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R é s u m é : La production d'impulsions X ultra-brèves est une retombée importante de 

l 'étude des plasmas produits par les lasers intenses de durée sub-picoseconde. Nous 

présentons quelques applications de ce type de rayonnement à la fluorescence X, à la 

spectroscopie de flancs K et à l 'étude de la dynamique d'une réaction chimique avec une 

résolution temporelle picoseconde. 

1 Introduction 

Depuis quelques années , la possibi l i té d 'engendrer des impuls ions laser u l t ra -brèves al­

lant d ' une d iza ine de picosecondes ( 1 0 ~ n s ) à quelques femtosecondes ( 1 0 _ 1 5 s ) a con­

s idérablement accru les moyens d ' é tudes dans de nombreux domaines de la phys ique 

c o m m e la phys ique non l inéaire, la phys ique des solides et la phys ique molécula i re [1]. En 

effet, les mécan i smes de re laxa t ion de v ibra t ion , de t ransfer t d 'énergie é lectron-réseau, et 

les t e m p s d e fluorescence conduisent tous à des échelles de t e m p s n e t t e m e n t inférieures à 

la dizaine de picosecondes, pouvant aller j u s q u ' à la centaine de femtosecondes. 

E n phys ique des p la smas , c 'est seulement t rès r écemmen t que des expériences d ' in te ­

rac t ion u t i l i sant des impuls ions ul t ra-brèves ont é té réalisées. Ceci a nécessi té le dévelop­

pemen t de nouvelles t echniques d 'amplif icat ion [2] p e r m e t t a n t d ' a t t e ind re des énergies 

allant de quelques millijoules (en régime femtoseconde) au jou le (en rég ime picoseconde) 

qui au tor i sen t la c réa t ion d ' un p l a s m a sur une cible solide [3, 4]. 

La généra t ion d ' impuls ions X ul t ra-brèves et intenses dans le d o ma i n e d 'énergie au 

dessus d u keV [5, 6, 7], soit à une longueur d 'onde inférieure à 1.25 n a n o m e t r e , est une 

re tombée p le ine d e promesses de l ' é tude des p lasmas ainsi créés. Q u a n t aux appl ica t ions , 

le r a y o n n e m e n t X subpicoseconde p rodu i t par un p l a sma laser p e u t faire progresser de 

nombreux domaines tels que la diffraction X résolue en t e m p s , l 'analyse d y n a m i q u e des 

ma té r i aux et l ' é tude de la c inét ique des réact ions moléculaires . 
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2 Interact ion laser ultra-bref et matière 

Les m é c a n i s m e s d e p r o d u c t i o n d ' u n p l a s m a dense et c h a u d p a r u n laser i n t e n s e d a n s 

le r ég ime d ' impu l s ion sub-p icoseconde ont é t é décr i t s p r é c é d e m m e n t [8, 9]. Nous r a p ­

pe l le rons b r i è v e m e n t ici la phys ique de l ' i n t e rac t ion l a se r -ma t i è re en r ég ime u l t r a -b re f e t 

nous p r é sen t e rons les pe r fo rmances ac tuel les des sources p lasma- lase r d a n s le d o m a i n e des 

r ayons X . 

Le concep t in i t i a l d ' i n t e r a c t i o n en rég ime u l t r a - r a p i d e r é p o n d à la nécess i té de dépose r 

l ' énergie d u laser dans u n e région de dens i té é lec t ron ique é levée. Il est fondé sur la pos ­

s ibi l i té d e chauffer la cible solide p lus r a p i d e m e n t qu 'e l l e n ' a pas le t e m p s de se d é t e n d r e 

d u r a n t l ' i n t e r ac t i on . L a dens i t é é lec t ron ique t yp ique dans u n solide est de que lques 

1 0 2 3 e m ~ 3 . Le c h a m p é l e c t r o m a g n é t i q u e p é n è t r e d a n s le solide dense sous la fo rme d ' u n e 

o n d e evanescen te sur u n e profondeur de « lOram. E n c o m p a r a n t la v i tesse d e d é t e n t e 

d u p l a s m a d a n s le vide (de l 'o rdre de la vi tesse du son) avec l ' épa isseur d e p e a u , il 

fau t des impu l s ions laser de l 'o rdre d e 100 femtosecondes p o u r que l ' onde de d é t e n t e d u 

p l a s m a d a n s l e v ide n e p a r c o u r e pas plus que la p rofondeur d e p e a u p e n d a n t la d u r é e 

de l ' i n t e r ac t i on . E n fait, la p rofondeur de cible effect ivement chauffée est é g a l e m e n t 

d é t e r m i n é e p a r l a c o n d u c t i o n t h e r m i q u e é lec t ron ique qui évacue l ' énergie vers l ' i n té r i eur 

d e l a c ible . T y p i q u e m e n t , l ' épa isseur de la région fo r t ement chauffée est d e l ' o rd re de 

que lques cen ta ines de n a n o m e t r e s , c 'est à d i re u n e d iza ine de fois l ' épa isseur de p e a u . La 

t e m p é r a t u r e é l ec t ron ique d a n s c e t t e région p e u t a t t e i n d r e des va leurs p roches de 500eV 

p o u r des i n t ens i t é s laser d e 101TWjcm2. 

L ' é i o í s s í o i i t h e r m i q u e d u p l a s m a d a n s le d o m a i n e des r ayons X est la conséquence 

d i r e c t e «Je s a h a u t e t e m p é r a t u r e . La durée de l 'émiss ion t h e r m i q u e e s t con t rô lée p a r 

l e s tné raaûsn ies J e refroidissement d u p l a s m a déc r i t s p r é c é d e m m e n t . Les lasers s u b -

píoasetomdes p r é s e n t e n t u n c o n t r a s t e impu l s ionne l difficile à ma î t r i s e r . Le c o n t r a s t e 

d l a t e n s i t é e n t r e l ' i m p u l s i o n p r inc ipa le du laser e t le "p ied" de l ' impu l s ion est t y p i q u e ­

m e n t l i m i t é à d e s va leurs d e l 'o rdre de 1 0 - 6 . P o u r ob ten i r u n r a y o n n e m e n t X d ' u n e d u r é e 

croopasaMe à exile d e l ' impu l s ion laser , il ne doi t donc pas y avoir d ' e x p a n s i o n de la cible 

mm Fe i le t d'une p ieknpuls ion avant l ' a r r ivée de l ' impu l s ion laser p r inc ipa le . 

Aux for tes intensi tés laser , les processus n o n l inéaires tels q u e l ' abso rp t ion r é s o n n a n t e 

[MlJ ©ai Pefifef Bnimel [11] conver t issent u n e fract ion i m p o r t a n t e de l ' i n t ens i t é laser en 

é l e c t i o n s rapide»- Ces é lec t rons , p e u sensibles aux collisions, p e u v e n t sor t i r de la région 

d e f o n u a f i o B e t p é n é t r e r e n profondeur d a n s l a cible où ils é jec ten t des é lec t rons liés des 

couches ratternes d e s a t o m e s ou des ions . Si le t e m p s de r a l en t i s s emen t des é lec t rons r ap ides 

«si inférieur à l a d u r é e d e l ' impuls ion laser , la du rée d e l ' émiss ion X des raies Ka se ra 

p r a t í q n e m e o i éga le â c e t t e de rn iè re . La pos i t ion , la s t r u c t u r e e t la l a rgeur s p e c t r a l e des 

ra ies d e r é s o n a n c e e t des l a i e s sa te l l i tes d ié lec t roniques des ions des séries i soé lec t roniques 

d e l ' h é l i u m e t d e l ' hyd rogène é t a n t sensibles a u x p a r a m è t r e s du p l a s m a , le s p e c t r e X nous 

permet de mesurer l ' é t a t d ' ion i sa t ion d u p l a s m a ainsi que la dens i t é e t la t e m p é r a t u r e 

é l ec t ron ique [12, 1 3 , 14, 15]. 

E n co l l abora t ion avec le Labora to i r e d ' O p t i q u e App l iquée de l 'École N a t i o n a l e des Sci­

ences e t Techn iques Avancées à Pa la i seau , nous avons in i t ié , depuis 1989, u n p r o g r a m m e 
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expér imenta l d ' é tude de l 'émission X des p lasmas créés par des lasers intenses dont la 

durée d ' impuls ion 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 expérimentaux sont représentés par des carrés. 

Les é tudes réalisées j u squ ' à présent ont utilisé successivement un laser à colorants 

(A=620nm, E = 2 m J , r = 6 0 / s ) et un laser Ti tane :Saphi r (A=800nm, E = 5 0 m J , r = 1 2 0 / s ) 

développés dans ce Laboratoire . La cadence de répét i t ion de ces lasers est de 10 t irs par 

seconde. L ' in tens i té sur cible peu t a t t e indre lOlsW/cm2 avec une tache focale de quelques 

microns de largeur à mi -hau teu r , proche de la l imite de diffraction. Une é tude détai l lée 

des spectres obtenus à l 'aide de ces p lasmas et une cal ibrat ion absolue de l ' in tensi té 

émise ont é té menées à bien [7, 13, 14, 15]. Il nous a semblé intéressant de comparer 

la bril lance de ce t t e nouvelle source de rayonnement X bref et puisé avec les sources 

exis tantes . Les résul ta ts expér imentaux en fonction du numéro a tomique de la cible 

( A l = 1 3 , C a = 2 0 , Fe=26) sont repor tés sur la figure 1. Nous avons comparé nos résu l ta t s 

à ceux d 'au t res sources modernes de rayonnement X: un onduleur sur une mach ine à 

rayonnement synchrot ron , la générat ion d 'harmoniques d 'ordre élevé dans les gaz par 

des lasers en impulsions brèves et le laser X. Les uni tés utilisées pour la br i l lance sont 

bien adap tées aux caractér is t iques de l 'émission synchrotron. Du point de vue de la 

cadence de répé t i t ion des impulsions X, les harmoniques e t les p lasmas laser peuvent 

a t te indre le kHz avec la technologie laser actuelle. Le laser X est l imité à des cadences 

très faibles, de l 'ordre du t i r toutes les 30 m a . A brillance comparab le , dans la g a m m e 
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d ' é n e r g i e s u p é r i e u r e au k e V , les sources X p a r p l a s m a laser en i m p u l s i o n s b rèves p r é s e n t e n t 

l ' a v a n t a g e d ' a t t e i n d r e des d u r é e s d ' émi s s ion sub-p icosecondes c o m p a r é e s a u x du rées d e 

l ' o r d r e d e 50 p icosecondes de l ' émiss ion s y n c h r o t r o n . C e t a v a n t a g e d e v r a i t s ' avé re r décisif 

p o u r les é t u d e s d e la d y n a m i q u e d e l a r é a c t i v i t é mo lécu l a i r e où u n p h o t o n laser v is ib le 

( p o m p e ) e x c i t e u n édifice mo lécu l a i r e e t u n p h o t o n X ( sonde) t e s t e les c h a n g e m e n t s d e 

s t r u c t u r e o u d e c o n f o r m a t i o n à différents i n s t a n t s ap rès la p e r t u r b a t i o n . 

3 Que lques appl icat ions 

3.1 Fluorescence X 

N o u s avons effectué l a p r e m i è r e d é m o n s t r a t i o n d e l ' u t i l i sa t ion d u r a y o n n e m e n t X p r o d u i t 

p a r u n p l a s m a laser f e m t o s e c o n d e e n réa l i san t u n e expé r i ence s i m p l e d e fluorescence X 

a u dessus d u keV. L a t e c h n i q u e de fluorescence X est u t i l i sée de m a n i è r e c o u r a n t e a u p r è s 

des i n s t a l l a t i o n s d e r a y o n n e m e n t s y n c h r o t r o n p o u r l ' ana lyse des m a t é r i a u x . 

25um I0(jm 

F i g u r e 2: Schéma de la cible et signal de fluorescence X du calcium (raies Ka et Kß) 

photo-ionisé par le rayonnement X d'une source plasma-laser ultra-brève de titane à 4.5 

keV. 

El le cons i s t e à p e r t u r b e r l ' échan t i l lon avec u n r a y o n n e m e n t X su f f l samment éne rgé ­

t i q u e p o u r pho to - ion i se r l ' é l émen t a t o m i q u e à sonder e t à d é t e c t e r l a f luorescence X 

r é s u l t a n t e . N e d i s p o s a n t p a s encore de d é t e c t e u r s sens ib les aux r ayons X avec u n e 

r é s o l u t i o n t e m p o r e l l e subp icoseconde , nous n ' a v o n s p a s exp lo i t é , d a n s c e t t e expé r i ence , 



Cl-65 

la br ièveté de l 'émission d u p lasma. Les résu l ta t s expé r imen taux et u n e vue schémat ique 
du t y p e de cible util isé sont présentés sur la figure 2. No t re bu t est de mesure r la flu­
orescence d ' un échant i l lon de calc ium (Z=20) ionisé par la raie Ka d u t i t a n e ( Z = 2 2 ) . 
L'énergie de ce t t e raie est s i tuée au-dessus du seuil de photoionisa t ion du ca lc ium neu­
tre. La source de r ayonnemen t X est cons t i tuée d 'une cible de t i t a n e , recouver te d ' une 
fine couche d ' a l umin ium. Les électrons rapides créés par le laser en in te rac t ion avec la 
couche d ' a l u m i n i u m pénè t ren t dans la couche de t i t ane en produisan t u n r a y o n n e m e n t 
Ka ca rac té r i s t ique à 4.5 keV. L'échanti l lon de ca lc ium est placé i m m é d i a t e m e n t devant 
la source. L 'épaisseur de la source est opt imisée pour empêcher les électrons rapides 
d ' a t t e ind re l 'échanti l lon. La figure 2 m o n t r e l 'évolution du signal de fluorescence du cal­
cium, mesu ré à l 'a ide de no t re c améra à D T C refroidie, lorsque l 'on filtre plus ou moins 
l 'énergie des électrons exc i ta teurs en augmen tan t l 'épaisseur d ' a l umin ium. Le r appor t 
d ' in tens i té de la raie exc i ta t r ice (Ti) et de la raie de fluorescence (Ca) et la réduc t ion 
de l ' in tens i té de la fluorescence avec le filtrage d ' a lumin ium sont en bon accord avec une 
s imulat ion n u m é r i q u e pa r la m é t h o d e de Monte Carlo [7, 16]. 

3.2 Focalisation du rayonnement X et spectroscopic de flancs K 

Actuel lement , les meilleures performances a t te in tes pour l ' in tensi té X émise p a r u n p l a s m a 
produi t par u n laser sub-picoseconde, expr imée en n o m b r e de pho tons par t ir et par un i t é 
d 'angle solide, sont de l 'ordre de 1 0 1 0 — 1 0 1 1 pour u n e durée d ' impuls ion de 0.5ps. 

laser kHz 

CCD 

Figure 3: Schéma de principe d'une expérience de spectroscopic de flanc K ou d'EXAFS 

avec focalisation de la source X. 

Ces valeurs sont encore insuffisantes pour pouvoir réaliser une expérience de diffraction 
de Laue résolue en t e m p s sur un échanti l lon de molécules biologiques. P lus ieurs m é t h o d e s 
existent pour améliorer l ' absorpt ion du laser et augmen te r le r e n d e m e n t de conversion en 
r ayonnemen t X. L 'ut i l isa t ion de cibles s t ruc turées sous forme de réseaux de diffraction 
[17, 18] p e r m e t d ' a t t e i n d r e ce bu t en couplant une par t ie de l 'onde incidente en une onde 
de surface r é p o n d a n t aux condit ions de résonance du réseau. Une au t r e voie consiste à 
focaliser le r a y o n n e m e n t incident [19] à l 'a ide d 'un cris tal courbé e l l ip t iquement ; la source 
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X et l ' échant i l lon sont placés r e spec t i vemen t à chacun des foyers d e l 'e l l ipsoïde défini p a r 

la c o u r b u r e du c r i s ta l . U n te l dispositif, don t le s c h é m a de p r inc ipe est d o n n é sur la figure 

3, p e r m e t d e collecter u n angle solide i m p o r t a n t et d e focaliser le r a y o n n e m e n t sur u n e 

t a c h e focale d e l ' o rd re de 50ßm [19]. 

N o u s avons réal isé , en co l labora t ion avec l ' équipe du Professeur F ö r s t e r de Iéna , u n e 

expér ience d e d é m o n s t r a t i o n u t i l i san t les p ropr ié tés focal isantes d ' u n cr i s ta l cou rbé , de 

surface to ro ïda le . 

F igu re 4: Absorption du spectre du bismuth à 2.8 keV au voisinage du flanc A du chlore. 

U n e source X o b t e n u e à l ' a ide d ' u n e cible d e b i s m u t h (Z = 83) i r r ad iée pa r 5 0 m J 

d 'énerg ie laser en 1 2 0 / s est focalisée sur un échant i l lon de p l a s t i que chloré. Le rayon­

n e m e n t t r a n s m i s à t r a v e r s l ' échant i l lon est d é t e c t é pa r u n e c a m é r a à D T C . Les r é s u l t a t s 

sont m o n t r é s sur la figure 4. O n voit le spec t re X du b i s m u t h dans la région s p ec t r a l e 

2.7 — 2.9&eV et le spec t r e t r a n s m i s à t ravers la feuille de CHiC^- Le flanc K du chlore à 

2.S3keV est c l a i r emen t visible. L ' in té rê t de ce t y p e d ' expé r i ence rés ide d a n s la poss ib i l i té 

de p e r t u r b e r l ' échant i l lon avec un laser visible u l t r a - r a p i d e (voir F ig . 3) afin d 'avoi r accès 

aux modif ica t ions de la forme spec t ra l e du flanc K et des s t r u c t u r e s voisines ( X A N E S 

et E X A F S ) qui r ense ignen t su r les effets de cor ré la t ion e t de confo rmat ion e n t r e l ' a t o m e 

sondé e t son e n v i r o n n e m e n t a t o m i q u e . 

Il faut n o t e r q u ' u n e expér ience t rès récen te [20] à p e r m i s d ' exp lo i t e r p l e i n e m e n t c e t t e 

idée dans le d o m a i n e de la phys ique molécula i re . La résonance de fo rme de SF6 au 

vois inage d u flanc K du soufre est b ien connue [21]. El le se mani fes te sous la fo rme d ' u n 

pic d ' ab so rp t i on t rès in tense à une énergie t rès l égèrement inférieure à celle du flanc K. 

Elle est d u e à la p r o x i m i t é des 6 a t o m e s de fluor (effet de conformat ion) au vois inage de 

l ' a t o m e de soufre. La pho to - f r agmen ta t ion d ' u n e tel le molécule est t rès r a p i d e ( < lOO/s ) : 

elle p e u t ê t r e é tud i ée p a r la m é t h o d e p o m p e / s o n d e décr i te p r é c é d e m m e n t . U n p r e m i e r 

laser in t ense p r o d u i t une source X quas i -con t inue sur u n e cible de m o l y b d è n e (émiss ion de 

énergie du photon X (a.u.) 
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la bande L) dont la durée d 'émission mesurée (résolut ion t empore l l e « 2ps) est inférieure 

à 3ps. Ce r a y o n n e m e n t t raverse un j e t de gaz de SF6 avant dé tec t ion à l ' a ide d ' un film 

X. Le j e t est photo-dissocié pa r un deuxième laser rap ide , synchrone du p remie r , dont le 

délai pa r r a p p o r t au laser de p roduc t ion de la source X peu t ê t re varié a r b i t r a i r e m e n t . 

Les r é su l t a t s [20] sont très impress ionnants et m o n t r e n t que la durée de dissociat ion est 

très inférieure à la durée d 'émiss ion de la source X. 

4 Perspect ives et évolution 

Dès à présent , avec quelques millijoules d 'énergie laser, nos résu l ta t s m o n t r e n t que n o t r e 

source est plus br i l lan te que le r ayonnemen t synchro t ron , dans la g a m m e de 1 à 10 keV. 

Les au t re s sources per formantes sont , q u a n t à elles, l imitées au d o ma i n e X U V . Avec 

sa faible du rée d ' impuls ion , no t re source est adap tée aux appl icat ions d e m a n d a n t u n e 

résolution t empore l l e mei l leure que la picoseconde. P a r m i celles-ci, on peu t en d is t inguer 

deux qui nous para issent par t i cu l iè rement p romet t euses : la mesu re d ' un d i a g r a m m e de 

diffraction de Laue d 'un m a t é r i a u cristal l in sous choc avec u n e résolut ion t empore l l e 

picoseconde et la m e s u r e du changement de conformation moléculai re d ' une molécule 

biologique p e r t u r b é e par un r ayonnemen t ul t ra-bref visible et sondée pa r la m e s u r e d u 

"décalage ch imique ' du seuil de photoionisa t ion de la couche K de l ' a t ome imp l iqué dans 

la réac t ion , géné ra lemen t un ion méta l l ique tel le Fer. Pour la p remiè re appl ica t ion , u n e 

expérience vient d ' ê t r e réussie à l ' E u r o p e a n Synchro t ron Rad ia t ion Facili ty à Grenoble qui 

démon t r e la possibi l i té d 'enregis t re r le d i a g r a m m e de diffraction d ' un cris tal molécula i re 

complexe en mono- impuls ion X, avec une résolut ion tempore l le l imi tée à 50 picosecondes. 

Dans la d e u x i è m e appl ica t ion , le n o m b r e de pho tons disponibles ac tue l lement avec no t re 

source condui t à un signal encore t r op faible pour ê t re dé tec té . C o m p t e t e n u des énergies 

laser b ientôt accessibles e t en t a b l a n t sur une a u g m e n t a t i o n du r e n d e m e n t de conversion 

X résu l t an t d ' une mei l leure op t imisa t ion de l ' absorpt ion de l 'énergie laser, un gain de 

trois ordres de g randeur sur les intensi tés X peu t ê t re espéré dans les prochaines années . 

R e m e r c i e m e n t s : Nous t enons à saluer le travail des é tud ian t s qui nous on t aidés à ini t ier 

ce t ravai l : A. Rousse, F . Falliès et à remercier nos collègues du Labora to i re d ' O p t i q u e 

Appl iquée de P E N S T A / P o l y t e c h n i q u e : G. Gri l lon, G. H a m o n i a u x , A. Dos-Santos , A. 

Mysyrowicz et A. An toue t t i . Nos deux laboratoires sont financés par le C N R S . Ce t ravai l 

a été réalisé avec le s u p p o r t de la D R E T sous con t ra t 90 /057 et par l 'Union E u r o p é e n n e 

sous con t ra t "Grandes Faci l i tés" CHGE-CT93-0021 et sous con t ra t "Réseaux" C H R X -

CT93-0338. 
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