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«Etude de dynamiques de photoionisation résonante a
I'aide d'impulsions attosecondes»

Cette thése s'intéresse a la photoionisation de systémes atomiques et moléculaires en phase gazeuse a
I'aide d'’harmoniques d'ordre élevé, un rayonnement cohérent dans le domaine de I'extréme ultra-violet
(10-100 eV) sous la forme de trains d'impulsions attosecondes (1 as = 1018 s).

Dans un premier temps, les dynamiques électroniques au cours de l'autoionisation de gaz rares sont
étudiées par interférométrie électronique. L'autoionisation résulte de l'interférence entre un chemin
d'ionisation direct et un chemin résonant pour lequel I'atome reste transitoirement piégé dans un état
excité. L'amplitude de la transition associée a ces processus est accessible via des expériences de
photoionisation dans le domaine spectral (sur synchrotron par exemple), mais ce n'est pas le cas de la
phase qui est pourtant essentielle a la compréhension de la dynamique électronique. Nous avons développé
plusieurs méthodes interférométriques afin de mesurer la phase spectrale associée aux transitions
électroniques vers des résonances de Fano dans les gaz rares. A partir des informations dans le domaine
spectral, nous avons reconstruit pour la premiére fois la dynamique d'autoionisation ultra-rapide dans le
domaine temporel et observé les interférences électroniques donnant lieu au profil de raie asymétrique.
Dans un second temps, la photoionisation de molécules de NO est étudiée dans le référentiel moléculaire
et utilisée comme un polarimetre afin de caractériser completement |'état de polarisation du
rayonnement harmonique, et en particulier de distinguer la partie du rayonnement polarisée
circulairement d'une éventuelle partie dépolarisée. Nous présentons les résultats des mesures de
polarimétrie moléculaire dans le cas de la génération d’harmoniques par un champ a deux couleurs
polarisées circulairement en sens opposé. Ces études, complétées par des simulations numériques,
permettent de proposer des conditions optimales de génération de rayonnement harmonique polarisé
circulairement et contribuent a ouvrir la voie vers des études de dichroisme circulaire ultra-rapide dans
la matiere.
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