avec
ul,m,n = u (lΔη ,mΔ~x ,nΔ~y )  où  Δ~x=d~x /ƛ0 , Δ~x et Δ~y représentant  alors  le  pas  d’espace  dans

chacune des dimensions transverses x et y normalisées à ƛ0 (0/2). 

Les dérivées premières s’écrivent :

Et les dérivées secondes :

Pour t donné, on obtient alors l’équation suivante : 

où ne,l et ne, l+1 représentent la densité d’électrons libres aux pas  et +d.

A1.4.4 Résultats préliminaires

Dans un premier temps, il faut vérifier la validité du modèle. On résout l’équation sans second
membre (pas de polarisation induite) et on vérifie que l’on obtient bien la propagation d’un faisceau
gaussien.

Remarque :  pour  l’instant  nous  n’avons  pas  modélisé  les  pertes  par  absorption  du  faisceau
harmonique.

A1.5 Conclusion 

Au terme de cette annexe,  nous avons une vue d'ensemble de la propagation d'un champ
électromagnétique dans un milieu ionisé. L'approche numérique est rendue nécessaire à cause des
effets  non  linéaires  qui  interviennent  dans  la  description  du  milieu.  Néanmoins,  les  effets  de
dispersion de vitesse de groupe étant négligeables, il est possible de calculer le champ électrique
pour une tranche temporelle (pas de couplage entre les différentes tranches). La déformation de
l'impulsion est alors seulement due aux effets non linéaires et de l’ionisation.
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En ce qui concerne le front d'onde des harmoniques,  nous verrons au chapitre 3 que malgré la
traversée du milieu, l'effet d'accord de phase de la polarisation induite et le champ harmonique joue
peu sur le front d'onde.

101



Références

[1] L.V. Keldysh, Ionization in the field of a strong electromagnetic wave,  Sov. Phys. JETP  20
1307-1314 (1965) 

[2] M. V. Ammosov, N. B. Delone, and V. Krainov,  Tunnel ionization of complex atoms and of
atomic ions in an alternating electric field, Sov. Phys. JETP, 64, 1191 (1986)

[3] F. A. Ilkov, J. E. Decker and S. L. Chin,  Ionization of atoms in the tunnelling regime with
experimental evidence using Hg atoms, J. Phys. B: At. Mol. Opt. Phys. 25, 4005-4020 (1992)

[4]  A.  Börzsönyi,  Z.  Heiner,  M.  P.  Kalashnikov,  A.  P.  Kovács,  and  K.  Osvay,  Dispersion
measurement of inert gases and gas mixtures at 800 nm, App. Opt. 47, 4856 (2008)

[5] Thiab R Taha, Mark I Ablowitz, Analytical and numerical aspects of certain nonlinear evolution
equations.  II. Numerical, nonlinear Schrödinger equation, Journal of Computational Physics,
55, (2)  203-230 (1984)

[5]  site du CXRO : http://henke.lbl.gov/optical_constants/

[6]  C.  Valentin,  F.  Weihe,  Sophie  Kazamias,  R.  Haroutunian,  S.  Sebban,  et  al.,  Mesure  de  la
dynamique couplée de propagation et d'ionisation d'une impulsion laser - Application au laser
X-OFI ou à la génération d'harmoniques d'ordres élevés. Journal de Physique IV (Proceedings)
108, pp.109 – 112 (2003)

[7] C. Valentin, J. Gautier, J.-Ph.  Goddet, Ch. Hauri, T. Marchenko, E. Papalazarou, G. Rey, S.
Sebban, et al., High  order harmonic wave fronts generated with controlled astigmatic infrared
laser., J. Opt. Soc. Am. B25, B161 (2008); J. Gautier, Ph. Zeitoun, A.-.S. Morlens, G. Rey, C.
Valentin, E. Papalarazou, Ch. Hauri, J.-Ph. Goddet, S. Sebban, et al., Optimization of the wave
front of high order harmonics., Eur. Phys. J. D 48, 459–463 (2008)

102

http://www.sciencedirect.com/science/article/pii/0021999184900032
http://www.sciencedirect.com/science/article/pii/0021999184900032


Annexe 2 : Théorie des harmoniques d’ordre élevé

A2.1 Introduction

La théorie des harmoniques d’ordre élevé a été développée dans le milieu des années 1990.
Les modèles utilisés permettent de décrire les résultats expérimentaux reportés dans plusieurs thèses
et  articles  [1-3],  comme le  plateau  (cf  fig  A2.2),   la  dépendance  des  signaux  harmoniques  en
fonction de l’éclairement laser…

A2.2 Rappels sur le modèle à 3 étapes et Lewenstein : chemins quantiques

Pour des intensités de l'ordre de 1014 W/cm2, le traitement perturbatif n'est plus valable. Afin
de rendre compte des résultats expérimentaux, les théoriciens ont développé le modèle dit à trois
étapes. Ce traitement est semi-classique, c'est à dire que la description du mouvement électronique
dans le continuum est classique [4,5]. 
Lors de l'interaction du champ laser, le potentiel coulombien de l'atome est fortement perturbé (cf
Figure A2.1). La barrière de potentiel s'abaisse pour le maximum du champ. Un électron de la
couche externe a une probabilité non négligeable de passer dans le continuum par effet tunnel (étape
1) ; L'électron est ensuite accéléré par le champ laser. Lorsque le champ laser change de signe,
l'électron est accéléré vers son noyau parent (étape 2). Finalement, l'électron se recombine avec son
ion parent : il y a alors émission de flash de lumière (étape 3). Ce phénomène se répète toutes les ½
périodes du laser générateur, et pour des raisons de symétrie du potentiel atomique, on comprend
bien que dans le domaine spectral, on retrouve les harmoniques impaires de la fréquence initiale. 

V(x)

X

STEP 1

V(x)

X

Continuum state

Photon emission

STEP 3

time

x

First path

2nd path

No re-encounter

STEP 2

Figure A2.1 Description du modèle à trois étapes (figure extraite de [ ?]).

Pour  les  ordres  bas,  le  traitement  perturbatif  suffit.  Pour  les  ordres  plus  élevés,  on
démontre  que  le  signal  est  à  peu  près  constant,  correspondant  à  un  plateau  (cf  Figure  A2.2).
Finalement, le signal chute au delà  d'un certain ordre appelé ordre de coupure  Ncu. Cet ordre de
coupure est donné par la loi de coupure : ppcu U+I=ωN 3.17 . L'énergie pondéromotrice Up

correspond  à  l'énergie  cinétique  maximale  acquise  par  l'électron  dans  le  continuum d’énergie.
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Comme cette énergie dépend de l'éclairement du champ laser d’après l’équation A1.1, l’ordre de
coupure dépend aussi de l’éclairement comme on peut le voir sur la figure A2.2.

Figure A2.2 : Signaux typiques d'harmoniques d'ordre élevé (figure extraite de [1]).

Le modèle de Lewenstein [6] consiste à calculer le dipôle atomique induit par l'interaction
avec le champ laser par un calcul quantique.. Il faut alors calculer l'élément de matrice du dipôle
entre l'état fondamental et les états du continuum. Chaque terme de l’équation décrite dans l’article
rend compte des différentes étapes du processus. Le premier terme correspond au champ électrique
du laser; Le deuxième représente la recombinaison de l'électron avec son ion parent; le troisième
l'ionisation. Le terme de phase correspondant à la phase accumulée par l’électron dans le continuum
est très important pour les phénomènes observés lors de la génération d’harmoniques d’ordre élevé.

Lewensetein  et  al. a  démontré  par  un développement  de point  selle  (saddle-point  method)  que
seules  deux  trajectoires  électroniques contribuent  au  signal  de  la  même  harmonique.  Des
interférences  quantiques  peuvent  alors  se  produire.  A  l'éclairement  de  coupure,  c'est-à-dire
l’éclairement  pour  lequel  l’ordre  de  l’harmonique  considéré  est  Ncu,  il  n’existe  qu’une  seule
trajectoire. Finalement, le modèle de Lewenstein permet d’écrire le dipôle sous la forme de deux
contributions. La phase se met simplement sous la forme –  I où I est l'éclairement du laser [7]. On
montre que l'amplitude du dipôle est une puissance de l'éclairement. L'exposant p dépend de l'ordre
harmonique et de l'atome considérés :

 IId p  exp                                                                                                                        (A2.1)

L'approximation  de champ fort  utilisée  dans  ce  calcul  peut  être  contournée  en  développant  un
modèle plus complet, décrit dans la partie suivante.

A2.3 Calcul du dipôle atomique par résolution TDSE 1D

La résolution de l'équation de Schrödinger dépendante du temps (TDSE) permet de calculer
l'évolution temporelle de la fonction d'onde de l'électron dans le continuum en tenant compte de
l'interaction avec le champ laser mais aussi du potentiel  coulombien. Vu que la polarisation du
faisceau laser  est  linéaire,  un traitement  1D est  suffisant.  Le  code a  été  développé par  Valérie

1 1013

1.4 1013

1.8 1013

2.6 1013

6 1013
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Véniard (Laboratoire de Chimie Physique - Matière et Rayonnement). Je l'ai ensuite modifié pour
l'adapter à notre configuration expérimentale.

L'Hamiltonien total  tient  compte du potentiel  coulombien  V(x),  ainsi  que de l'énergie  cinétique
(impulsion p) en présence du champ électrique du laser (potentiel vecteur A) : 

    2ApxVH                                                                                                                   (A2.2)

L'évolution de la fonction d'onde est donnée par :      dtiHtdtt  exp  que l'on peut écrire

                                 (A2.3)

Pour chaque exponentielle, il est souhaitable de faire le calcul dans l'espace des positions pour les
termes en x et dans l'espace des impulsions pour les termes en  p. A chaque étape, nous devons
calculer la Transformée de Fourier.  Le champ rayonné par le dipôle est  en fait  proportionnel à
l'accélération  du  dipôle.  Par  le  théorème d'Ehrenfest,  l'élément  de  matrice  de  l'accélération  est
donnée par :







x

V
a                                                                                                       (A2.4)

En calculant la Transformée de Fourier, nous retrouvons le spectre.

Dans ce formalisme, nous avons considéré que seul un électron était actif,  c'est-à-dire que l’on
néglige les corrélations avec les autres électrons de la même couche électronique. Ce modèle est
valable  si  la  probabilité  de multiples  recollisions  des électrons  avec le  noyau parent  est  faible.
Lorsque ces  corrélations  deviennent  prépondérantes,  il  faudrait  développer  un code basé  sur  la
théorie de fonctionnelle de la densité dépendante du temps (TD DFT), par exemple dans le cas
d’harmoniques générées dans les agrégats [8].

Le champ électrique du laser est en fait représenté par le potentiel vecteur associé A : celui-ci
peut  être  de  forme  trapézoïdal  ou  gaussien.  On  peut  aussi  lui  donner  une  forme  temporelle
expérimentale mesurée à l'aide du SPIDER (cf chapitre 2). La durée des impulsions est de plusieurs
cycles  optiques  (12  Tc où  Tc =  2.67  fs).  Il  est  possible  aussi  de  contrôler  la  phase  du  champ
électrique par rapport à la porteuse.

A2.4 Calcul de la phase du dipôle : désintrication des chemins quantiques

Comme nous l’avons vu dans la partie A2.2, le dipôle atomique peut se mettre sous la forme :
   Iαd=d exp

Pour  des  intensités  modérées,  utilisées  pour  la  génération  d’harmoniques,  le  formalisme  de
Lewenstein  montre  qu’il  existe  deux  chemins  quantiques  qui  contribuent  au  signal.  Le  dipôle
atomique se met sous la forme :

       Iαd+Iαd=d 2211 expexp                                                                                           (A2.5)

Je vais montrer que pour une intensité plus importante, il apparaît un nouveau couple de chemins
quantiques. Ces chemins correspondent aux trajectoires des électrons qui ont subi une recollision au
voisinage de leur ion parent et ne se recombinent qu’un cycle plus tard par rapport aux trajectoires
sans recollision.
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La phase du dipôle atomique est proportionnelle à l'intensité du champ laser. Les coefficients
i dépendent du temps de passage dans le continuum. Plus cette durée est longue, plus la phase est
importante.  Elle  peut  atteindre  plusieurs  dizaines  de radians.  Nous verrons  dans  la  partie  A2.5
quelles  conséquences  cette  phase  implique  sur  la  propagation  des  harmoniques  dans  le  milieu
gazeux.

Comme décrit par Ph. Balcou  et al. [9], si nous connaissons la phase totale du dipôle pour une
harmonique  donnée  en  fonction  de  l'intensité,  nous  pouvons  calculer  les  coefficients  i.  Pour
obtenir une bonne résolution sur ces valeurs, nous appliquons la TF définie par : 

        0qIq, II,GIiαId=αd 2
0 exp                                                                                          (A2.6)

avec une fenêtre glissante  0, IIG . La forme de cette fenêtre est généralement une sinusoïde. Sur la
figure A2.3, nous montrons le résultat de ce calcul pour l'harmonique 45 générée dans le néon.

Figure A2.3 : Amplitude du dipôle correspondant à l’harmonique 45 générée dans le Néon pour des
éclairements I variables. On voit clairement un chemin quantique prédominant.

Pour une intensité de 6 1014 W/cm2, les maxima donnent les valeurs des i :
1 = 3 10-14 cm2 W-1

2 = 26 10-14 cm2 W-1

Nous  voyons  que  pour  cet  éclairement,  il  apparaît  d'autres  pics  correspondant  à  des  phases
accumulées plus importantes :
3 = 39.5 10-14 cm2 W-1

4 = 54 10-14 cm2 W-1

Ces deux autres chemins quantiques sont peu probables à cause de la diffusion de la fonction d'onde
électronique dans le continuum d’énergie.
Notons  que  ce  type  de  diagramme  diffère  lors  que  l’on  calcule  le  dipôle  par  le  modèle  de
Lewenstein ou par le modèle TDSE.

Ce traitement permet de calculer les coefficients 1 et 2 en fonction de l’éclairement. Dans le
cas où l'harmonique considérée est dans le plateau, ces coefficients varient peu. Par contre, pour des
éclairements plus faibles proches de l’intensité de coupure, les courbes se rejoignent et finalement, à
Icu, il n'y a plus qu'un seul chemin et le coefficient correspondant est de l’ordre de 13 10-14 cm2 W-1.

Par la suite, nous prendrons les valeurs communément admises :
1 = 1.3 10-14 cm2 W-1

2 = 25 10-14 cm2 W-1
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La phase du dipôle induit intervient dans l’accord de phase des harmoniques comme nous le verrons
dans la partie suivante.

A2.5  Aspects macroscopiques : Cartes d’accord de phase et absorption

A2.5.1 Cartes d’accord de phase

On  peut  considérer  que  les  atomes  du  gaz  se  comportent  comme  de  petits  dipôles  qui
rayonnent un champ sous forme d'harmoniques. Afin de construire le champ en sortie de cellule, il
faut  que  tous  les  rayonnements  émis  interfèrent  constructivement.  C'est  à  dire  que,  lors  de  la
propagation du champ harmonique dans le milieu gazeux, le rayonnement ne subit  pas trop de
déphasage. La définition de la longueur de cohérence est basée sur ce concept : elle correspond à la
longueur dans le milieu au bout de laquelle le rayonnement est déphasé de , correspondant à une
interférence destructive. On comprend bien alors que si la longueur de génération est supérieure à
cette valeur, le signal harmonique ne sera pas optimum. 

L'accord de phase, introduit dans la partie A1.5 pour la propagation du champ harmonique,
correspond au déphasage entre le champ harmonique et la polarisation non-linéaire induite à la
même fréquence. Cette polarisation non-linéaire est directement liée au dipôle induit par  Nat d où
Nat est le nombre d’atomes. Le désaccord de phase s’écrit :

                                                                                                               (A2.7)

où  kq est le vecteur d’onde associé à l’harmonique d’ordre q,  k0 est le vecteur d’onde associé à
l’onde fondamentale et Kat le vecteur d’onde associé à la phase du dipôle atomique, correspondant
aux dérivées partielles spatiales de la phase du dipôle –i I. 

En considérant la symétrie cylindrique, on peut écrire le désaccord de phase scalaire par :

  22
zrq kk

c
qqn=k 


                                                                                                  (A2.8)

où :

                                                                                             (A2.9)

avec  est la phase du champ laser fondamental et I, l’intensité.

Les indices de réfraction à la pulsation fondamentale et à la pulsation de l’harmonique q sont 
donnés par :
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                                                                                      (A2.10)

On néglige l’effet Kerr à la pulsation de l’harmonique. La dispersion atomique à 800 nm est donnée
par une équation de type Sellmeier : nat = 2.51 10-4 pour l’argon pour une pression de 1 bar [10].
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De même on a  n2 = (19,4)  1.4 10-19 cm2W-1 pour l’argon à la même pression et à 800nm [11]. On
considère que ces termes sont proportionnels à la pression dans l'approximation de valeurs faibles
par rapport à 1. Notons que  n2 est très faible et est négligé dans les simulations. La valeur mesurée
dans [11] semble très grande par rapport à la valeur généralement admise.

Les cartes d’accord de phase 2D peuvent être obtenues à partir de l’amplitude et la phase du champ
fondamental  qui  se  propage dans  la  cellule  (cf  Annexe 1).  On représente alors  la  longueur  de

cohérence donnée par : k
=Lc 



Figure A2.5 Carte d’accord de phase : on représente plutôt la cartographie 2D de longueur de
cohérence en mm (pour le chemin 1) dans la cellule de génération (remplie de 15 torr d’argon).

On voit sur la figure A2.5 que le signal harmonique peut se construire suivant l’axe de propagation
tout au long de la cellule. 

L’accord de phase peut aussi  être calculé en fonction du temps en ne considérant que l’axe de
propagation z. Ces calculs sont utiles pour comprendre les effets de l’accord de phase transitoire sur
l’optimisation du champ harmonique (cf chapitre 3).

A2.5.2 Absorption dans le domaine XUV

L’énergie des photons harmoniques pouvant dépasser le seuil d’ionisation des atomes du
gaz, la probabilité de photo-ionisation par absorption d’un photon harmonique est non négligeable.
Cette probabilité dépend bien sûr du gaz considéré et de l’énergie du photon. Sur le site du CXRO
[11],  on trouve les  valeurs  de la  transmission d’un rayonnement à  une énergie  de photon,  une
pression de gaz données pour une longueur de gaz traversée. On en déduit la longueur d’absorption,
définie comme la longueur au bout de laquelle l’amplitude du rayonnement est divisée par 1/e :

σρ
=L

at
abs

1
   ou Labs =

-L
ln T

                                                                                                (A2.11)

où at est la densité atomique,  la section efficace d’ionisation, L = longueur du milieu traversé et
T, la transmission. Par exemple, pour l’argon, les harmoniques basses sont fortement absorbées car
la longueur est faible (cf Figure A2.6). 
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Figure A2.6 : Longueur d’absorption pour 30 torr d’argon en fonction de l’énergie des photons.
L’harmonique 25 correspond à 38 eV.

C’est pour cette raison que l’on observe un spectre centré  autour  de l’harmonique 23 dans les
conditions optimales de génération (cf Figure A2.7).

Figure A2.7 : Spectre typique généré dans l’argon. L’harmonique 23 correspond à 36.5 eV [figure
extraite de la thèse de S. Kazamias-Moucan].

En considérant tous ces développements théoriques, il est possible de reconstruire le spectre en 
sortie de cellule (cf Figure A2.8).
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Figure  A2.8 :  Spectre  simulé  pour  les  harmoniques  générées  dans  15  torr  d’argon  pour  un
éclairement de 1.5 1014 W/cm2, une cellule de longueur 8 mm et un plan focal à 5 mm de l’entrée de
la cellule.

Remarque :  pour  les  ordres  19  et  21,  nous  voyons  une  double  structure  dans  le  spectre  qui
correspond à l’effet  macroscopique des deux chemins quantiques.  Ce comportement est  parfois
visible pour les spectres expérimentaux [13-15].

A2.6 Conclusion

Dans  cette  annexe,  j’ai  développé  tous  les  outils  permettant  de  comprendre  les  résultats
d’expérience d’optimisation qui seront développées dans le chapitre 3.
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Annexe 3 : couplage d’une fibre Mode Plat avec la fibre NKT DC-200/40-PZ-Yb 

A3.1 Introduction 

La fibre  amplificatrice  utilisée  par  le  CEA/CESTA après  la  mise  en  forme  temporelle  et
spectrale est la fibre NKT DC-200/40-PZ-Yb (cf chapitre 5). Celle-ci permet d’amplifier le signal
laser à 1053 nm à des énergies de l’ordre de la centaine de µJ. Cette fibre est composée d’un cœur
en silice dopée Ytterbium qui permet d’amplifier le signal laser dans la gamme de longueur d’onde
autour de 1030 nm lorsque l’on pompe à 976 nm. Elle guide grâce à une gaine microstructurée
air/silice  pour  le  signal  et  avec  une  gaine  air  (air-cladding)  pour  le  laser  de  pompe.  Elle  a  la
particularité de conserver la polarisation à l’aide de deux plots de silice dopée Bore placés de part et
d’autre du cœur. Le diamètre du mode fondamental (MFD) est de 30 µm pour un diamètre de cœur
de 40 µm. Afin de modifier le mode de sortie qui possède une forme quasi-gaussienne, on souhaite
souder à cette fibre, une fibre mode plat  à maintien de polarisation qui possède aussi un MFD
d’environ 30 µm.

Avec la fibre Mode Plat PM fabriquée à l’IRCICA, l’équipe d’E. Hugonnot a réussi à obtenir
170 µJ [1]. Cette fibre possède un MFD supérieur à 18 µm, ce qui limite l’énergie amplifiée en
sortie. Il faut alors designer une fibre avec un MFD plus grand pour espérer augmenter l’énergie en
sortie de la fibre Mode Plat.

Dans cette annexe, je cherche à connaitre quel serait le meilleur design de la fibre Mode Plat
pour coupler au mieux l’énergie sortant de la fibre NKT.

A3.2 Définitions

Je souhaite calculer le taux de couplage entre le mode plat et le mode quasi-gaussien de la
fibre NKT DC-200/40-PZ-Yb. On approxime le mode plat par une SuperGaussienne d’ordre N et le
mode sortant de la NKT par une Gaussienne. On définit la Gaussienne par :

                                                                                                               (A3.1)

Où G = 2  avec  l’écart-type de la Gaussienne et NG, le facteur de normalisation = G/1 . Et
la supergaussienne par :

                                                                                                          (A3.2)

Avec le facteur de normalisation donné par : . 

On rappelle que la fonction (z) pour Re(z) > 0 est définie par :   dtteztz 





0

1

La Gaussienne peut être définie comme une SuperGaussienne d’ordre 2.
Pour calculer le MFD, on calcule d’abord l’aire effective définie par :

                                                                                                          (A3.3)
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Pour une Supergaussienne d’ordre N, on trouve :

                                                                                                                     (A3.4)

Et le MFD est défini par : 


effA
=MFD 2 . Dans le cas général, le MFD est donné par :

                                                                                                                (A3.5)

Pour la gaussienne, N= 2, on retrouve le MFD = 2 G. Pour la SuperGaussienne quand N tend vers 
l’infini, on a aussi MFD = 2 SG.

A3.3 Taux de couplage

Je me suis basée sur  le  chapitre  3.4 de la  thèse de Pierre  Calvet  (cf  équation 3.24) pour
calculer les couplages entre un mode plat, représenté par une supergaussiennne d'ordre N et une
gaussienne. On calcule le taux de couplage donné par la formule : 

                                                                          (A3.6)

Ce taux de couplage ne peut pas être calculé analytiquement. On utilise un programme Matlab.
Dans un premier temps, on calcule ce taux de couplage en variant le MFD de la gaussienne pour un
MFD SuperGaussienne fixe (cf Figure A3.1).

Figure A3.1 : Taux de couplage pour un MFD de la SuperGaussienne = 30 µm pour un MFD (µm)
de la Gaussienne variable. Le trait rouge correspond à 80% de couplage. Le couplage maximum
est légèrement supérieur à 80%.

Pour le taux de couplage maximum, le MFD de la Gaussienne = 26.8 µm au lieu de 30 µm. Pour
avoir un couplage maximum entre la fibre Mode Plat et la  DC-200/40-PZ-Yb, il faudrait alors un
MFD de la fibre Mode plat = 33.2 µm. Les deux profils d’intensité normalisés correspondants sont
représentés sur la Figure A3.2 (a). 
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(a) (b)

Figure A3.2 : Profils d’intensité de la SuperGaussienne d’ordre N = 1000 et la Gaussienne pour (a)
MFD = 26.8 µm (maximum de couplage) et pour (b) le même MFD =30 µm.

Lorsque les MFD sont égaux, les facteurs de normalisation sont égaux et le taux de couplage = 80%
(cf Figure A3.2 (b)).

A3.4 Couplage avec le mode fondamental simulé par COMSOL Multiphysics

Je refais le même calcul pour un profil d’intensité 2D obtenu par la simulation avec les paramètres
géométriques suivant :

pas du réseau = 11.6 µm (Diamètre du cœur avec l’anneau = 30 µm),
rapport diamètre des trous d’air par rapport au pas d/ = 0.12
contraste d'indice de l'anneau nring = 4 10-3, épaisseur R = 375 nm

Pour ces paramètres, le profil transverse du mode fondamental est aplati. La simulation donne une
aire effective = 1127.1 µm2, correspondant à un MFD = 37.9 µm si on utilise la définition du MFD
en fonction de l’aire effective.

On considère ensuite la Gaussienne de largeur à 1/e = 2 G et on calcule le taux de couplage (ici on
intègre suivant x et y) pour 2 G variable (cf figure A3.3). 

Figure A3.3 : Taux de couplage pour le mode plat obtenu par la simulation COMSOL pour un
MFD (µm) de la Gaussienne variable. Le trait rouge correspond à 80% de couplage et le trait rose,
à 90% de couplage. Le couplage max = 94.6 %.

115



Pour le taux de couplage maximum, le MFD de la Gaussienne = 36.1 µm, ce qui est trop important.
On refait alors une simulation avec un pas plus faible pour retrouver un MFD plus faible. On prend
alors les paramètres suivants :

 = 10.2 µm (Diamètre du cœur avec l’anneau = 26.5 µm)
d/ = 0.2
nring = 4 10-3, R = 475 nm

La simulation COMSOL donne une aire effective = 814.5 µm2, correspondant à un MFD = 32.2 µm
si on utilise la définition du MFD. 

Figure A3.4 : Taux de couplage pour le mode plat obtenu par la simulation COMSOL pour un
MFD (µm) de la Gaussienne variable. Le trait rouge correspond à 80% de couplage et le trait rose,
à 90% de couplage. Le couplage max = 93.2 %.

Pour le taux de couplage maximum, le MFD de la Gaussienne = 30.2 µm, proche du MFD de la
fibre DC-200/40-PZ-Yb. Le taux de couplage est égal ou supérieur à 90% pour un MFD de +/- 5 µm
autour de cette valeur. On représente les intensités 2D (non normalisés) sur la figure A3.5.

Figure A3.5 : Profils 2D des intensités la Gaussienne de MFD = 30.2 µm (a) et pour le mode plat
simulé de MFD = 30 µm (b).

En normalisant les champs, on représente les profils 1D sur la Figure A3.6.
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Figure A3.6 : Profils 1D des champs pour le mode plat simulé(en bleu) et la Gaussienne (en rouge)
de MFD = 30.2 µm suivant x et suivant y.

A3.5 Conclusion 

Pour le couplage avec la dernière fibre amplificatrice du laser pilote, il suffit de designer une fibre
Mode Plat PM avec un diamètre de cœur de l’ordre de 26 µm (pas  de 10.2 µm).

117



Références

[1] Florent Scol, Pierre Gouriou, Arnaud Perrin, Jean-François Gleyze, Constance Valentin, Géraud
Bouwmans,  and  Emmanuel  Hugonnot,  All-fiber  MOPA prototype  with  100  µJ  temporally-
shaped  nanosecond-pulse  and  spatially  coherent  top-hat  beam output  for  large-scale  laser
facility front end,  in  Conference on Lasers and Electro-Optics, OSA Technical Digest (2016)
(Optical Society of America, 2016), paper SM2M.6.  

118



Annexe 4 : Curriculum Vitae détaillé

Etat Civil

NOM et Prénom : VALENTIN Constance
Née le : 13/10/1967
Nationalité : Française
Situation familiale : vie maritale, 2 enfants
Adresse : 37 rue Louise Michel, 59170 CROIX
Tel : +33 (0)9 81 17 06 40

Situation actuelle  

Fonction : Chargée de Recherche 1, 9è échelon
Section CNRS : 8è,  Micro- et nanotechnologies, micro- et nanosystèmes, photonique, électronique, 
électromagnétisme, énergie électrique
Unité d'affectation : Laboratoire de Physique des Lasers, Atomes et Molécules UMR CNRS 8523, 
Université Lille 1
Equipe : Photonique
Adresse : Institut IRCICA, Parc Scientifique de la Haute Borne, 50 avenue Halley, BP 70478, 
59658 Villeneuve d'Ascq
Téléphone : +33 (0)3 62 53 16 45
E-mail : constance.valentin@univ-lille1.fr

Cursus

1990 - 1994 Doctorat de Physique - Université Paris-Sud (Orsay) sous la direction de Pierre Pillet
Manipulations non-cohérente et cohérente d'un jet atomique de césium par laser : 
mélasses optiques dans un champ magnétique et transfert adiabatique de population.
 Thèse soutenue le 12 janvier 1994, Mention très honorable avec félicitations du jury

1989 - 1990 DEA Lasers et Matière, Université Paris-Jussieu (Paris)
Mention Assez Bien

1988 - 1989 Maîtrise de Physique, Université Paris-Diderot (Paris)
Mention Bien

1987 - 1988 Licence de Physique, Université Paris-Diderot (Paris)
Mention Assez Bien

1985 - 1987 DEUG A, SSM, Université Paris-Diderot (Paris)
Mention Assez Bien

Expériences professionnelles 

2010 -               Laboratoire de Physique des Lasers, Atomes et Molécules (Université de Lille)
2001 - 2010 Laboratoire d'Optique Appliquée (ENSTA - ParisTech, Palaiseau)
1995 - 2000  Laboratoire de l'Horloge Atomique (Université Paris-Sud, Orsay) et Laboratoire des 

SYstèmes de Référence Temps-Espace (Observatoire de Paris)
1994 - 1995 ATER, Institut National de Métrologie (CNAM, Paris)
1993 - 1994 stages pré et post-doc à l'Ecole Polytechnique de Montréal (Canada)
1990 - 1994  Doctorat de Physique - Université Paris-Sud (Orsay) sous la direction de Pierre 

Pillet, réalisé dans le groupe Atomes Froids du Laboratoire Aimé Cotton (Université
Paris-Sud - Orsay)

1991 - 1993 Moniteur de l'enseignement supérieur, CIES Région Ile de France

119



Mars - Juin 1990   Stage de DEA, ONERA Châtillon, Détection du radical OH dans une flamme 
par DRASC résonnante en bande large. (B. Attal-Trétout)

Juin - Août 1989   Stage de Maîtrise, CERT-ONERA (Toulouse) 
Juin - Juillet 1988 Stage de Licence, CEA Saclay Orme des Merisiers

Encadrement de doctorants (officiel)

2015 - co-encadrement  scientifique  de  Patrick  Bulot  avec  Marc  Douay  et  Guillaume
Laffont (LCAE, CEA Sacaly)

2013 -  co-encadrement  scientifique  de  Pierre  Gouriou  avec  Géraud  Bouwmans  et
Emmanuel Hugonnot (CEA/CESTA, Bordeaux)

Encadrement de doctorants (non officiel)

2005 – 2008 co-encadrement scientifique (50 %) de la thèse d'Evaggelos Papalazarou avec 
Philippe Balcou

Applications of the high-order harmonic radiation to solids: Time-resolved 
ultrafast coherent lattice dynamics and surface damage
Soutenue le 16 octobre 2008

2003 – 2006 co-encadrement scientifique (50 %) de la thèse d’Olga Boyko avec Philippe Balcou
Optimisation d’une source d’harmoniques d’ordre élevé par contrôle actif du laser 
générateur

Soutenue en octobre 2006

1998 – 2000 co-encadrement scientifique (20%) de la thèse de Jérôme Fils avec Noël Dimarcq et
Arnaud Landragin
Réalisation et caractérisation d'un gyromètre à ondes de de Broglie
Soutenue en 2002

1996 – 2000 co-encadrement scientifique (50%)  de la thèse d'Emmanuel Guillot avec Michel 
Desaintfuscien et Noël Dimarcq
Nouveau concept d'horloge atomique : Horace, horloge à refroidissement 
d'atomes en cellule
Soutenue le 22 mars 2000.

1996 – 1999 co-encadrement scientifique (50 %) de la thèse de Christelle Guillemot avec Noël
         Dimarcq
        Pas de soutenance

Encadrement de stagiaires Master 2

2016 encadrement scientifique (100%) de Marlène Paris, stagiaire de master de recherche   
2 "PMOA" de l'Université de Lille 1
Fibre microstructurée de large cœur et à mode plat.

2013 encadrement scientifique (100%) de Pierre Gouriou, stagiaire de master de recherche   
2 "PMOA" de l'Université de Lille 1
Fibres microstructurées pour mise en forme spatiale.

120



2008 encadrement  scientifique  (100%)  d'Aifan  Alata,  stagiaire  de  Master  2  « Ondes  et
Matière » à l’Institut d’Optique Graduate School

Génération d’harmoniques d'ordre élevé à deux couleurs.

2007 encadrement  scientifique (100%) de  Julien Higuet,  stagiaire  de  Master  2  « Ondes et
Matière » à l’Institut d’Optique Graduate School

Caractérisation  temporelle  attoseconde  d’une  source  XUV basée  sur  la  génération
d’harmoniques d’ordre élevé. 

Enseignements

2016                Travaux Pratiques d'Electromagnétisme (1è année) à l'IUT A de Lille

2013 – 2016 Travaux Dirigés et Travaux Pratiques de Photonique (TTI3) à Telecom Lille

2006 – 2008 Travaux Dirigés d’Electronique Quantique à l’Ecole Nationale Supérieure des    
        Techniques Avancées

1994 – 1995 Travaux Dirigés et Travaux Pratiques de Métrologie au Conservatoire National des 
        Arts et Métiers

1992 – 1994 Travaux Dirigés et Travaux Pratiques en Electromagnétisme et Optique à 
                 l’Université Paris-Sud

1991 – 1992 Travaux Pratiques en Physique Atomique à l’Université Paris-Sud

Rayonnement, vulgarisation et diffusion des connaissances

- co-organisation de l'Ecole d'Ete d'XTRA du 25 au 29 mai 2005 à Porquerolles (Ph. Balcou, B.
Carré, E. Constant et C. Valentin) : 90 participants
- co-organisation des Journées du Laboratoire d'Optique Appliquée (LOA) du 16 au 19 mars 2005 à
Pralognan la Vanoise (F. Burgy et C. Valentin)
- co-organisation de Ecole d'Eté 2003 « Ultrafast X-ray Science » du 13 au 19 juillet 2003 au centre
scientifique de Cargèse (D. Boschetto, A. Rousse, C. Valentin).

- encadrement de stagiaires de collège et de lycée (2014  – 2016) 
- participation à Physique Itinérante (2015 – 2016)
- participation et organisation au Formation Plan Académique de Formation avec Nano-école de
2012 à 2015 (P. Lefebvre, C. Spriet et C. Valentin) : 24 participants/an
-  participation  à  la  Fête  de la  science  en  2014 (D.  Hennequin)  et  2016 (P.  Lebfevre)  :  visites
scolaires et Grand Public
- participation au Salon des métiers en 2011 (D. Hennequin) et organisation en 2012 (P. Lefebvre et
C. Valentin) : 85 000 visiteurs sur 3 jours 
- organisation de la Fête de la science au LOA en 2008 et 2009 : 250 visiteurs pour une après-midi
et scolaires (2 classes sur 1 journée)

121



Activités administratives et responsabilités collectives

- Membre du vivier du groupe de section 30 à l’Université Lille 1 depuis 2015

- Membre du comité de sélection pour les recrutements de postes de Maître de Conférences (0926)
en 2016

- Personne Compétente en Radioprotection (2003 - 2010)

De décembre 2003 à juin 2010, j'ai été la Personne Compétente en Radioprotection (PCR) pour le
Laboratoire d'Optique Appliquée (LOA). Cette responsabilité m'a permis de m’impliquer dans le
laboratoire au niveau de la sécurité du personnel.
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Personnes Compétentes en Radioprotection ou dans les détecteurs mis à notre disposition.

En temps que PCR, je me suis impliquée dans la dosimétrie passive et opérationnelle de plusieurs
salles d’expérience. De décembre 2008 à juillet 2009, j’ai assuré le suivi des prestations fournies
par le SENAC (CEA) pour améliorer la radioprotection pour les applications du laser 30 TW (1012

W) du laboratoire. 

Dans  le  cadre  de  cette  responsabilité,  j’ai  participé  à  trois  workshops  réunissant  les  personnes
responsables de la  Radioprotection dans différents  laboratoires européens.  Ces  laboratoires  font
partie de deux réseaux européens pour les lasers de puissance (LaserNet et LaserLab). A chaque
manifestation,  j’ai  présenté  oralement  les  résultats  de  radioprotection  du  laboratoire.  J’ai  aussi
présenté les résultats de mesures de doses et de résultats de simulation avec le code GEANT à la
conférence IRPA2006 (2nd European IRPA Congress on Radiation Protection,  15-19 mai 2006,
Paris).  Je  suis  aussi  intervenue  sur  un  CD  sécurité  du  CNRS  pour  ce  type  d'installation
(http://videotheque.cnrs.fr/doc=1767?langue=EN). J'ai réalisé des formations pour le personnel du
Laboratoire et j'ai participé à l'élaboration du questionnaire annuel de sécurité auquel doit répondre
le personnel pour pouvoir travailler dans les salles d'expérience. J'ai aussi été en contact avec le
médecin du personnel de l'Ecole Polytechnique afin que le personnel soit médicalement suivi pour
la dosimétrie.

Projets de recherche, contrats et collaborations

sigles des laboratoires et organismes ou instituts :
CEA : Commissariat à l'Energie Atomique et aux Energies Alternatives
LCAE : Laboratoire Central d'Analyses et d'Essais
CESTA : Centre d'études scientifiques et techniques d'Aquitaine
IRAMIS : Institut Rayonnement-Matière de Saclay 
DAM : Direction des Application Militaires
CELIA : Centre Lasers Intenses et Applications
PSI : Paul Scherrer Institut
LCPMR : Laboratoire de Chimie Physique-Matière et Rayonnement
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DESY : Deutsches Elektronen-Synchrotron
LLNL : Lawrence Livermore National Laboratory
LPS : Laboratoire de Physique des Solides
LIXAM : Laboratoire d'Interaction du rayonnement X avec la Matière
LPGP : Laboratoire de Physique des Gaz et des Plasmas
LULI : Laboratoire pour l'Utilisation des Lasers Intenses
LAC : Laboratoire Aimé Cotton
LPTF : Laboratoire Primaire du Temps et des Fréquences
LPL : Laboratoire de Physique des Lasers
LGCR : Laboratoire de Gravitation et Cosmologie Relativistes
LKB : Laboratoire Kastler-Brossel 
LCFIO : Laboratoire Charles Fabry de l'Institut d'Optique
SYRTE : SYstèmes de Référence Temps Espace

- Projet Tower Bragg (CPER Photonics for Society)
Ce projet consiste à inscrire des réseaux de Bragg sur tour de fibrage, en collaboration avec l'équipe
de G. Laffont au LCAE du CEA/List 
Responsable PhLAM : M. Douay
Mise en œuvre : P. Bulot, C. Valentin, L. Lago-Rachel,  A. Cassez,  G. Bouwmans, L. Bigot

- Contrat de recherche avec le CEA/CESTA (2013 - 2015)
Titre : Fibres à mode fondamental aplati 
Ce projet vise à réaliser et étudier une fibre microstructurée active, monomode et à maintien de
polarisation délivrant un mode aplati, en collaboration avec l'équipe d'E. Hugonnot (CEA/CESTA)
Responsable PhLAM : G. Bouwmans
Mise en œuvre : P. Gouriou, C. Valentin, L. Bigot, Y. Quiquempois, A. Cassez, Q. Coulombier, A.
Mussot, M. Douay, G. Bouwmans

- Contrat de recherche avec le CEA/CESTA (2010 - 2012)
Titre : Etude mise en forme spatiale fibrée
Ce projet vise à réaliser et étudier une fibre microstructurée monomode délivrant un mode aplati, en
collaboration avec l'équipe d'E. Hugonnot (CEA/CESTA)
Responsable PhLAM : A. Mussot
Mise en œuvre : C. Valentin, L. Bigot, Y. Quiquempois, Q. Coulombier, A. Mussot, M. Douay

- ANR programme blanc (2010 - 2013)
Titre : Nano-imagerie de la dynamique de magnétisation femtoseconde par diffusion cohérente de
rayons X mous générés par harmoniques d'ordre élevé (FEMTO - X - MAG).
Ce  projet  consiste  à  générer  des  harmoniques  d'ordre  élevé  dans  le  domaine  XUV,  polarisées
circulairement  afin  d'étudier  la  dynamique  femtoseconde  d'échantillons  magnétiques.  Les
partenaires sont : LCPMR (J. Lüning), CEA/IRAMIS (H. Merdji).
Responsable LOA : Ph. Zeitoun
Mise en œuvre : J. Gautier, C. Valentin, T. Marchenko, G. Lambert, B. Vodungbo, Ph. Zeitoun
Harmoniques générées par deux couleurs : PSI (Ch. Hauri)

- LASERLAB II (2009 - 2012)
Titre : Sources of Femtosecond ultra-INtense X-rays (SFINX) 
Le  JRA  SFINX  a  pour  but  d'offrir  aux  utilisateurs  LASERLAB  des  lasers  X  avec  des
caractéristiques améliorées telles qu'un taux de répétition plus grand, une plus grande intensité, des
durées d'impulsions plus courtes et des longueurs d'onde plus courtes. Ces sources apparaissent
comme sources complémentaires aux lasers à électrons libres X. Les partenaires sont les membres
de LASERLAB qui produisent des rayonnements X.
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Responsable LOA : Ph. Zeitoun
Mise en œuvre : M. Ribière, S. Sebban, S. Corde, K. TaPhuoc, C. Valentin, J. Gautier, Ph. Zeitoun,
G. Lambert, F. Tissandier, J.-Ph. Goddet, A. Rousse

Amplification d'harmoniques par plasma : Centro de Fisica dos Plasmas, Lisbonne (M. Fajardo),
CEA/DAM  (D.  Aubert  &  G.  de  Lachèze-Murel),  LIXAM  (S.  Kazamias-Moucan),  LULI  (S.
LePape)  et  CEA/IRAMIS (H. Merdji)
Laser X OFI : Institut de Physique de Prague (T. Mocek), Centro de Fisica dos Plasmas, Lisbonne
(M. Fajardo),  LIXAM (S. Kazamias_Moucan),  LPGP (G. Maynard, B. Cros),  LAC (J.  Dubau),
Department of Physics, University of Oxford (S. Hooker), LULI (S. Jacquemot)
Ablation du PMMA avec une source d’harmoniques d’ordre élevé : Institut de Physique de Prague
(L. Juha), DESY (T. Tschentscher),  Institute of Physics, Polish Academy of Sciences (M. Jurek),
Biomedical Centre, Uppsala University (J. Hajdu) and LLNL (S. P. Hau-Riege)

- Groupement de Recherche GDR3150 AppliX pour Applications des nouvelles sources X et XUV
(2008-2012)
Responsable LOA : S. Sebban
Mise en œuvre : S. Sebban, Ph. Zeitoun, C. Valentin, J. Gautier, J.-Ph. Goddet, A. Rousse
Double  photo-ionisation  de  gaz  rare  par  harmoniques  assistées  par  IR  :  LIXAM  (A Huetz),
CEA/IRAMIS (P. Agostini) et LCPMR (A. Maquet)
Mesures d’indice dans le domaine XUV : LCFIO (F. Delmotte et S. DeRossi)
Harmoniques générées par faisceau laser aplati : CEA/IRAMIS (B. Carré), CELIA (E. Constant)
Mesure de front d'onde harmonique : synchrotron SOLEIL (M. Idir & P. Mercère), Imagine Optic
(S. Bucourt)

- ANR programme blanc (2007 - 2010)
Titre : COherent ultrafast source in the KEV Range (COKER)
Le but de ce projet est de démontrer la possibilité de réaliser un laser femtoseconde dans la gamme
spectrale X (longueur d'onde de l'ordre de 1.5 nm), en collaboration avec le LULI et le LPGP.
Responsable LOA : S. Sebban
Mise en œuvre : M. Ribière, F. Tissandier, J.-Ph.  Goddet, J. Gautier, C. Valentin, Ph. Zeitoun, S.
Sebban

- FP6 Nest Adventure (2005 - 2008)
Tabletop Ultra-Intense XUV sources for femto-biology and related ApplicationS (TUIXS)
Le projet TUIXS a pour but de développer des sources X de taille réduite pour les applications en
femto-biologie et autres sujets en relation.
Responsable LOA : Ph. Zeitoun
Mise en œuvre : J. Gautier, Ph. Zeitoun, A.-S. Morlens, G. Rey, C. Valentin, E. Papalarazou, Ch.
Hauri, J.-Ph. Goddet, S. Sebban, F. Burgy 

- Marie Curie Research Training Networks XTRA (2004 - 2008)
Responsable LOA : Ph. Balcou
Mise en œuvre : E. Papalazarou, O. Boyko, C. Valentin, D. Douillet, Ph. Balcou
Ce réseau regroupe plusieurs laboratoires français et européens sur la thématique des impulsions
attosecondes  (10-18 s)  et  leurs  applications.  XTRA  regroupe  15  laboratoires  européens,  un
laboratoire canadien et un laboratoire américain. 
Harmoniques anormales : Institut für Theoretische Physik, Hanovre (M. Lewenstein), LAC (J.-F.
Wyart)
Mesure d’impulsions attosecondes : Université de Lund (A. L'Huillier), le LIXAM (S. Kazamias-
Moucan), Louisiana State University (K. Schafer & M. Gaarde) et le CEA/IRAMIS (P. Salières)
Phonons dans le bismuth sondés par harmoniques : LPS (M. Marsi)
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- Groupements de Recherche GDR1851  SAXO (1999 - 2003) 
Responsables LOA : S. Sebban et Ph. Balcou
Mise en œuvre : S. Kazamias, A.-S. Morlens, O. Boyko, D. Douillet, S. Sebban, C. Valentin, Ph.
Zeitoun, Ph. Balcou
Les différentes journées du GDR ont permis de rassembler les communautés des rayonnements UV,
XUV et X (laser X, harmoniques d’ordres élevés, X durs…), des théoriciens en physique atomique
dans les plasmas chauds et en hydrodynamique des plasmas, des optiques XUV et X…  

- collaboration PRaXO (Pôle d’optique à Rayon X d’Orsay)
Laboratoire  Charles  Fabry  de  l’Institut  d’Optique  (LCFIO),  Laboratoire  d’Interaction  du
rayonnement  X  Avec  la  Matière  (LIXAM),  Laboratoire  pour  l’Utilisation  du  Rayonnement
Electromagnétique (LURE), Direction des Sciences de la Matière du CEA/Saclay (DSM), Direction
de l’Armement Militaire du CEA/Bruyères le Châtel (DAM)
Responsable LOA : Ph. Balcou
Mise en œuvre : Ph. Balcou et C. Valentin

- Contrats de Recherche avec le CNES et la DGA (1998 - 2000)
Titre : HOrloge à Refroifissement d'Atomes en CEllule (HORACE)
Ces contrats de recherche permettent d'étudier la faisabilité d'une horloge compacte à atomes froids
où le refroidissement des atomes se produit dans la cavité micro-onde elle-même, ce qui permet de
miniaturiser l'horloge.
Responsable LHA : N. Dimarcq
Mise en œuvre : E. Fretel, E. Guillot, P.-E. Pottie, P. Petit, C. Valentin, N. Dimarcq

- Groupement de Recherche "Gravitation et Expériences"
Laboratoire  Primaire  du Temps et  des  Fréquences  (LPTF),  Laboratoire  de Physique des Lasers
(LPL)  et  laboratoire  de  Gravitation  et  Cosmologie  (LGCR)  Relativistes,  Laboratoire  Kastler-
Brossel (LKB) et l’Institut d’Optique Théorique et Appliquée (IOTA) sur les gyromètres à atomes
froids
Capteurs inertiels à atomes froids : LPTF (Arnaud Landragin et André Clairon), LPL et LGCR
(Christian Bordé), LKB (Christophe Salomon), LCFIO (Philippe Bouyer). 
Projet européen HYPER : SYRTE, LCFIO, Institue of Qauntum Optics, Hannover University and
Rutherford Appleton Laboratory, United Kindom

- Contrat de Recherche avec le BNM (1996 - 1998)
Titre : Etude et faisabilité d'une source continue d'atomes froids.
Responsable LHA : N. Dimarcq
Mise en œuvre : E. Aucouturier, S. Weyers, P. Petit, C. Valentin, N. Dimarcq

- Contrat de Recherche avec la DGA (1996 - 1998)
Titre : Génération d'un jet continu d'atomes froids.
Responsable LHA : N. Dimarcq
Mise en œuvre : E. Aucouturier, S. Weyers, P. Petit, C. Valentin, N. Dimarcq

Ces deux derniers contrats de recherche permettent de réaliser une source continue d'atomes froids
par la technique de mélasse mouvante tout  en gardant  un nuage d'atomes froids dans les deux
dimensions transverses au déplacement. 
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- collaboration avec l'Observatoire Cantonal de Neuchâtel (Suisse) sur le jet continu d’atomes froids
Responsable LHA : N. Dimarcq
Mise en œuvre : E. Aucouturier, S. Weyers, P. Petit, C. Valentin, N. Dimarcq
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