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Résumé. Un article est récemment paru dans le journal “Nature Physics” sous le nom “Laser-driven
amplification of soft X-rays by parametric stimulated emission in neutral gases” [1]. Suite a I’observation
expérimentale de la croissance exponentielle du signal harmonique en fonction de la pression de gaz,
les auteurs annoncent que seule une nouvelle théorie qu’ils appellent “XPA” pour (X-ray parametric
amplification) permet d’expliquer le résultat. Or dans ce qui suit nous montrons qu’une étude détaillée
de I’accord de phase dans le cadre de la théorie classique de la génération d’harmoniques d’ordres
élevés permet de reproduire parfaitement et d’expliquer la croissance exponentielle du signal harmonique
en fonction de la pression par 1’augmentation de la longueur de cohérence due a la dispersion
atomique.

1. INTRODUCTION

La génération d’harmoniques d’ordres élevés (HHG en abréviation anglaise) est un processus hautement
non-linéaire induit dans les gaz rares par un champ laser tres intense dans le régime femtoseconde.
Lefficacité de ce processus résulte de la combinaison de deux aspects:

1)

2)

L’aspect microscopique et la réponse de 1’atome unique:

L’émission harmonique est due a une réponse fortement non-linéaire des atomes d’un gaz soumis
a un champ laser intense. Ce phénomene peut étre décrit par un modele dit a trois étapes qui a
été analysé pour la premiere fois en 1992 en utilisant une approche semi-classique [2,3]. En 1994
une étude quantique complete a été effectuée par Lewenstein dans le cadre de 1’approximation du
champ fort (SFA) [4]. Ce modele permet de calculer la phase et I’amplitude du dip6le harmonique en
fonction de I’intensité laser et des autres parametres de génération. Les trois étapes sont les suivantes:
Ionisation par effet tunnel induite par le laser, accélération de I’électron quasi libre dans le champ
laser et finalement recombinaison atome-électron avec émission d’un photon harmonique.

L’aspect macroscopique et le probleme de I’accord de phase:

Le signal harmonique total est la superposition cohérente des champs émis par les atomes du gaz
le long de la propagation dans la cellule de génération. Le signal en sortie de cellule est maximal
quand I’accord de phase est obtenu, c’est a dire quand les dipdles harmoniques de la cellule sont
en phase. Pour cela, il faut que les vitesses de propagation du laser infrarouge et des harmoniques
soient égales. Dans le cas contraire on appelle longueur de cohérence la distance dans la cellule
qui sépare deux dipdles harmoniques avec une différence de phase de n, qui vont donc interférer
destructivement.
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2. MODELISATION 1D DE LA GENERATION D’HARMONIQUES D’ORDRES ELEVES

La signal harmonique instantané Sy (¢) a la sortie du milieu dépend de la longueur du milieu /,,.4, de
la longueur d’absorption /,,, et de la longueur de cohérence /., selon la loi [5]:
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avec P la pression et 4, I’amplitude du dipdle harmonique. La longueur de cohérence dépend fortement
de I’ionisation du milieu qui fixe les dispersions atomique et électronique. La longueur de cohérence est

donnée par I, = ﬁ avec

Spuc(t) o« P24

ok = (l]CU/C)(5nm + 5”6166) + qékGouy + 5]((]5{“ (2)

q est I’ordre harmonique, w est la pulsation laser, ¢ la célérité de la lumiere, 6kgou, la dispersion de
Gouy qui dépend des conditions de focalisation du laser, ok, est le gradient de la phase atomique qui
provient de la réponse de I’atome unique.

Nous avons développé un code unidimensionnel permettant d’étudier la dépendance en fonction
du temps des parametres harmoniques [6]. Nous avons calculé le signal des harmoniques H31 et H55
pour I’argon en utilisant comme parameétres d’entrée I’intensité laser (de 1 a3 x 10'* W/cm?), la durée
d’impulsion (350 fs), la longueur d’onde du laser (445, = 1054 nm), la longueur de Rayleigh (5 mm)
et la longueur du milieu (2 mm). Les longueurs d’absorption qui varient comme I’inverse de la pression
sont récapitulées dans ce tableau pour une pression 100 mbar d’argon [7].

HHG 31 33 35 37 39 41 43 45 47 49 51 53 55
Labsemmy | 023 | 0.60 | 134 | 272 | 4.03 | 445 | 465 | 449 | 425 | 398 | 3.68 | 3.40 | 3.18

Les dispersions atomique et électronique dans I’ Argon pour 4,5, = 1054 nm sont données par
Skatomic [mm™"1 = —q - 1.66 x 107 - P [mbar] - (1 — 1) 3)
et
Sketectronic [mm ™' = q(0.072 - < - P [mbar]) “

avec 7 le degré d’ionisation de 1’ Argon calculé en utilisant les taux ADK [8].
Le gradient de phase atomique qui joue un rdle important dans I’accord de phase est exprimé pour
les deux chemins quantiques par

kg, [mm ™" = aVI 6)

avec o = 2 x 107'*cm?/W pour le premier chemin quantique et o = 22 x 10~'* cm? /W pour le second
chemin quantique [9].

Le calcul de ces parametres en fonction du temps permet de déterminer la valeur de /.,;(¢) et du
signal harmonique. Le signal est ensuite intégré sur toute la durée d’impulsion séparément pour les
chemins 1 et 2. Sy (¢) total est la somme des deux contributions.

3. RESULTATS ET DISCUSSIONS

3.1. Influence de la longueur de cohérence sur le signal harmonique

La figure 1 présente la variation du signal total des harmoniques H31 et H55 en fonction de la pression
pour trois valeurs d’intensités laser : 1, 1.5 et 2 x 10" W/ecm?, zg = 5mm et z..;; = 2 mm. Cette figure
montre que nos simulations sont en bon accord avec les résultats expérimentaux publiés dans [1], le
signal harmonique croit bien exponentiellement avec la pression pour une large gamme d’intensités
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sur plusieurs ordres de grandeur jusqu’a une valeur d’environ 100 mbar. On reproduit également le fait
qu’une saturation du signal se produit a haute pression et haute intensité alors que le signal chute a haute
pression basse intensité. Notre modele ne permet pas la défocalisation du laser qui pourrait intervenir a
haute pression et haute intensité.
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Figure 1. Signal des harmoniques H31 et H55 en fonction de la pression pour trois valeurs d’intensité laser :
respectivement 1(«t), 1.5 (o) and 2 (x) 10'* W /cm?.

Pour expliquer I’origine de ces comportements nous avons étudié 1’évolution de /., et du signal
harmonique en fonction de la pression pour une basse intensité laser (ionisation faible dans le milieu
(1 ~ 0)) ; dans ces conditions la longueur de cohérence s’exprime comme :

T
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La figure 2 présente la variation analytique de /.,(t ~ 0) pour une basse intensité laser
(10" W/cm?) (équation (7)) et de Sy mg(t ~ 0) (équation (1)) en fonction de la pression pour H31,
zp = Smm et z..; = 2mm. Une augmentation importante de /., est observée jusqu’a P = 100 mbar
suivie d’une forte décroissance. Ce comportement dii a la dispersion atomique explique parfaitement les
résultats obtenus.

Le signal harmonique croit avec la pression et atteint sa valeur maximale pour une pression égale a
100 mbar pour laquelle la dispersion atomique compense la phase de Gouy, d’ou le meilleur accord de
phase. Pour des valeurs de pression plus élevées, le signal décroit suite a la décroissance de /..

3.2. Interférences destructives entre les dipoles harmoniques

Nous avons aussi montré que notre modele permet de reproduire les inflexions observées dans le
signal harmonique a basse intensité basse pression (comme le montre la figure 1 pour H55 et pour
une ionisation dans le milieu t ~ 0). Au cours de son augmentation avec la pression, la longueur de
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Figure 2. Signal de I’harmonique H31 en fonction de la pression (e), courbe de croissance quadratique (), longueur
de cohérence en mm.

cohérence passe par des valeurs pour lesquelles elle devient un sous multiple pair ou impair de la
longueur du milieu. Or en regardant le terme cos(ntlyeq/lcon) de I’équation (1) on remarque que le
flux harmonique se construit pour les longueurs de cohérence qui sont des sous multiples impairs de
Inea €t se détruit pour les sous multiples pairs [11]. L’étude de I’évolution analytique de la longueur de
cohérence montre que pour une certaine valeur de pression, /.., passe par la valeur 1 mm (la longueur du
milieu est /,,., = 2 mm). Pour cette valeur de pression il se produit des interférences destructives entre
les dipdles harmoniques, ce qui arréte 1’augmentation du signal. De&s que la pression ré-augmente, la
longueur de cohérence s’éloigne de la valeur 1 mm donc le signal reprend sa croissance exponentielle.

4. CONCLUSION

Dans ce travail nous avons montré que la théorie classique de la génération d’harmoniques d’ordres
élevés permet de reproduire et d’expliquer la croissance exponentielle du signal harmonique en fonction
de la pression dans les conditions expérimentales présentées dans la référence [1]. La croissance de
la pression fait augmenter la dispersion atomique qui vient a son tour compenser la forte focalisation
(zo = 5Smm), d’ou I’augmentation de la longueur de cohérence signe d’accord de phase dans le milieu.
Ceci provoque 1’augmentation du nombre de photons harmoniques. Ce travail a fait ’objet d’un
commentaire publié¢ dans le journal “Nature Physics” [10] et d’un article soumis a “New Journal of
Physics” ou nous avons présenté une étude plus détaillée de I’accord de phase dans la génération
d’harmoniques en fonction de la pression [12].
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