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Nouvelles sources photoniques VUV à pompage collisionnel 

B. Fontaine et M. Sentis 

IMFM-UM34 CNRS, Pôle Scientifique de Luminy, case 918,13288Marseille Cedex 09, France 

Abstract: Recent progress achieved in the international community on pulsed 
collisionally excited coherent and incoherent primary sources emitting at very short 
wavelength are reviewed. Enphasis is made on R g 2 rare gas excimers, rare gas-alkali 
and alkali-halogen ionic excimers, UV-VUV emissions from surface discharge, and 
long pulse high efficiency KrCI excimer laser (x = 222 nm). These systems are 
discussed as well as their perspectives and potential applications. 

1.- Introduction 

Depuis une quinzaine d'années la communauté scientifique des physiciens 
s'intéresse activement aux processus physiques pouvant mener à des émissions 
cohérentes et incohérentes intenses dans le domaine spectral de l'ultraviolet lointain et si 
possibles accordables en longueur d'onde. Ces recherches sont fortement motivées par 
d'importantes applications potentielles de ces sources dansées domaines aussi variés que 
le traitement des matériaux, la photochimie, la biologie, e tc 1 " 5 . 

L'objet du présent article est de présenter les progrès récents obtenus, au plan 
international, sur de nouvelles sources photoniques prometteuses émettant dans le 
domaine spectral de l'ultraviolet lointain (X-50-200 nm) à la suite de processus collisionnels 
induits dans des milieux gazeux à haute pression par une excitation au moyen de systèmes 
électriques ou optiques impulsionnels (faisceau d'électrons relativistesk décharge, faiscea^i 
de/ayons X). Le cas des lasers à exciplexes ou assimilés UV-VUV XeF ^XeCI , KrF , ArF , 
F2 étant traité dans un autre article du même numéro du J. de Physique", n'est pas abordé 
ici. Un effort particulier est fart sur la description des systèmes photoniques VUV suivants: (a) 
excimères de gaz rare R g 2 , (b) exciplexes ioniques gaz rare-alcalin R g + A , (c) exciplexes 
ioniques alcalin-halogène A + X , (d) sources photoniques issues d'une décharge sur une 
ferrite préalablement formée, (e) laser à exciplexes KrCI (X = 222 nm ) à rendement élevé 
en régime d'impulsions longues, (f) quelques autres sources VUV primaires. 

2. Excimères de gaz rares 

Après avoir donné de grands espoirs en tant que source cohérente accordable de 
grande puissance et rendement élevé dans le VUV au moment de leur découverte en 1973 
(excitation par un faisceau d'électrons relativistes puisé in tense ' 7 , 8 , les lasers à excimères 
de gaz rares ont montré rapidement leur limitations, celles-ci sont dues principalement à une 
photo ionisation à la longueur d'onde laser du niveau supérieur de la transition et à une 
destruction des miroirs par le flux VUV intense, ce qui réduit fortement l'énergie qu'il est 
possible d'extraire sous la forme d'un faisceau cohérent. Aussi, bien que. plusieurs 
émissions laser interjses aient été mises en évidence dans les années 1970 ( A r 2 à 120 nm, 
Kr2 à 132 nm, X e 2 à 172 nm) , il s'en est suivi un fort ralentissement des recherches sur 
ces systèmes dans les années 1980. Récemment un net regain d'intérêt est apparu pour ces 
systèmes comme lasers et, surtout, comme sources incohérentes à haut rendement. 

Une étude des lasers X e 2 * et Kr 2* excités par un faisceau d'électrons dans des 
conditions d'impulsions longues a relativement faible densité de courant a montré que bien 
que le rendement de fluorescence mesuré soit voisin de la limite théorique de 45-50%, le 
rendement du laser X e 2 ne dépasse pas 1%, par suite de la photo-absorbtion de l'excimère 
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et le laser Kr 2 est au voisinage du seuil d 'osci l lat ion' 9 ' 1 0 . Une autre étude, très récente, 
utilisant de l'argon à très haute pression (20-40 atm.), un faisceau d'électron à haute énergie 
et une cavité laser constituée d'un miroir en SiC et d'une fenêtre en MgFp a permis d'extraire 
une énergie et une puissance laser égales respectivement à 80 mJ et f§ MW en 5ns à mi-
hauteur La Fig.1 montre l'évolution P|(t) de l'émission du laser A r 2 en fonction de la 
pression pour une tension du canon constante. Enfin une étude théorique a mçptré la 
possibilité d'exciter efficacement les excimères Rg2 par décharge à haute pression 1 2 . 

Fig. 1 

Evolution dans le temps 
de la tension canon (a), 
et de rémission laser 
d e A r 2 à126nm, 
(b) P= 22 atm., (c) 23 atm. 
(d) 25 atm., (e) 35 atm., 
(f) 40 atm. 

-o too 3oo -o too 2oo (extraitdelaRef.11) 
TIME (nil TIME (m) 

Plusieurs études récentes ont montré expérimentalement que l'émission de 
fluorescence dans le VUV des excimères de gaz rares peut présenter des rendements 
importants (jusqu'à plusieurs dizaines de pour cent de l'énergie injectée dans la milieu) 
lorsqu'ils sont excités par des moyens aussi variés qu'une déchargé mjcro-onde • , un 
rayonnement synchrotron 1 5, une décharge à travers un diélectr ique" 1 6 ' 1 7 ou un faisceau de 
rayons X du rs 1 8 . Ces systèmes sont très attrayants comme source de photons VUV 
économiques et ont comme avantage supplémentaire de permettre un taux de répétition 
élevé. Ces systèmes font l'objet d'un autre article du même numéro du J. de physique . 

Plusieurs études d'excitation par décharge électrique de gaz rares en écoulement 
supersonique (détente adiabatique dans un jet et décharge à travers le col de la tuyère) ont 
été entreprises à l|L5uite de l'annonce en 1989 de l'obtention d'une émission laser à 126 
NM à partir de Ar 2 . Les tentatives pour reproduire ces expériences ont jusqu'à présent 
été infructueuses les expériences effectuées dans, les autres laboratoires ayant permis 
d'obtenir jusqu'à très récemment des émissjcjisjrjtenses ( S i + , etc.), mais pas d'émission 
ou une émissiorLtrès faibje de l'excimère Ar 2 . Cependant une émission stimulée VUV 
à partir de Ar 2 et Kr 2 a été obtenue en 1992 au Japon , ce qui peut relancer la 
controverse sur les possibilités d'obtenir un laser VUV à partir d'un jet supersonique de gaz 
rare excité par décharge. Les avantages d'un tel système seraient sa simplicité et un taux de 
répétition très élevé. La Fig. 2 représente le dispositif utilisé par T. Efthimiopoulos tandis que 
les Fig. 3 a et 3 b reproduisent respectivement les spectres d'émission VUV obtenus par K. 
Kurosawa lors de l'excitation par décharge de Ar et Kr dans une détente supersonique (jet 
libre). Enfin, des émissions de fluorescence UV intenses des halogénures de gaz rares et de 
XeO viennent d'être obtenues au moyen de l'excitation par décharge, dans une détente 
supersonique, de mélanges de gaz rares et de porteurs d'halogènes ou d'oxygène 2 3 . 
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Fig. 2 Schéma du dispositif 
utilisé dans la Réf. 20 

Fig. 3 Spectre d'émission VUV obtenu par décharge 
dans un jet supersonique, 
(a) argon, (b) Kripton (Réf. 24) 
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3. Excimères ioniques 
Une nouvelle classe de lasers à excimères basée sur les molécules d'excimères 

ioniques qui sont isoélectroniques aux excimères classiques a été D r o p o s é e en 1985 
indépendamment par R. Sauerbrey , N.G. Basov 2 6 et S. Iwata et une première 
modélisation détaillée de la cinétique de mélange de gaz rares et d'alcalins à haute 
pression et haute température a été effectuée 2 8. Le tableau T. I représente les 
isoélectronicités entre les excimères neutres et les excimères ioniques. Depuis, plusieurs 
laboratoires ont étudiés théoriquement, numériquement et expérimentalement ces 
systèmes. Ces études ont porté essentiellement sur les systèmes alcalin-halogène A + X et 
gaz rare-alcalin Rg + A crées par l'excitation, à haute température, de mélanges gazeux soit 
par un faisceau de rayons X mous créés par l'action d'un faisceau laser puisé de grande 
puissance crête sur une cible, soit par un faisceau d'ions, soit par un faisceau puisé 
d'électrons relativistes. L'excitation de ces systèmes, dont le niveau fondamental est 
dissociatif et le premier niveau excité relativement fortement lié, a permis d'obtenir un grand 
nombre d'émissions de fluorescence VUV-EUV. La durée de vie radiative de ces molécules 
ioniques est estimée à 1-1QO ns. Ces émissions sont souvent aussi intenses que les 
émissions des excimères R g 2 soumis à la même excitation à température ambiante. 
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T. I isoélectronicités entre les excimères neutres et ioniques 
de gaz rare (Rg), d'alcalins (A) et d'halogènes (X) 

L'excitation des halogénures d'alcalin CsF, RbF, KF, CsCI et Nal par un faisceau de 
rayons X mous à permis l'observation d'émissions VUV large bande intenses des composés 
d'un alcalin lourd et d'un halogène léger C s + F (x= 185 nm), R b + F (x=130 nm) et C s + C I 
(X=208 n m ) 2 9 " 3 2 . Il est à noter que les rayons X mous excitent relativement facilement les 
couches internes électroniques des molécules A + X qui vont participer à l'état excimère. La 
Fig. 4 représente le diagramme d'énergie de la molécule CsF, tandis que la Fig. 5 montre le 
spectre de fluorescence VUV de la même molécule excitée par des rayons X mous. Des 
études cinétiques et spectroscopiques détaillées ont été effectuées pour ces conditions. Les 
sections efficaces djàpsorption et d'émission stimulée ont été calculées dans le cas de 

r . 2 0 t _ . - 2,7 1 0 " 1 8 à x =18 K " r " ' 3 2 
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système A + X ont également été obtenues récemment lors de l'excitation de mélanges gaz 
rares- halogénures d'alcalins excités à haute ternnétature et haute pression par un faisceau 
d ' ions""- J ^ et par un faisceau puisé d'électrons 3 5 " 3 7 . JJes calculs Ab Initio des courbes de 
potentiel de ces molécules ont également été effectués 3 8. 
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Fig. 5 Spectre de fluorescence VUV 
de CsF excité par X (Ref 32) 
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L'excitation de divers mélanges de gaz rares et d'alcalins à haute température 
(T=700K) a permis d'observer un grand nombre d'émissions intenses d'excimères ioniques 
A r + A depuis la première mise en évidence expérimentale de l'existence d'une telle émission 
en 1989 a partir de X e + C s (x=161 nm) et X e + R b (X= 164nrri) au moyen d'un faisceau 
d ' i o n 3 9 " 4 1 , de rayons X m o u s 2 9 , d'un faisceau d 'é lec t rons 4 0 " 4 3 et très récemment d'une 
décharge à haute pression 4 6 . Ces études, entreprises souvent dans le but de réaliser un 
laser VUV accordable, n'ont pas encore abouti à une émission laser mais ont permis de 
progresser de façon importante dans la connaissance de la spectroscopie et de la cinétique 
de ces systèmes et notamment de montrer que l'état excimère est formé efficacement par 
des réactions à trois corps entre les atomes de gaz rares et d 'a lcal in 4 0 ' 4 7 - 4 9 . La Fig. 6 
représente schématiquement le diagramme d'énergie de la molécule XeCs. Récemment a 
été mise en évidence une des émissions intense à partir de K r + Rb (x= 134 nm) lore de 
l'excitation de mélanges Ar/Kr/Rb par un faisceau d'électrons en impulsions l o n g u e s 4 4 , 4 5 

et en impulsions courtes 4 2 . De nombreuses émissions des excimères ioniques R g + A entre 
60 et 80 nm ont été obtenues très récemment par K. Petkau 4 0 au moyen d'une excitation 
par faisceau d'ions. Ces émissions proviennent des excimères ioniques N e + L i , Ne + Na, 
Ne + K, Ne + Rb, H e + L i , H e + N a et He + K. Le tableau II représente les caractéristiques 
spectroscopiques de ces systèmes tandis que la Fig. 7 montre des spectres d'émission VUV 
de mélanges neon/alcalin à haute température excités par un faisceau d'ion. Des études de 
la cinétique des excimères ioniques R g + A sont en cours dans plusieurs laboratoires, une 
des difficultés importantes étant la connaissance des constantes de vitesse des réactions 
clef à température élevée. Ces études ont déjà permis de progresser notablement dans la 
connaissance de ces nouvelles molécules. Ainsi une constante de vitesse k= 6 1 0 " 3 0 cm 6 

s ' 1 a été mesurée très récemment pour la réaction à trois corps (Ar, Xe, Rb) de création de 
l'excimère ionique X e + R b lors de l'excitation par un faisceau d'électrons de mélanges Ar, 
Xe e l R b 4 3 . La section efficace d'émission stimulée de ces excimères ioniques est estimée à 
1 0 " ' 7 c m 2 , valeur deux ordres de grandeur supérieure à la section efficace d'absorption. Il 
n'a toutefois pas encore été possible d'obtenir d'émission laser à partir du système Rg + A. 

Fig. 6 énergie potentielle de X e + C s (Réf. 39) 
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4. Décharges de surface sur ferrite formée 

La création de plasmas froids et denses produits à l'aide de décharges de surface ou 
de fils explosifs a fait l'objet ces dix dernières années d'un certain nombre d'études 
intensives ayant pour but le développement de nouvelles sources de préionisation ou de 
pompage direct, par rayonnement dans le proche ultraviolet, l'ultraviolet du vide ou 
l'extrême ultra violet, de lasers à gaz puisés (exciplexes, laser à iode,.création de la 
molécule excitée O 2 0 A). Ceci a permis d'obtenir de nombreuses émissions laser de l'UV à 
l'infrarouge et en particulier une éneraje laser de 98 J sur XeF ( C-> A) à 490 nm (5J / I ) 5 0 et 
de 70 J sur XeF (B --> X) à 351 n m 5 0 - 5 1 avec un rendement d'environ 1% . On trouvera une 
excellente revue sur le ce type de lasers dans un ouvrage très récent dë V.S. Zuev 5 2 . 

Une nouvelle technique de création d'un plasma basée sur le principe d'une 
décharge électrique sur la surface d'une ferrite dite "formée" (création d'un filament amorphic 
(P = 1 0 5 Ohms/cm) sur une des facesde la ferrite (structure initiale polycristalline, p = 1 0 9 

Ohms/cm)), a été proposée en 1 9 8 7 5 3 ' 5 . Cette technique permet la création d'un plasma 
de surface émettant avec un rendement élevé dans un domaine spectral allant semble-t-il de 
l'ultra violet aux rayons X, (r; = 20 % dans la bande 140 -200 nm et 45 % dans la bande 140-
5000 nm) et cela pendant une durée de l'ordre de 2 à 5 /IS. Cette nouvelle approche a 
l'avantage essentiel par rapport à la technique des fils explosifs de pouvoir fonctionner en 
régime répétitif 5 3. La tension de seuil de formation du plasma est indépendante de la nature 
des gaz, de la pression et de la distance entre les électrodes placées à chaque extrémité du 
filament amorphe, ce qui n'est pas le cas des décharges de surface classiques (Téflon, 
A l 2 0 3 ). Le mécanisme détaillé de cette décharge de surface sur ferrite n'est actuellement 
pas connu. Les Fig. 8 et 9 représentent respectivement le processus de formation du 
plasma émetteur dans une décharge sur ferrite formée et un spectre d'émission UV-VUV. 

Fig. 9 Spectre de fluorescence UV-VUV type 
1.8 Evolution du plasma d'une décharge sur ferrite formée 

dans une décharge sur (Argon, 600 torrs)(extrait de la Réf. 58) 
ferrite formée (Réf. 54) 

Actuellement trois principaux axes de recherches sont développés concernant les 
décharges de surfaces sur des ferrites formées : (a) l'étude des caractéristiques du 
p lasma* 4 " 5 9 , (b) les possibilités d'utilisation de cette source comme générateur d'électrons 
de préionisation ou comme générateur de faisceaux d'électrons puisés relativistes ou de 
rayons X 6 0 , (c) les possibilités d'utilisation de cette technique comme source de pompage 
par photolyse UV-VUV de l a s e r s 6 1 ' 6 2 . Un certain nombre de lasers ont ainsi été réalisés 
récemment par cette technique: laser l 2 (D'-->A')° 1 , Laser XeF ( C --> A et B --> X ) ) 6 2 . On 
peut noter, en particulier, que l'étude fondamentale d'un plasma créé au moyen d'une 
décharge sur la surface d'une ferrite "formée" placée dans une cellule contenant différents 
gaz (Ar, N 2 , CF,,...) pour une pression pouvant varier de quelques 10" 6 torr à environ un bar 
est actuellement enterprise par plusieurs laboratoires dont le groupe Nouveaux Lasers de 
l'IMFM depuis 1990 5 8 ' . Ces recherches pourraient amener à la réalisation d'un laser à 
excimère répétitif de très longue impulsion (5 ^s) émettant dans le domaine spectral du bleu 
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vert ( XeF, C --> A) avec un rendement relativement élevé ainsi qu'une lampe flash 
accordable dans le VUV avec un rendement très élevé. Enfin, les recherches sur les 
possibilités des décharges de surface sur diélectrique5 , 6 3 " 6 6 et de plasmas créés par des 

techniques de dynamique des p l a s m a s 6 7 " 7 0 pour l'excitation de lasers puisés, sont 
actuellement également très actives. On peut noter, en particulier, que Yu. S. Protasov a 
obtenu très récemment une émission laser ayant une énergie de 3,5 joules à X= 292 nm 
(laser Br2) par pompage au moyen d'un plasmathermique ayant une température de 
brillance dans l'UV-VUV T b r = 35000-40000 K 6 9 - 7 0 . Ce type de laser à pompage 
photolytique large bande pourrait être étendu vers de plus courtes longueurs d'onde en 
utilisant d'autres molécules d'halogène (x= 157-342 nm). 

5. Laser KrCI en régime d'impulsions longues 

Les lasers à exciplexes excités par décharge sont de plus en plus utilisés dans les 
domaines scientifiques et techniques. Cependant l'emploi des circuits d'excitation 
"classiques", tel le circuit C-L-C, limitent les caractéristiques de l'émission laser (courte durée 
d'impulsion et rendement relativement faible). Le développement récent du laser XeCl (X= 
308 nm) à haut rendement (ij = 3-4 %) en régime d'impulsions longues (200 ns) a été permis 
par l'emploi d'une .riouyelle méthode d'excitation, la double décharge à commutation 
magnétique rap ide 7 1 " 7 4 . L'utilisation de ce type d'excitation entraîne, en plus de 
l'augmentation du rendement, une réduction des charges électrique, mécanique acoustique 
et optique sur les composants du laser ainsi qu'une amélioration de la qualité optique du 
faisceau par suite de I' augmentation d'un ordre de grandeur de la durée de l'émission laser. 
Enfin, l'augmentation de la durée d'impulsion permet une augmentation très notable de 
rénetgje laser UV qu'il est permis de transférer à distance au moyen de fibres optiques en 
s i l ice 7 5 , les phénomènes de destruction de la face d'entrée de la fibre, l'atténuation à deux 
photons et la formation de centres colorées limitant généralement la puissance optique UV 
instantanée qu'il est possible de transmettre à travers la fibre. Les applications de ce type de 
lasers sont nombreuses notamment dans les domaines de la médecine, du radar et des 
micro- techniques. Cependant les tentatives pour étendre ces lasers à impulsions longues 
vers de plus courtes longueurs d'onde n'ont pas jusqu'à très récemment donné de résultats 
satisfaisants, seul le laser KrF (x = 248 nm) ayant permis d'obtenir des impulsions longues 
mais avec un rendement beaucoup plus faible (< 1%) que celui du laser XeCl. 

Au cours de l'étude des lasers à exciplexes de grande puissance moyenne à 
impulsions très longues et rendement élevé, une émission laser à X = 222 nm (laser KrCI) en 
régime d'impulsions longues (AT= 180 ns à mi-hauteur) a été mise en évidence pour la 
première fois en décembre 1991 à l ' IMFM 7 6 , permettant ainsi d'augmenter d'un ordre de 
grandeur la durée d'impulsion de ce type de laser à très courte longueur d'onde. Au cours 
de ces expériences préliminaires mettant en oeuvre une préionisation par rayons X et une 
excitation par double décharge à commutation magnétique, une énergie laser de 115 mJ a 
été extraite de mélanges Ne/Kr/BCI 3 et Ne/Kr/HCI à P= 3 Atm., à partir d'un faible volume 
actif (V=25*2,6*1 cm 3 ) , à travers un miroir de 20 % de transmission. L'énergie et la durée de 
l'émission laser étaient sensiblement les mêmes en mode "commutateur magnétique" et en 
mode "charge résonnante". Le rendement par rapport à l'énergie stockée dans la ligne était 
de 0,85 % . Ce résultat nouveau peut avoir des retombées technologiques importantes, 
notamment pour les applications nécessitant le transfert d'énergies laser UV-VUV puisées 
importantes par fibre optique. En effet, les problèmes d'interaction laser-fibre limitent 
actuellement fortement la puissance laser instantanée disponible pour l'utilisation des lasers 
à exciplexes à très courte longueur d'onde (X < 308 nm). La possibilité d'un rendement 
laser élevé (ij > 1%), après optimisation de la cavité optique et du circuit de décharge, rend 
également très attrayant ce nouveau mode de fonctionnement du laser KrCI. 

6. Autres sources VUV primaires 

Parmi les sources primaires VUV-EUV pour lesquelles des progrès notables sont 
apparus récemment, on peut citer les systèmes excités par rayons X mous créés par l'action 
d'un faisceau laser puisé de grande puissance crête sur une cible, ou un système optique 
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original permet d'obtenir une relativement grande longueur de gain. Ce type d'excitation a 
permis d'obtenir la saturation de la transition laser pour de relativement faibles puissances 
de pompage dans les cas du laser Auger Xelll à 109 nm et du laser H 2 à 116 nm (bande de 
Werner) 7 7 . On peut citer également l'effet très favorable d'une excitation initiale de faible 
énergie sur l'excitation du laser Auger Xelll par faisceau d'X m o u s 8 0 . Le système NO excité 
optiquement à X= 157 nm par un laser F 2 en présence d'un champ magnétique, qui a déjà 

permis d'obtenir une émission cohérente à 218 et 226 n m 8 1 , peut permettre dans le futur 
d'obtenir plusieurs dizaines de raies laser entre 160 et 250 nm. Des progrès importants ont 
également été obtenus sur les lampes à halogénure de gaz rare en régime puisé ou continu 
excitées soit par m ic ro -ondes 8 2 ' 8 3 soit par une décharge puisée à travers un diélectrique , 
soit par une décharge cont inue 8 5 . Un rendernent de fluorescence important à X= 157 nm a 
été prédit pour F 2 excité par micro-ondes 8 6 . Enfin, des résultats notables ont été obtenus 
dans la miniaturisation des systèmes de production de faisceaux de rayons X mous intenses 
par laser puisé pour l'excitation de lasers EUV-VUV et le traitement des maté r iaux 8 7 ' 8 9 . 

7. Conclusion 

La présente revue des progrès récents obtenus au plan international sur nouvelles 
sources photoniques VUV, sans prétendre à l'exhaustivité, montre des résultats importants 
dans ce domaine très prometteur en terme d'applications potentielles. Ces progrès 
concernent autant les sources laser que les sources incohérentes large bande de 
rendement élevé. En particulier, les sources VUV à excimères et les nouvelles sources a 
exciplexes ioniques ainsi que les sources incohérentes à très grande bande spectrale 
apparaissent très prométeuses. Il reste cependant encore beaucoup de "physique" à faire 
dans ce domaine, notamment sur les sources à exciplexes laser ou fluorescentes. 
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