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Résumé: La production d’impulsions X ultra-bréves est une retombée importante de
’étude des plasmas produits par les lasers intenses de durée sub-picoseconde. Nous
présentons quelques applications de ce type de rayonnement a la fluorescence X, a la
spectroscopie de flancs K et & I’étude de la dynamique d’une réaction chimique avec une
résolution temporelle picoseconde.

1 Introduction

Depuis quelques années, la possibilité d’engendrer des impulsions laser ultra-bréves al-
lant d’une dizaine de picosecondes (107!'s) & quelques femtosecondes (10~'%s) a con-
sidérablement accru les moyens d’études dans de nombreux domaines de la physique
comme la physique non linéaire, la physique des solides et la physique moléculaire [1]. En
effet, les mécanismes de relaxation de vibration, de transfert d’énergie électron-réseau, et
les temps de fluorescence conduisent tous & des échelles de temps nettement inférieures &
la dizaine de picosecondes, pouvant aller jusqu’a la centaine de femtosecondes.

En physique des plasmas, c’est seulement trés récemment que des expériences d’inte-
raction utilisant des impulsions ultra-bréves ont été réalisées. Ceci a nécessité le dévelop-
pement de nouvelles techniques d’amplification [2] permettant d’atteindre des énergies
allant de quelques millijoules (en régime femtoseconde) au joule (en régime picoseconde)
qui autorisent la création d’un plasma sur une cible solide [3, 4].

La génération d’impulsions X ultra-bréves et intenses dans le domaine d’énergie au
dessus du keV [5, 6, 7], soit & une longueur d’onde inférieure & 1.25 nanometre, est une
retombée pleine de promesses de I’étude des plasmas ainsi créés. Quant aux applications,
le rayonnement X subpicoseconde produit par un plasma laser peut faire progresser de
nombreux domaines tels que la diffraction X résolue en temps, ’analyse dynamique des
matériaux et 1’étude de la cinétique des réactions moléculaires.
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2 Interaction laser ultra-bref et matiere

Les mécanismes de production d'un plasma dense et chaud par un laser intense dans
le régime d’impulsion sub-picoseconde ont été décrits précédemment [8, 9]. Nous rap-
pellerons briévement ici la physique de l'interaction laser-matiére en régime ultra-bref et
nous présenterons les performances actuelles des sources plasma-laser dans le domaine des
rayons X.

Le concept initial d’interaction en régime ultra-rapide répond a la nécessité de déposer
1"énergie du laser dans une région de densité électronique élevée. 1l est fondé sur la pos-
sibilité de chauffer la cible solide plus rapidement qu’elle n’a pas le temps de se détendre
durant l'interaction. La densité électronique typique dans un solide est de quelques
10Bem 3. Le champ électromagnétique pénétre dans le solide dense sous la forme d'une
onde évanescente sur une profondeur de &~ 10nm. En comparant la vitesse de détente
du plasma dans le vide {de l'ordre de la vitesse du son) avec ’épaisseur de peau, il
faut des impulsions laser de 'ordre de 100 femtosecondes pour que l’onde de détente du
plasma dans le vide ne parcoure pas plus que la profondeur de peau pendant la durée
de Dinteraction. En fait, la profondeur de cible effectivement chauffée est également
déterminée par la conduction thermique électronique qui évacue I’énergie vers l'intérieur
de la cible. Typiquement, I’épaisseur de la région fortement chauffée est de 'ordre de
guelgues centaines de nanometres, c’est & dire une dizaine de fois 'épaisseur de peau. La
température €lectronique dans cette région peut atteindre des valeurs proches de 500eV
pour des intemsités laser de 10'TW/cem?2.

L'émission thermique du plasma dans le domaine des rayons X est la conséquence
divecte de sa haute température. La durée de 1'émission thermique est contrdlée par
lez mécanismes de refroidissement du plasma decrits précédemment. Les lasers sub-
picosecondes présemtent un contraste impulsionnel difficile 2 maitriser. Le contraste
ment [imité 2 des valeurs de 1'ordre de 107°. Pour obtenir un rayonnement X d’une durée
comparalble & celle de Pimpulsion laser, il ne doit donc pas y avoir d’expansion de la cible
sous [effet d"une préimpulsion avant ’arrivée de I'impulsion laser principale.

Aug fortes intensités laser, les processus non linéaires tels que I'absorption résonnante
[10] ou Pefiet Brumel [11] convertissent une fraction importante de l'intensité laser en
électrons rapides. Ces électrous, peu sensibles aux collisions, peuvent sortir de la région
de formation et pénétrer en profondeur dans la cible ol ils éjectent des électrons liés des
conches intermes des atomes ou des jons. Si le temps de ralentissement des électrons rapides
est, inférienr & la durée de ["impulsion laser, la durée de 1’émission X des raies K¢ sera
pratiquernent égale a cette derniére. La position, la structure et la largeur spectrale des
raies de résonance et des rales satellites diélectroniques des ions des séries isoélectroniques
de I'hélium et de hydrogene étant sensibles aux paramétres du plasma, le spectre X nous
permet de mesurer Pétat d'ionisation du plasma ainsi que la densité et la température
électronique [12, 13, 14, 15].

En collaboration avec le Laboratoire d’Optique Appliquée de I’Ecole Nationale des Sci-
ences ef Techniques Avancées 4 Palaisean, nous avons initié, depuis 1989, un programme
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expérimental d'étude de I’émission X des plasmas créés par des lasers intenses dont la
durée d’impulsion est voisine de 100 femtosecondes.
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Figure 1: Comparaison de la brillance de différentes sources de rayonnement X.
Génération d’harmoniques (losanges), laser X (cercles) et onduleur synchrotron (trait
plein). Nos résultats expérimentauz sont représentés par des carrés.

Les études réalisées jusqu’a présent ont utilisé successivement un laser a colorants
(A=620nm, E=2mJ, 7=60fs) et un laser Titane:Saphir (A=800nm, E=50mJ, 7=120fs)
développés dans ce Laboratoire. La cadence de répétition de ces lasers est de 10 tirs par
seconde. L’intensité sur cible peut atteindre 10'8W/cm? avec une tache focale de quelques
microns de largeur & mi-hauteur, proche de la limite de diffraction. Une étude détaillée
des spectres obtenus & l’aide de ces plasmas et une calibration absolue de l'intensité
émise ont été menées & bien [7, 13, 14, 15]. Il nous a semblé intéressant de comparer
la brillance de cette nouvelle source de rayonmnement X bref et pulsé avec les sources
existantes. Les résultats expérimentaux en fonction du numéro atomique de la cible
(Al=13, Ca=20, Fe=26) sont reportés sur la figure 1. Nous avons comparé nos résultats
a ceux d'autres sources modernes de rayonnement X: un onduleur sur une machine &
rayonnement synchrotron, la génération d’harmoniques d’ordre élevé dans les gaz par
des lasers en impulsions bréves et le laser X. Les unités utilisées pour la brillance sont
bien adaptées aux caractéristiques de ’émission synchrotron. Du point de vue de la
cadence de répétition des impulsions X, les harmoniques et les plasmas laser peuvent
atteindre le kHz avec la technologie laser actuelle. Le laser X est limité a des cadences
trés faibles, de l'ordre du tir toutes les 30 mn. A brillance comparable, dans la gamme
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d’énergie supérieure au keV, les sources X par plasma laser en impulsions bréves présentent
I'avantage d’atteindre des durées d’émission sub-picosecondes comparées aux durées de
Pordre de 50 picosecondes de 1’émission synchrotron. Cet avantage devrait s’avérer décisif
pour les études de la dynamique de la réactivité moléculaire ot un photon laser visible
(pompe) excite un édifice moléculaire et un photon X (sonde) teste les changements de
structure ou de conformation a différents instants aprés la perturbation.

3 Quelques applications

3.1 Fluorescence X

Nous avons effectué la premiere démonstration de 'utilisation du rayonnement X produit
par un plasma laser femtoseconde en réalisant une expérience simple de fluorescence X
au dessus du keV. La technique de fluorescence X est utilisée de maniére courante aupres
des installations de rayonnement synchrotron pour I’analyse des matériaux.
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Figure 2: Schéma de la cible et signal de fluorescence X du calcium (raies Ko et Kf3)
photo-ionisé par le rayonnement X d’une source plasma-laser ultra-bréve de titane ¢ 4.5
keV.

Elle consiste a perturber 1’échantillon avec un rayonnement X suffisamment énergé-
tique pour photo-ioniser 1’élément atomique & sonder et & détecter la fluorescence X
résultante. Ne disposant pas encore de détecteurs sensibles aux rayons X avec une
résolution temporelle subpicoseconde, nous n’avons pas exploité, dans cette expérience,
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la brieveté de I'émission du plasma. Les résultats expérimentaux et une vue schématique
du type de cible utilisé sont présentés sur la figure 2. Notre but est de mesurer la flu-
orescence d’un échantillon de calcium (Z=20) ionisé par la raie Ko du titane (Z=22).
L’énergie de cette raie est située au-dessus du seuil de photoionisation du calcium neu-
tre. La source de rayonnement X est constituée d’une cible de titane, recouverte d’une
fine couche d’aluminium. Les électrons rapides créés par le laser en interaction avec la
couche d’aluminium pénétrent dans la couche de titane en produisant un rayonnement
Ko caractéristique a 4.5 keV. L’échantillon de calcium est placé immédiatement devant
la source. L’épaisseur de la source est optimisée pour empécher les é&lectrons rapides
d’atteindre Péchantillon. La figure 2 montre 'évolution du signal de fluorescence du cal-
cium, mesuré 3 1’aide de notre caméra a DTC refroidie, lorsque 1’on filtre plus ou moins
I’énergie des électrons excitateurs en augmentant 1’épaisseur d’aluminium. Le rapport
d’intensité de la rale excitatrice (T1i) et de la raie de fluorescence (Ca) et la réduction
de I'intensité de la fluorescence avec le filtrage d’aluminium sont en bon accord avec une
simulation numeérique par la méthode de Monte Carlo [7, 16].

3.2 Focalisation du rayonnement X et spectroscopie de flancs K

Actuellement, les meilleures performances atteintes pour I’intensité X émise par un plasma
produit par un laser sub-picoseconde, exprimée en nombre de photons par tir et par unité
d’angle solide, sont de I’ordre de 10*® — 10! pour une durée d’impulsion de 0.5ps.
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Figure 3: Schéma de principe d’une ezxpérience de spectroscopie de flanc K ou d’EXAFS
avec focalisation de la source X.

Ces valenrs sont encore insuffisantes pour pouvoir réaliser une expérience de diffraction
de Laue résolue en temps sur un échantillon de molécules biologiques. Plusieurs méthodes
existent pour améliorer ’'absorption du laser et augmenter le rendement de conversion en
rayonnement X. L’utilisation de cibles structurées sous forme de réseaux de diffraction
[17, 18] permet d’atteindre ce but en couplant une partie de 'onde incidente en une onde
de surface répondant aux conditions de résonance du réseau. Une autre voie consiste a
focaliser le rayonnement incident [19] & ’aide d’un cristal courbé elliptiquement; la source
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X et 'échantillon sont placés respectivement a chacun des foyers de ’ellipsoide défini par
la courbure du cristal. Un tel dispositif, dont le schéma de principe est donné sur la figure
3, permet de collecter un angle solide important et de focaliser le rayonnement sur une
tache focale de I'ordre de 50um [19].

Nous avons réalisé, en collaboration avec 1’équipe du Professeur Forster de Iéna, une
expérience de démonstration utilisant les propriétés focalisantes d’un cristal courbé, de
surface toroidale.
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Figure 4: Absorption du spectre du bismuth a 2.8 keV au voisinage du flanc K du chlore.

Une source X obtenue a ’aide d’une cible de bismuth {Z = 83) irradiée par 50mJ
d’énergie laser en 120fs est focalisée sur un échantillon de plastique chloré. Le rayon-
nement transmis & travers I’échantillon est détecté par une caméra a DTC. Les résultats
sont montrés sur la figure 4. On voit le spectre X du bismuth dans la région spectrale
2.7 — 2.9keV et le spectre transmis a travers la feuille de C H,Cl;. Le flanc K du chlore &
2.83keV est clairement visible. L’intérét de ce type d’expérience réside dans la possibilité
de perturber I’échantillon avec un laser visible ultra-rapide (voir Fig. 3) afin d’avoir acces
aux modifications de la forme spectrale du flanc K et des structures voisines (XANES
et EXAFS) qui renseignent sur les effets de corrélation et de conformation entre 1'atome
sondé et son environnement atomique.

Il faut noter qu’une expérience trés récente [20] & permis d’exploiter pleinement cette
idée dans le domaine de la physique moléculaire. La résonance de forme de SFg au
voisinage du flanc K du soufre est bien connue [21]. Elle se manifeste sous la forme d’un
pic d’absorption trés intense a une énergie trés légerement inférieure & celle du flanc K.
Elle est due & la proximité des 6 atomes de fluor (effet de conformation) au voisinage de
l’atome de soufre. La photo-fragmentation d’une telle molécule est trés rapide (< 100fs):
elle peut étre étudiée par la méthode pompe/sonde décrite précédemment. Un premier
laser intense produit une source X quasi-continue sur une cible de molybdéne (émission de
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la bande L) dont la durée d’émission mesurée (résolution temporelle & 2ps) est inférieure
3 3ps. Ce rayonnement traverse un jet de gaz de SFg avant détection & l’aide d’un film
X. Le jet est photo-dissocié par un deuxiéme laser rapide, synchrone du premier, dont le
délai par rapport au laser de production de la source X peut étre varié arbitrairement.
Les résultats [20] sont trés impressionnants et montrent que la durée de dissociation est
tres inférieure a la durée d’émission de la source X.

4 Perspectives et évolution

Des a présent, avec quelques millijoules d’énergie laser, nos résultats montrent que notre
source est plus brillante que le rayonnement synchrotron, dans la gamme de 1 a 10 keV.
Les autres sources performantes sont, quant a elles, limitées au domaine XUV. Avec
sa faible durée d’impulsion, notre source est adaptée aux applications demandant une
résolution temporelle meilleure que la picoseconde. Parmi celles-ci, on peut en distinguer
deux qui nous paraissent particulierement prometteuses: la mesure d’un diagramme de
diffraction de Laue d’un matériau cristallin sous choc avec une résolution temporelle
picoseconde et la mesure du changement de conformation moléculaire d’'une molécule
biologique perturbée par un rayonnement ultra-bref visible et sondée par la mesure du
“décalage chimique’ du seuil de photoionisation de la couche K de ’atome impliqué dans
la réaction, généralement un ion métallique tel le Fer. Pour la premiére application, une
expérience vient d’étre réussie & I’European Synchrotron Radiation Facility & Grenoble qui
démontre la possibilité d’enregistrer le diagramme de diffraction d’'un cristal moléculaire
complexe en mono-impulsion X, avec une résolution temporelle limitée & 50 picosecondes.
Dans la deuxiéme application, le nombre de photons disponibles actuellement avec notre
source conduit & un signal encore trop faible pour étre détecté. Compte tenu des énergies
laser bientdt accessibles et en tablant sur une augmentation du rendement de conversion
X résultant d’une meilleure optimisation de ’absorption de 1’énergie laser, un gain de
trois ordres de grandeur sur les intensités X peut étre espéré dans les prochaines années.
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