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Résumé

Les sources X-UV sont 'objet d’un développement important depuis une dizaine d’années.
Dans cette gamme spectrale, nous sommes maintenant capables de produire des sources
cohérentes, collimatées et de forte brillance. De telles sources ont des applications dans
I'imagerie médicale, la photolithographie, ou encore le diagnostic de plasmas denses...

Cette thése a été consacrée a la modélisation du laser X-UV "OFI", source X-UV étudiée
au LOA (ENSTA, Palaiseau). Ce type de laser X-UV est généré suite a I'ionisation d’un
gaz (Kr, Xe) par un laser infrarouge de forte puissance. Le plasma créé par cette interaction
constitue la source X-UV.

Le travail produit au cours de la thése a porté sur 'amplification d’un signal X-UV
injecté dans ce plasma. L’objectif était d’obtenir une analyse plus détaillée du profil spatio-
temporel du signal. Un nouveau code numérique 3D a alors été élaboré. Il utilise un modeéle
de transfert radiatif décrit par les équations de Maxwell-Bloch.

Les résultats du code ont d’une part montré que le profil temporel du signal X-UV
changeait considérablement au cours de I'amplification. Notamment il peut, a forte sat-
uration, révéler des pics d’intensité de trés courte durée (<100fs). La forte saturation ne
pouvant étre obtenue qu’avec un plasma de plusieurs centimetres de long, ceci nous améne a
considérer avec intérét les expériences utilisant le guidage du laser infrarouge, permettant la
création de tels plasmas. D’autre part, ’analyse de la structure du profil transverse du sig-
nal X-UV en sortie calculé a partir de ce méme code, nous a permis de mettre en évidence
que le plasma amplificateur agissait comme un filtre spatial sur I'impulsion X-UV injectée.






Abstract

The X-UV laser sources have been experiencing important development for about ten
years. In this spectral range, we are now able to produce highly coherent and intense
collimated sources which could have applications in medical imaging, photolithography, or
for the diagnostic of dense plasmas...

This thesis was dedicated to the modeling of the “OFI” X-UV laser, studied in the LOA
(ENSTA, Palaiseau). This type of X-ray laser is generated following the ionization of a gas
(Kr, Xe) by a high power infrared laser. The plasma generated by this interaction constitutes
the X-UV source.

The work produced during the thesis was about the amplification of an X-UV radiation
injected in the plasma. Its purpose was to provide a more detailled analysis of spatio-
temporal profile of the signal. Hence a new 3D numeric code has been developed. It uses a
radiative transfer model including the Maxwell-Bloch equations.

On the first hand, the results show that the temporal profile of the X-UV signal changes
significantly during the amplification. For example, it can reveal very short intensity peaks
(<100fs) at high saturation. As the latter can only be obtained with a plasma of several
centimeters long, the experimental scheme using the guiding of the infrared laser has to be
considered because it leads to the creation of such plasmas. On the other hand, the analysis
of the transverse profile of the X-UV signal at the exit of the plasma demonstrated that the
plasma amplifier acts as spatial filter of the injected X-UV laser pulse.






Table des matiéres

INTRODUCTION

I.1 PRESENTATION DES DIFFERENTS TYPES DE SOURCES X-UV COHERENTES

111
1.1.2
1.1.3

La génération d’harmoniques d’ordre élevé (HHG) . ... ..o
Le laser & €lectrons LIDres . oo v it e e e e e
Les 1asers XUV i e et e e e e e e

1.2 APPLICATIONS DU LASER XUV ...ttt e e e e
1.3 OBJECTIFS DE THESE ET TRAVAIL REALISE .. ..vtrtrtte e
1.4 ORGANISATION DES CHAPITRES . ... untet et

Chapitre 1: INTERACTION DU LASER DE POMPE AVEC LE

GAZ CIBLE

1.1  TIONISATION PAR CHAMP ...ttt e e e

1.1.1
1.1.2
1.1.3
1.1.4

Tonisation multiphoton (MPI) ... oo e
Tonisation par effet tunnel (TT) .. ..ottt i e et eees
Tonisation au-dessus de la barriere (ABI) ... .ottt e
Parametre de Keldysh . ...

1.2 APPLICATION AU CAS DU LASER X-UV ...t e

1.2.1
1.2.2

Modeéle d’ionisation UBILSE . .. v vttt e e e et e et e e e e e e
RESUIE LS « v vt et e e e e

1.3 CHAUFFAGE DU PLASMA PAR LE LASER DE POMPE ...ttt

1.3.1
1.3.2
1.3.3

Chauffage des €lectrons . ...t i e e i e e
Résultat OFT-0D . ..o e e e e e e et
Chauffage des 10nS . . .. oottt e e e e e e

1.4 CONCLUSTION ..ttt ettt et e e e e e e e e e et e e e e e e e et e e

Chapitre 2: PHYSIQUE ATOMIQUE DE L’ION LASANT
2.1 ETUDE DE LA STRUCTURE ATOMIQUE (SUPERSTRUCTURE) .............c.ccvvininnnn..

2.1.1
2.1.2
2.1.3
2.14
2.1.5
2.1.6

Introduction .. ... e e e e
Le potentiel central . ... ... . i e e
Fonction d’onde électronique dans un potentiel central ......... ... .. ... .. ... ...
Ajout d’un opérateur en perturbation ... ... .......i it e e
Diagonalisation de 'hamiltonien. ...... ..o i
Autres calculs de données faits par SUPERSTRUCTURE ........ ..ot

13

13
13
16
17

24
25
26



2.2 COLLISION ELECTRON=TON........uuutttnttt ettt e et 69

2.2.1 Interaction €lectIom-10M. . v v v vttt ettt ettt ettt e ettt et e ettt 69
2.2.2 Fonction d’onde du systéme & N 4+ 1 €lectrons. .. ..ottt it e 72
2.2.3 Matrices de Diffusion et de Transition ..........uuuuiiiiiiieiiiiiiiiiiieeeeeenns 73
2.2.4 Transitions entre niveaux de structure-fine ... ......ouii i inin it ieiennenenn. 74
2.3 RESULTATS DE MODELISATION ...ttt et e e e e e e e 75
2.3.1 Principaux NiveauxX atomIQUeES. .« v vu vttt ettt ettt et ettt e e e 75
2.3.2 Raie laser et conditions de 1aSage - . ..« v vttt ettt e 76
2.3.3 Autres transitions radiatives .. .v v vttt ettt it et e et e e e e 77
2.3.4 Schéma laser des ions KrIX et XelX ...ttt ittt ittt ieeeeeens it
2.4 CONCLUSTION . .tttt ittt e ettt e e e e e e e e 78
2.0 ANNEXE .. 79
Chapitre 3: CINETIQUE DU PLASMA CREE PAR OFI 81
3.1 INTRODUCTION ..ottt ettt et e et et e e ettt e ettt e ettt eanas 81
3.1.1 Evolution du degré d’ionisation et de la température électronique aprés OFI ............... 82
3.1.2 Evolution de la température ionique aprés OFL. ... ... . i 84
3.2 MODELES DE CINETIQUE OD .. ...ttt eaaaaaaineeeeen 87
3.2.1 Cinétique des populations atOmMIqUES . .. vttt ettt ettt e st e et et e et e e e eeeeeens 87
3.2.2 Cinétique des EleCtTOMS « v v vt ettt ettt et ettt et ettt e e e e e e 92
3.3 RESULTATS DU CODE OFI=0D .. ..ottt e e e 94
3.3.1 DescTiption dil COAE v vvvvttt ettt ettt ettt et ettt et ettt ettt e 94
3.3.2 Evolution du degré d’ionisation et de la température électronique............vvvvuunnn.... 95
3.3.3 Evolution de la FDE des GlectIons ... .vuuttttet ettt ettt et e e e e e et iiiiiiieeeeeeens 97
3.3.4 Evolution des populations atomiques de I'ion lasant . .. ..ouet ettt 98
3.3.5 Validité du modele 0D .. ..ottt e 110
3.4 CONCLUSTION . .tttt ittt e ettt e e et e e e e e e 114
Chapitre 4: TRANSFERT RADIATIF ET AMPLIFICATION DU
LASER X-UV 115
4 PRINCIPE ..ottt et e e e 116
4.1.1 Injection des harmoniques dans le milieu amplificateur ...........coeveeeeeeeiinnnn.... 116
4.1.2 Etude de 'amplification du laser X-UV ... .. ittt e e i e 116
4.2 PROPAGATION D’UN CHAMP ELECTROMAGNETIQUE DANS UN PLASMA CREE PAR
D L oot e e e 117
4.2.1 Equations de Maxwell générales . ..... ...ttt 117
4.2.2 Polarisation P et magnétisation M du miliet «.vveeeee e 118
4.2.3 Densité de charges p et de COUTANT J ... vtr ettt ettt e et 118
4.2.4 Equation de propagation du champ électrique dans un plasma créé par OFI............... 119

4.2.5 Susceptibilité diélectrique et relation de diSPersion .........ovvvverreennnennnnnnnnnnnnns 120



4.3 POLARISATION DU MILIEU D’IONS LASANTS INDUITE PAR UN CHAMP

ELECTRIQUE RESONANT .. ...ttt ettt e ee e e 121
4.3.1 Etude d’un dipole électrique dans un champ électrique variable.............ccoiuiinn. ... 121
4.3.2 Etude de la polarisation mMacrOSCOPIQUE .« ..ttt tttuneee e e et teieaee e e e ennnnnenns 123
4.3.3 Approche quantique de la polariSation . ..........c.eiiieeiin it i e 126
4.3.4 Réponse en fréquence de la polarisation . ........oeiiineiiin it 131
4.4 CINETIQUE DES POPULATIONS ATOMIQUES EN PRESENCE D’UN CHAMP X-UV
RESONANT ...ttt ettt ettt ettt ettt 134
4.4.17 MOdELE & 2 NMIVEATX « v v vt v vt e e ettt et e et e et e e et eeaeeeeneenenaeaneaeeeeeaneneeneens 134
4.4.2 Equations de l'inversion de population sans champ. .........oueirteeeennireeeennnnnnn.. 136
4.4.3 Equation de I'inversion de population avec champ ..........ovvviiiiiinnnnininnnnnnn. 137
4.5 EQUATIONS DE MAXWELL-BLOCH. .. ..ottt e 140
4.5.1 EqUations GENETALES . . . v vttt e 140
4.5.2 Cas particulier de I'impulsion HHG . ... ..ottt eeeiieeaeaannns 140
4.5.3 Equations de Maxwell-Bloch finales . .. ..ottt e 142
4.5.4 EmiSSion SPOMEAIIEE « .« vttt ettt et eeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeaaeaannaaanaannas 144
4.6 CONCLUSTION . .utttttt ettt ettt e e ettt e e e e ettt e e ettt 145
4.7 ANNEXE : APPROXIMATION ADIABATIQUE........c.uuiiiiiiiiteeaiiiieeennannnnn. 146
Chapitre 5: PROPAGATION DU LASER INFRAROUGE DANS LE
GAZ CIBLE (OFI-PROP) 149
5.1 DESCRIPTION DU MODELE PHYSIQUE . . o e e e e e 149
5.1.1  ApPProXimations . . .. eu vttt ettt ettt e e et et te et 149
5.1.2 Equation de Propagation . ....veeee ettt ettt e ettt ettt e e e et e ettt e 150
5.1.3 Conditions alix DOTAS .« . vt vtttttt ettt ettt ettt ettt e e et et e e 151
5.2  RESULTATS DU CODE OFI-PROP ... ...uouuetntiee e e e e 153
5.2.1 Propagation dans une cellule . ... ...uuuutttt ettt ettt ettt et 155
5.2.2 Résultats OFI-Prop dans une cellule .. ......ovuiiitit ettt eeeeens 156
5.3 PROPAGATION DANS UN TUBE CAPILLAIRE.........oiiiniiiiiiiiieeiiiiienenns 166
5.3.1 Etude analytigue ... .vveu ettt ettt ettt e e e e 167
5.3.2 Résultats OFI-Prop dans un capillaire. ... ..ottt etuuiien et iiiiiee e iiiaannns 170
5.4 CONCLUSTION . .tttt ittt e ettt e e ettt e ettt e ettt e et e 173
5.5 ANNEXE : RESOLUTION NUMERIQUE ........ccviinnnniiiiinnieeeeaanniiiiiiiennne. 173
Chapitre 6: RESULTATS DU CODE COFIXE MB 177
6.1 PRINCIPE DE LA MODELISATION . ...uontte et e e e e 178
6.1.1 Cadre du modele . ..ottt it it e e e e et e 178
6.1.2 Equations utilisées et grandeurs physiques calculées .. .....ouuereiiiinneeeeinnnnn... 179
6.1.3 Description du milieu amplificateur . .. ...ttt i i e e 179

6.1.4 Description de I'impulsion HHG . .. ... ittt ettt eeees 180



6.2 ANALYSE D ittt ittt e 181

6.2.1 Valeur des parametres de sSimulation . .......e ettt tuiinn et iiiiiee i, 182
6.2.2 Etude de I’évolution des variables au cours de la propagation..............covvuuunnn.... 183
6.2.3 Influence des temps de relaxation sur Pamplification ............ccoiiiieeeiniinnnnn.... 200
6.2.4 Influence des paramétres expérimentaux sur Vamplification ........................o.... 203
6.2.5 Analyses 2D et 3D . ...t 212
0.3 CONCLUSTION ..ttt et 221
CONCLUSION GENERALE ET PERSPECTIVES 223
ANNEXE : MODES DE PROPAGATION DANS LE VIDE 227
A1 MODE GAUSSTIEN ..ttt ittt ittt e e e e e e 227
A.2 MODES HERMITE-GAUSS ...\ttt ittt e e e e e e 230
A.3 MODES LAGUERRE=GAUSS ...\ttt it et et et e e e 231
A.3.1 Symétrie cylindrique . . . ..ottt e 231
AB.2 Cas ONBTAl . ..ottt e e 232

REFERENCES 233



Introduction

Cette theése a été consacrée a la modélisation de la physique atomique et du transfert

radiatif pour le laser X-UV. L’étude était portée sur un type de source X-UV en particulier,
le laser X-UV généré en mode injecté dans un plasma créé par OFL.
Dans cette introduction, je vais tout d’abord définir le contexte de ce travail, en faisant un
état de ’art des principales sources X-UV cohérentes étudiées jusqu’a ’heure actuelle. Puis,
je ferai part dans un deuxiéme point des enjeux qui ont guidé le déroulement de la theése
et du travail qui a été réalisé au cours de celle-ci. Enfin, je présenterai le contenu de ce
manuscrit qui est décliné en 6 chapitres.

I.1 Présentation des différents types de sources X-UV
cohérentes

La gamme de rayonnement X-UV est une gamme spectrale se trouvant entre 3 et 60nm.
Le laser X-UV OFI, qui fait 'objet d'une étude dans cette thése, n’est qu’un parmi plusieurs
procédés qui permettent, a I’heure actuelle, de créer une source de rayonnement X-UV co-
hérent.

I.1.1 La génération d’harmoniques d’ordre élevé (HHG)

Les sources HHG se sont beaucoup développées ces derniéres années. Elles sont produites
par linteraction d’un faisceau IR intense sur une cible solide ou gazeuse. Elles générent
des faisceaux X-UV possédant de bonnes qualités optiques : cohérent spatialement, avec un
bon front d’onde, et un champ polarisé. Leur principal avantage est de ne nécessiter qu'une
énergie relativement modérée du laser de pompe (quelques mJ), une intensité relativement
basse (< 10""W/ecm?) et de pouvoir fonctionner a haute fréquence. Certaines expériences
ont méme atteint la gamme spectrale de la fenétre de I'eau (2,2nm-4,4nm) [95].

I.1.1.1  Sur cible gazeuse

La théorie sur la génération d’harmoniques d’ordre élevé (ou HHG, High Harmonic Généra-
tion) sur cible gazeuse a été développée par L’Huillier [63]. Le principe de ’émission repose
sur 'interaction d’un champ fort avec les atomes du gaz. Il est 1ié & des effets non linéaires.
Il peut se comprendre dans un modeéle semi-classique comportant 3 étapes : 1’électron est
tout d’abord ionisé par effet tunnel par un champ E.M. infrarouge fort (laser), puis dans
une deuxiéme étape, va étre accéléré dans ce champ infrarouge en tant que particule libre.

13



Introduction

La polarisation du champ laser est choisie linéaire. En conséquence, sur une oscillation du
champ, I’électron va pouvoir faire demi-tour pour retourner vers son ion parent et interagir
avec lui. La troisiéme étape du processus est la recombinaison de 1’électron avec son ion par-
ent.

Ceci est une représentation spatiale de la génération d’harmoniques, dans une représentation
énergétique on peut considérer qu’au cours de ces 3 étapes, 1’électron va absorber un certain
nombre de photons Infrarouge (d’énergie hv). Lorsqu’il se recombine avec son ion parent, il
va réémettre cette énergie absorbé sous la forme d’un seul photon d’énergie N x hv (figure
L.1).

AMAAAS T |
AAAAA/ 1
it 3771
AAAAAS 1 ANAAA
““““ £7"~""7~~ Nxhv
AAAAASD
AAAAS |
W] ] -

niveau fondamental

Figure I.1: Schéma décrivant les processus atomiques responsables de la génération d’harmoniques

Le rayonnement harmonique généré a deux caractéristiques importantes : d’une part, il
est constitué d’un large peigne de pics d’intensité, conférant au spectre la forme de la figure
1.2, et dont la fréquence centrale de chaque pic est un multiple impair de la fréquence du
laser de pompe. Ce peigne peut contenir un trés grand nombre d’harmoniques. L’énergie de
coupure a haute fréquence est donnée par I’énergie maximale d’oscillation dans le champ IR
additionnée de ’énergie d’ionisation de ’atome parent.

La deuxiéme caractéristique trés importante est que le signal X-UV a une relation de
phase avec le laser de pompe IR. En effet 'ionisation se fait préférentiellement lorsque le
champ est maximal, c’est a dire pour une certaine valeur de la phase IR, et la durée du tra-
jet avant que I’électron ne se recombine, est fixé par cette phase. On montre par exemple
qu’il y a principalement deux types possibles de trajectoires : un chemin court et un chemin
long [62]. La relation de phase entre les signaux X-UV et IR, permet d’optimiser la config-
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Figure 1.2: Forme typique d’un spectre d’harmoniques

uration (focalisation, intensité et pression du gaz) pour qu'’il y ait un accord de phase entre
les différents points d’émission a l'intérieur de la cible [52]. On obtient alors une amplifi-
cation cohérente d’un signal X-UV. Notons que le signal X-UV étant émis directement par
I'interaction IR-atome, sa durée d’émission est de l'ordre de grandeur ou inférieure a celle
du faisceau IR, c’est a dire quelques dizaines de fs ou moins.

Le principal désavantage des sources HHG vient de la trés forte contrainte imposée par
laccord de phase avec I'IR. Ainsi par exemple, il est trés difficile de maintenir cet accord
de phase sur des longueurs supérieures & quelques mm et d’autre part on ne peut utiliser
des intensités IR tres élevées ou tres longues car l'ionisation du gaz induit rapidement un
désaccord de phase trop pénalisant. L’ionisation par effet tunnel étant un effet trés non-
linéaire, on comprend que 'optimisation d’une source HHG demande un savoir faire certain.
A trop faible intensité, le taux d’ionisation par effet tunnel est trop faible, et au-dela d’un
certain seuil, "ionisation du plasma détruit ’accord de phase. Les meilleurs rendements sont
obtenus avec des impulsions courtes, qui permettent de limiter 'effet de I'ionisation. Les
énergies sont typiquement de 'ordre du n.J.

En jouant sur la forme temporelle de 'impulsion IR, il est possible de modifier la fréquence
d’une harmonique d’une valeur égale a la moitié de la fréquence IR. Cela signifie que ’on peut
atteindre pratiquement toutes les fréquences couvertes par les harmoniques, et en particulier
une raie de KrIX ou de XelX.

1.1.1.2  Sur cible solide

En focalisant un faisceau laser IR intense a la surface d’une cible solide, on peut également
générer un rayonnement harmonique d’ordre élevé, consistant également en un peigne de pics
d’intensité dans le profil spectral. Dans le cas d’une cible solide, la fréquence des pics peut
étre un multiple pair ou impair de celle du laser de pompe. Avec un laser femtoseconde, les
premiéres expériences de HHG par laser femtoseconde (Ti-Sa) ont été faites dans le milieu des
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années 90 [102]. Le principe est le suivant. Le laser de puissance (IA* = 10"W.cm™2. um?
ou plus) va ioniser une fine couche de la surface du solide, et créer ce qu'on appelle un
plasma sur-critique, qui va étre capable de réfléchir le laser incident. Comme ce dernier
est focalisé avec un angle d’incidence, un gradient de densité transverse va se produire,
induisant une oscillation de la surface critique [64]. Ces oscillations vont constituer un mirosr
oscillant pour le laser incident, et sera responsable des effets linéaires (modulation de phase
du faisceau réfléchi) provoquant la génération d’harmoniques par les électrons. A noter que
pour ce processus soit efficace, les oscillations doivent se produire dans un régime relativiste
(vitesse des électrons oscillants proche de celle de la lumiére). Pour des intensités plus
faibles (~ 10'W.cm™2), ou le régime relativiste n’est pas atteint, un deuxiéme phénoméne
peut intervenir, qui se rapproche en fait de la génération HHG dans un gaz : sous le champ
du laser, en incidence oblique et en polarisation S, les électrons sont arrachés de la cible
solide, pour y retourner ensuite, suite a ’alternance du champ, avec une grande énergie. Ce
paquet d’électrons énergétiques va interagir avec le plasma sur-critique généré pour créer une
émission cohérente de sillage (F.Quéré et al [83)]).

Des expériences récentes montrent que ce processus peut avoir une grande efficacité et peut
donner lieu a la production d’un faisceau cohérent X-UV de 1 & 100u.J dans la gamme de
30 & 40nm ([96],[73] ). Un excellent contraste temporel pour I'impulsion IR est absolument
nécessaire, ce qui impose 'utilisation de dispositifs tels que des miroirs plasma [73] pour
obtenir un gradient temporel d’intensité autour du pic central le plus raide possible.

La génération d’harmoniques sur cible solide posséde des propriétés remarquables, en
particulier lorsqu’on dispose d’un faisceau IR de tres forte intensité et avec un trés bon
contraste. Au niveau des applications, une limitation importante concerne la fréquence et la
durée d’utilisation liée & la cible solide.

1.1.2 Le laser a électrons libres

Le Laser a électrons libres (LEL, en anglais FEL, Free Electron Laser) a été proposé pour
la premiére fois par Madey en 1971 [66]. Il se distingue des lasers a milieux amplificateurs
traditionnels basés sur les transitions atomiques, par le fait que le rayonnement X est issu
d’un rayonnement synchrotron.

Dans le schéma LEL, un paquet d’électrons relativistes est émis par un accélérateur de
particules. Ce paquet est ensuite introduit dans un onduleur consistant en une structure
magnétique périodique, a travers lequel les électrons vont acquérir une vitesse transverse os-
cillatoire et émettre un rayonnement synchrotron. Ce rayonnement va étre amené a interagir
en retour avec les électrons. La condition d’une cohérence du signal est que le paquet d’onde
soit en phase avec le rayonnement synchrotron émis. Pour cela, le paquet d’onde est mod-
ulé longitudinalement.

L’avantage de ce type de source est que le rayonnement X émis est de quelques ordres de

grandeur plus brillant que pour les sources X plus classiques. Mais surtout, toute longueur
d’onde peut a priori étre amplifiée, de l'infrarouge aux rayons X, alors qu’un amplificateur
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Onduleur

Cavité optique

Figure 1.3: Schéma d’'un LEL en configuration oscillateur (coupe longitudinale). Tiré de la these de
J.P.Goddet

classique est limité par les transitions atomiques. Plus récemment, il a été montré qu’on
pouvait encore améliorer les qualités de faisceau en injectant une source d’HHG dans la
structure magnétique [37]. Néanmoins, le coit des installations peut étre tres élevé car il
nécessite un accélérateur (le plus long existant fait plusieurs km) pour pouvoir créer les
¢électron relativistes. D’autre part, vu le nombre limité de lignes de lumiére, I'acces a ces
grosses installations est restreint.

Différentes installations LEL existent déja, comme l'installation FLASH en 2006, qui
a pu fournir un rayonnement de 6,5nm [81] proche de la fenétre de 'eau (2,2nm a 4,4nm).
Récemment également, le LCLS (Linear Coherent Light Source) a été mis en fonctionnement
sur I'accélérateur SLAC de Standford aux Etats-Unis [44]. C’est actuellement la source laser
X la plus puissante au monde. On notera également qu’en Europe, le XFEL européen a
DESY [14], & Hambourg, est en cours de construction et devrait étre opérationnel en 2014,
pour produire du rayonnement X tres intense.

1.1.3 Les lasers X-UV

Peu de temps aprés la démonstration de 'effet laser par Maiman en 1960 [67] utilisant
un milieu amplificateur de rubis, furent développés des lasers dans une gamme de longueur
d’onde allant de l'infrarouge (IR) a l'ultra-violet (UV). La gamme des rayons X n’a pu étre
atteinte avec les technologies de 1’époque. 1l existe deux raisons a cela. D’une part, 1’énergie
de transition entre les 2 niveaux lasants doit atteindre 100 & 1000eV, valeur & comparer avec
les énergies de liaison des atomes et molécules de 'ordre de quelques eV. Une telle énergie
de transition nécessite la création d’ions multichargés, o des transitions efficaces peuvent
étre trouvées, mais également un mécanisme de pompage trés énergétique (par exemple des
électrons libres de haute température). D’autre part, il est difficile de réfléchir les rayons
X a l’aide d’instruments optiques en raison de leur courte longueur d’onde. Les meilleurs
miroirs produits n’atteignent pour les rayons X qu’une réflectivité de 50% tout au plus en
incidence normale. Le signal ne peut donc plus étre réfléchi par des miroirs qui pourraient
le maintenir dans la cavité résonante, ce qui limite la longueur d’amplification. Pour qu'un
rayonnement X-UV puisse étre généré par effet laser, 'amplification doit donc se faire sur
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un seul trajet, ce qui signifie que le milieu amplificateur doit avoir un gain trés important
sur la distance que parcourt le rayonnement X en son sein.

Une amplification X-UV a été observée pour la premiére fois en 1970 [45] (A=11,74nm).

Mais il faut attendre ’avéenement des lasers de forte puissance dans les années 1980 et 1990
pour de puissantes sources laser X-UV cohérentes ne voient le jour. C’est tout d’abord &
I’aide d’installations dédiées a la physique de la fusion inertielle permettant de créer des ions
multichargés que les études de laser X-UV se sont développées. C’est en 1984 qu’on observe
une forte amplification & 20,6nm [68] a I’aide du laser le plus puissant de I’époque au LLNL,
le NOVA (10kJ).
Par la suite, les progrés réalisés sur les lasers de puissance et la physique des lasers X a
permis de diminuer 1’énergie nécessaire au pompage et en 1991 : le régime de saturation est
atteint sur la transition 3s-3p du germanium néonoide a 23,6nm [16]. Les nombreuses études
réalisées dans les années 90 ont permis d’améliorer sensiblement les conditions de pompage,
grace notamment a 'utilisation d’impulsion de courte durée ([105],[75]). Ceci a été possible
grace a la technique de dérive des fréquences (CPA, Chirped Pulse Amplification) appliquée
en 1985 dans les amplificateurs optiques [93]. Les lasers de pompe voient alors leur durée
d’impulsion réduite & quelques femtosecondes et leur intensité atteindre 102'W.cm ™2, sur
une surface de quelques dizaines de um?. Cela correspond & des puissances de I’ordre du
terawatt (10'21W) au pétawatt (10°W).

Les applications du laser X se sont développées en méme temps que les progrés réalisés
sur la source. A I'heure actuelle, de nombres installations de laser de puissance, comme
par exemple au LULI a I’Ecole Polytechnique (LULI2000 et 100TW), permettent de les
développer. C’est ainsi qu’on a pu démontrer des laser X dans I'investigation d’autres champs
de recherche fondamentale, comme la physique du solide [46], la physique des plasmas denses
[23] ou la physique des surfaces [47].

I.1.3.1 Meécanismes de pompage de I’inversion de population

Nous détaillons ci-dessous différents mécanismes de pompage qui ont été proposés depuis
le début des recherches sur le laser X-UV :

Pompage par recombinaison

Ce schéma de pompage a été proposé par Gudzenko et al en 1965 [41] pour le lasage
dans le domaine du visible, et c’est le premier & avoir été proposé, par Pert et Ramsden,
dans le domaine des rayons X [77]. Le laser X de recombinaison consiste a focaliser un laser
de puissance d’une durée de quelques ns a quelques centaines de ps (intensité de 'ordre de
10W/em?) sur une cible, et créer ainsi un plasma suffisamment froid pour que les électrons
libérés se mettent & se recombiner avec les atomes, ce qui va permettre de peupler les niveaux
d’énergie proches du continuum. Ensuite (voir figure 1.4), les électrons vont se désexciter
par cascades radiatives, période au cours de laquelle I'inversion de population se produit
entre les niveaux lasants. L’effet laser est observé pour des transitions du type An = 1 et
An = 2 dans les ions légers (6 < Z < 17) possédant un électron en sous-couche externe
(lithiumoide ou hydrogénoide). Pour avoir le plus grand nombre d’électrons recombinés
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possible, le processus de recombinaison & trois-corps doit étre dominant. Son taux étant
proportionnel & N3/T,, on a donc intérét a maximiser la densité du plasma et minimiser sa
température pour obtenir une inversion de population importante.

Recombinaison
" trois corps

Niveau fondamental de
I'état d'ionisation
omnelles radiatives = supérieur

——(ascades coll

Niveau supérieur

de la transition
Transition laser

Niveau inféneur

de la transition

Transitions radiatives rapides

Niveau fondamental de 1'ion kasant

Figure 1.4: Mécanisme de pompage par recombinaison

Il existe 2 maniéres de générer un laser par recombinaison : soit on focalise le laser de

puissance sur une cible solide, et le plasma créé se refroidit par détente adiabatique, soit on
le focalise sur cible gazeuse en créant de ’OFI (ionisation par champ).
Les meilleurs résultats ont été obtenus avec I’OFI, avec la raie Ly, du lithium hydrogénoide
(A=13,5nm). Un gain de 20cm™! a été mesuré sur une longueur de 2mm [74]. Néanmoins,
lefficacité du schéma par recombinaison est limité par le fait qu’il est difficile d’obtenir un
plasma froid, en raison des effets non linéaires indésirables [24]. Méme si les résultats ont été
obtenus avec une longueur d’onde relativement courte, les gains restent faibles (la plus courte
obtenue est de 5,4nm avec le sodium hydrogénoide [51], mais avec un gain de 2-4cm™1). C’est
pourquoi ce type de pompage a été depuis quelques années abandonné au profit du pompage
par excitation collisionnelle, qui a donné de meilleurs résultats en termes d’efficacité.

Pompage par excitation collisionnelle

Le schéma de pompage par excitation collisionnelle a été proposé en 1975 par Elton [33].
Une forte amplification a pu étre observée pour la premiére fois avec ce schéma en 1985 [68].
Le principe, illustré dans la figure 1.5, est le suivant. Le plasma est constitué initialement
d’ions se trouvant dans leur niveau fondamental, et d’un ensemble d’électrons chauds. Les
collisions entre les électrons et les ions vont provoquer de I'excitation collisionnelle, induisant
le peuplement des niveaux excités dont font partie les niveaux supérieur et inférieur de la
raie laser. On comprend ici que le niveau fondamental constitue un réservoir d’électrons
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et que c’est en provenance de ce niveau que les niveaux excités vont étre peuplés. Une
condition pour un pompage de la raie laser existe : 1’énergie des électrons de collision doit
étre supérieure a la différence d’énergie entre le niveau supérieur et le niveau fondamental.
L’inversion de population qui doit étre réalisée entre ces 2 niveaux peut étre induite de
plusieurs maniéres différentes : par un taux d’excitation collisionnelle plus important vers le
niveau supérieur, par la présence d’un taux de désexcitation radiative important du niveau
inférieur vers le niveau fondamental, ou alors simplement lorsque le degré de dégénérescence
du niveau inférieur est supérieur & celui du niveau supérieur.

Niveau supérieur de la transition

Transition
laser X
Excitation Niveau inférieur de la
collisionnelle transition
Transition

Radiative rapide

w

Niveau fondamental de l'ion lasant

Figure 1.5: Schéma de pompage par excitation collisionnelle

Les ions néonoides, nickeloides et palladiumoides sont utilisés pour ce schéma. La raison
est que ces ions possédent toutes leurs sous-couches complétes, et de ce fait sont tres stables
car difficiles a ioniser. Ceci permet d’obtenir des milieux amplificateurs de taille importante.
Les transitions utilisées pour produire 'inversion de population donnant ’effet laser sont une
transition 3p-3s pour les ions néonoides, 4p-4d pour les ions nickeloides et 5p-5d pour les
ions palladiumoides. Le numéro atomique Z de I'ion va déterminer la longueur d’onde de la
transition laser. Ceci nous offre une gamme de longueurs d’onde assez large, allant de 60 nm
a 3 nm pour la plus courte.

Pompage par photo-ionisation en couche interne

Il s’agit du schéma de pompage le plus ancien proposé pour le laser X, par Duguay et
Rentzepis en 1967 [29]. La proposition est qu’un "flash" de rayonnement X, intense et rapide,
émis par un plasma d’ions lourds, provoque la photo-ionisation d’électrons se trouvant en
couche K (qui est la couche la plus interne) dont un des niveaux va constituer le niveau
inférieur de la raie laser. Le niveau supérieur se trouvant dans une couche peu dépeuplée
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par l'ionisation, une inversion de population est créée. Les énergies de photon requises pour
ioniser en couche interne sont tres élevées. Elles atteignent 870eV pour le Néon, mais en
contrepartie, la longueur d’onde de transition laser est de 1,5nm alors méme que le néon
n’est ionisé qu’une fois, ce qui est d'un avantage indéniable.

L’inversion de population ne dure que quelques dizaines de femtosecondes, ce qui constitue
un atout car elle permettrait d’obtenir laser de durée trés bréve (10 a 50fs). Néanmoins,
c’est un probléme pour synchroniser le gain avec la propagation du rayonnement X a travers
le milieu amplificateur. D’autre part, le gain est limité par des effets parasites tels que 'effet
Auger. A ce jour, le schéma n’a pas encore été démontré expérimentalement et est toujours
en cours d’étude.

1.1.3.2 Amplification du laser X-UV

Le processus d’amplification est une étape importante car la source qui sera amplifiée doit
avoir des caractéristiques propres a celle des lasers : faible divergence, cohérences temporelle
et spatiale, forte brillance. Pour amplifier par émission stimulée, nous avons besoin d’une
source de rayonnement X-UV a la fréquence laser. Cette source de rayonnement peut étre le
milieu amplificateur lui-méme : en effet, ce dernier va émettre des photons par désexcitation
radiative (émission spontanée) des photons de la fréquence de la raie laser. On se trouve alors
dans le cas d’amplification de l’émission spontanée ou ASE (Amplification of Spontaneous
Emission). Cependant, les qualités de cohérence et de divergence du faisceau X-UV ne sont
pas optimales : I’émission spontanée est un rayonnement incohérent émis dans toutes les
directions. En revanche, si on y amplifie le rayonnement X-UV d’une source cohérente et
collimatée avant que ’émission spontanée ne se produise, les qualités du faisceau en sortie
du plasma s’en trouvent grandement améliorées. En ce sens, l'injection de rayonnement
harmonique (HHG) a montré de trés bons résultats au niveau de la qualité du faisceau
X-UV. Ce type de source tend d’ailleurs a se généraliser sur différents types de lasers X-UV.

1.1.3.3 Etat de ’art des lasers X-UV a pompage par excitation collisionnelle

Laser X-UV quasi-stationnaire (QSS)

La premiére expérience de laser X-UV a été réalisée avec un laser Infrarouge de longue
durée d’impulsion (nanoseconde) [55]. Avec cette durée, les lasers X-UV créés sont dits
quasi-stationnaires (QSS - Quasi Stationary State). En effet, les temps de vie des niveaux
atomiques de la raie laser sont beaucoup plus courts (de l'ordre de la picoseconde). La
création du plasma amplificateur consiste en la focalisation sur une cible solide d’un laser IR
de plusieurs centaines de Joules et quelques centaines de ps, sur une ligne de quelques cm de
long sur la surface.

Le laser X-UV QSS est la source X-UV cohérente la plus énergétique. Il a permis d’atteindre
la plus courte longueur d’onde en régime saturé [105]. Néanmoins, il requiert des installations
laser de grande taille, dont la cadence de tir est trés faible (1 tir toutes les 30 minutes). PALS
(Prague Asterix Laser System) est actuellement le seul laser QSS en fonctionnement dans
le monde, et est utilisé pour différentes applications. Il s’agit d’un laser a zinc néonoide
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émettant & 21,2nm [17]. Les impulsions laser X-UV produites possédent une énergie de
I’'ordre de quelques mJ, et une durée de ’ordre de 100ps.

Laser X-UV transitoire

Dans ce type de laser X-UV, deux impulsions d’intensité et de durée différentes sont
utilisées, de fagon a découpler I'ionisation du plasma de son chauffage. D’abord une impulsion
longue (centaine de ps) est dirigée sur une cible solide et crée le plasma (ions néonoides
ou nickeloides). Une seconde impulsion, de plus courte durée (quelques picosecondes), est
ensuite introduite et chauffe les électrons libres par Bremsstrahlung Inverse, ce qui a pour
effet de générer le pompage de la raie laser par excitation collisionnelle.

Le laser X-UV transitoire a été proposé pour la premiére fois en 1963 par Afanasev et
Shylyaptsev [2]. La premiére expérience réussie de ce type de laser a été effectuée en 1995
par P.Nickles et al [75].

Cette technique a permis d’obtenir des impulsions X-UV de courte durée : une durée
de 2ps a été mesurée a 13,9nm a partir de Pargent nickeloide [54]. Elle a surtout permis de
réduire ’énergie nécessaire au pompage, et donc la réalisation d’installations de plus petite
dimension et fonctionnant a des cadences élevées (10Hz). Un projet de l'université Paris-Sud
XI dédié a un laser X-UV de ce type a abouti récemment. Il s’agit de la station "LASERIX"
[86], opérationnelle depuis 2008.

Laser X-UV par décharge électrique

En paralléle des lasers X-UV créés par laser, il existe aussi des investigations sur des
lasers X-UV dont le pompage est réalisé¢ a ’aide de décharges capillaires. Le plasma est
obtenu a l'aide de décharges électriques de plusieurs kA générées sur quelques dizaines de
ns. Le premier laser X-UV du genre a été démontré par J.Rocca en 1994 et fonctionne a
46,8nm dans I’argon néonoide ([85],[101]). L’avantage de ce laser est qu’il peut produire des
impulsions de quelques mJ a une cadence élevée (4Hz), ce qui le rend tout a fait remarquable.
Néanmoins, il est pour I'instant limité par les grandes longueurs d’onde pour lesquelles il est
généré, ainsi que par les longues durées d’impulsion (~1ns).

Laser X-UYV par ionisation par champ (OFI)

Ce schéma dit d’ionisation par champ (en anglais OFI : Optical Field Ionization) est celui
qui a été étudié au cours de cette these. Il se base sur une ionisation par champ d’une cible
gazeuse par un laser infrarouge, trés intense (10'"W/cm?) et de tres courte durée d’impulsion
(T30fs), provoquant l'ionisation des atomes et la création d’ions lasants. Comme nous le
montrerons dans le chapitre suivant, pour que I’OFI se produise, I'intensité du champ doit
étre telle que ce dernier abaisse la barriére de potentiel, laissant s’échapper des électrons dans
le continuum par effet tunnel. Aprés leur libération, le laser IR va également provoquer le
chauffage de ces mémes électrons qui, par les collisions électron-ion (excitation collisionnelle)
vont produire I'inversion de population.

C’est en 1988 que le schéma OFT a été proposé par Corkum et Burnett [20]. Les ions lasants
argon néonoide (3p-3s, 46,9nm), krypton nickeloide (4p-4d, 32,8nm) et xénon palladiumoide
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(5p-5d, 41,8nm) (ionisés huit fois) ont été suggérés par Lemoff et al en 1994 [59], notamment
parce qu'’il s’agit d’une cible gazeuse (pour permettre & I’OFI de se produire sur un volume
de gaz important). Un an plus tard, la méme équipe observe pour la premiére fois une
amplification avec le xénon palladiumoide en prenant une polarisation circulaire pour le
laser de pompe [60]. Malgré plusieurs tentatives a travers le monde (KAIST en Corée,
Rutherford en Angleterre, Riken au Japon...), 'expérience n’a été reproduite que 5 ans plus
tard au LOA, avec un laser IR a 800nm, d’une durée de 35fs et d’une énergie de 330mJ [89].
Le régime de saturation a pu étre atteint pour la premiére fois. Par la suite, une saturation
de 'amplification a également pu étre observée avec le krypton nickeloide [90]. Enfin, des
études menées ont pu montrer que le laser X-UV OFI peut fonctionner avec une cadence de
10Hz [12].

Une fois ces premiers résultats obtenus, I’équipe du LOA s’est attelée a chercher quels
parameétres modifiaient les qualités amplificatrices du plasma créé par OFI. Il a pu étre mis
en évidence qu’elles dépendaient de la pression du gaz, mais aussi des caractéristiques du
laser de pompe, & savoir son intensité et sa polarisation. Il est notamment important de
maintenir les intensités requises du laser de pompe sur la distance de propagation la plus
grande possible dans le gaz cible, pour maximiser la longueur de milieu amplificateur. A ce
titre, l'utilisation de guides d’onde (tubes capillaires) induisant un maintien de I'intensité
du laser sur de longues distances, permet d’accroitre notablement cette longueur et, par
conséquent, les performances du laser [72].

Parallelement, il a été démontré que les amplificateurs OFI sont bien adaptés aux expéri-
ences d’injection d’harmoniques. Ils permettraient de combiner la courte durée et les qualités
optiques (polarisation linéaire, cohérences spatiale et temporelle, front d’onde de qualité) du
faisceau harmonique utilisé en tant qu’injecteur avec les forts gains contenus dans les plas-
mas de laser X-UV. Le schéma de laser X-UV en mode injecté a été proposé et démontré
pour la premiére fois par T.Ditmire en 1995 sur cible solide [28]. L’idée fut reprise au LOA
et adaptée & un amplificateur OFT collisionnel en 2004 [104]. Les avantages de cette méth-
ode et les améliorations de la source qui en découlent font que cette géométrie tend & se
généraliser sur toutes les installations visant & réaliser des lasers X-UV par laser-plasma.

1.1.3.4 Expérience du LOA (équipe de S.Sebban) du laser X-UV OFI en mode
injecté

Cette theése a été I'objet d'une collaboration avec 1’équipe de S.Sebban du LOA, qui
a trés largement contribué au développement du laser X-UV OFI produit par injection
d’harmoniques. Le dispositif expérimental est le suivant (figure 1.6 ci-dessous) : un laser
Titane-Saphir d’énergie élevée (~1Joule) et de durée ultra-courte (35fs) est produit en util-
isant la méthode du Chirped-Pulse Amplification. La majorité de I’énergie est allouée au laser
de pompe qui, introduite dans la cellule SXRL (ou tube capillaire) en polarisation circulaire,
provoque ’OFT et le chauffage des électrons libres. En paralléle, une partie de ’énergie ini-
tiale (quelques %) est utilisée pour générer en polarisation linéaire les harmoniques X-UV
(faisceau sonde) dans une cellule HHG. L’une des harmoniques doit étre calée sur la fréquence
de la raie laser pour pouvoir étre amplifiée. Ce rayonnement X-UV est ensuite injecté dans
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la cellule SXRL a l'arriére de I'impulsion de pompe pour étre amplifié. Le faisceau laser
X-UV amplifié est collecté en sortie de la cellule SXRL. L’avantage de générer les faisceaux
sonde (X-UV) et de pompe (IR) a partir d’'une méme source est que le temps de retard entre
ces 2 impulsions est parfaitement controlé.
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Figure 1.6: Schéma expérimental du laser XUV OFI en mode injecté de la Salle Jaune du LOA (ENSTA)

1.2 Applications du laser X-UV

Les applications qu’on peut trouver au laser X-UV OFI sont liés aux caractéristiques de
cette source : sa longueur d’onde, sa durée d’impulsion, son intensité et sa cohérence. Le ray-
onnement X-UV s’étend sur une gamme spectrale de 3 & 60nm. A ces longueurs d’onde, les
rayons ont un haut pouvoir pénétrant dans les milieux a relativement grande densité (proche
du solide). Dans le cas d’une propagation dans un plasmas par exemple, la densité critique,
au-dela de laquelle un rayonnement de cette gamme spectrale est absorbé dans un plasma,
est de lordre de 10?2 & 10%*cm™2 (proche de la densité du solide). Le laser X-UV OFT est une
source suffisamment intense ( ~108—10"W/cm?) pour interagir fortement avec la matiere, y
produire des effets non linéaires, ou encore avoir un bon rapport signal /bruit dans le rayon-
nement détecté en sortie d’une cible. Sa courte durée d’impulsion, de I'ordre de la picoseconde
(10712s), permet d’é¢tudier des dynamiques dont les temps caractéristiques d’évolution sont
du méme ordre de grandeur, comme les réactions moléculaires, ou plus grands, comme les
dynamiques macroscopiques (hydrodynamique, cinétique). Enfin, la cohérence temporelle
du faisceau X-UV OFI permet d’effectuer des expériences d’interférométrie (holographie)
alors que sa cohérence spatiale permet des expériences de diffractométrie, ce qui est intéres-
sant pour le diagnostic de cibles.

Avec de telles caractéristiques, le laser X-UV OFI est donc capable de sonder des dynamiques
réactionnelles dans les matériaux, plasmas et milieux biologiques. Dans le cas de milieux bi-
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ologiques il peut s’agir d’'imagerie de protéines, de structures d’ADN, de virus dans un milieu
aqueux, ou autres spécimens vivants. L’intérét du laser X-UV OFI notamment, est de pou-
voir observer ces spécimens vivants sans avoir besoin de traitement spécifique comme cela
est requis pour un microscope électronique.

I.3 Objectifs de thése et travail réalisé

Le travail de modélisation qui a été effectué au cours de la thése reprend des données
fournies par 2 codes qui décrivent ’évolution du milieu amplificateur dans ’espace et dans le
temps. Le premier code (OFI-Prop) traite sur 2 dimensions la propagation du laser infrarouge
dit "laser de pompe" dans le gaz cible et ionisation (OFT) qu’il y produit : il permet de
décrire la répartition des populations ioniques du milieu amplificateur. Il est une version
modifiée du code PROPAGATE développé dans le groupe de G.J.Pert (voir par exemple
these de L.M.Upcraft [97]). Les résultats obtenus & partir de ce code sont présentés dans le
chapitre V. Le second code (OFI-0d) modélise I’évolution en un point donné des populations
atomiques apres passage du laser de pompe, en fonction notamment des caractéristiques de
ce laser et de la pression du gaz cible. Il se base sur le code BREAKDOWN développé
également par ’équipe de G.J. Pert [97]. Ses résultats sont pour la plupart décrits dans le
chapitre III. Un premier travail a consisté a coupler ces deux codes et nous a permis d’obtenir
la description spatio-temporelle des populations atomiques en tout point du plasma et a tout
instant apres OFT.

Un premier code nommé COFIXE, antérieur a cette thése, avait été développé dans
I’équipe ITFIP du LPGP pour traiter 'amplification du laser X-UV OFI généré par ampli-
fication de I’émission spontanée (régime ASE). Il est basé sur 'approximation adiabatique,
c’est-a-dire qu’il n’est applicable que si le temps caractéristique de variation de I'amplitude
du champ X-UV est long devant les temps caractéristiques de la cinétique du processus
d’amplification. Cette approximation n’est plus applicable dans le cas de I'injection d’une
impulsion HHG qui a une durée (~35fs) beaucoup plus courte que le temps de réponse du
milieu amplificateur (1 & 10ps selon la pression du gaz cible). L’objectif de cette thése a
donc été, tout d’abord, de s’affranchir de ’approximation adiabatique pour pouvoir traiter
Iamplification d’un signal de trés courte durée. Un autre point important était de pou-
voir étudier la cohérence spatiale et temporelle qui ne pouvait étre traité correctement avec
I’approximation utilisée par COFIXE. Notre choix s’est donc porté sur les équations de bases
de l'interaction laser-atome que sont les équations de Maxwell-Bloch. Une contrainte forte
de notre modélisation est de devoir s’appliquer directement a une situation expérimentale
qui possede de nombreux parameétres ajustables et dont les cibles peuvent avoir de grandes
longueurs. Ceci nous a imposé de faire un certain nombre d’approximations qui seront
décrites dans ce manuscrit. L’accent a été mis sur la confrontation avec les résultats expéri-
mentaux. C’est pourquoi les caractéristiques des codes développés ont aussi été définies en
fonction des diagnostics mis en place sur les expériences.

Dans ce travail de thése, toutes les confrontations avec des données expérimentales se sont
rapportées aux expériences réalisées sur 'installation laser "Salle Jaune" du "Laboratoire
d’Optique Appliqué" de TENSTA & Palaiseau par 1’équipe de S. Sebban. Les codes que nous
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avons développé ont été utilisés par cette équipe pour interpréter leur résultats. Ces analyses
sont reportées en détail dans les théses de Jean-Philippe Goddet et de Fabien Tissandier, c’est
pourquoi nous ne donnerons que les principaux enseignements des résultats expérimentaux.

I.4 Organisation des chapitres

Comme nous venons de le voir, la génération du laser X-UV OFI en mode injecté est mod-
élisée en plusieurs étapes (ionisation et chauffage, cinétique, et amplification). Les chapitres
de cette thése sont organisés de maniére & décrire successivement chacune de ces étapes
(cette description comprenant physique, modeéles et résultats), puis a présenter les résultats
globaux qu’a fourni le code créé au cours de la thése. Ils décrivent donc plus précisément :
l'ionisation par champ (OFI) et le chauffage par le laser de pompe (1) ; la physique atom-
ique de l'ion lasant (2) ; la cinétique du plasma apres OFI (3) ; le transfert radiatif et
I"amplification du laser X-UV utilisant les équations de Maxwell-Bloch (4) ; la propagation
du laser de pompe dans le gaz cible (5) fournissant des données spatiales sur le milieu am-
plificateur pour la modélisation de ’amplification ; enfin, les résultats principaux de cette
theése sur la modélisation de 'amplification d’une harmonique X-UV (6).

- Chapitre 1 : Dans ce chapitre est étudiée I'interaction du laser de pompe avec les
atomes du gaz cible. Cette interaction génére premiérement de l'ionisation par champ (OFT),
puis un chauffage des électrons et des ions du plasma une fois créé (ATI). Aprés avoir exposé
les éléments théoriques sur lesquels se reposent la modélisation de ces phénomeénes, j’illustre
les résultats du code OFI-0D sur I’OFI et ’ATI dans les cas d’un gaz cible de Krypton et de
Xénon.

- Chapitre 2 : Il est consacré a la physique atomique de 'ion lasant. Les données de
physique atomique qui ont été introduites dans le code OFI-0D pour calculer les populations
atomiques aprés OFI ont été apportées par les codes SUPERSTRUCTURE et Distorted-
Wave, grace a la collaboration avec Jacques Dubau. Je retrace donc I’essentiel des modeéles
introduits dans ces codes et expose les résultats obtenus pour les ions lasants Kr®" et du
Xedt, qui ont formé la base de données atomiques pour traiter 'amplification.

- Chapitre 3 : Apreés avoir étudié 'ionisation du plasma, son chauffage, et la physique
atomique de l'ion lasant constituant le milieu amplificateur, ’étape suivante est d’étudier
la cinétique du plasma aprés OFI. Par cinétique du plasma, on comprend & 1’échelle micro-
scopique, I’évolution de I’énergie des électrons (fonction de distribution) et des ions (tem-
pérature ionique), des populations ioniques, et des populations atomiques de 'ion lasant. A
I’échelle macroscopique, il s’agit de 1’évolution des variables telles que 1’énergie interne du
plasma, son volume ou sa pression. Tous ces éléments de cinétique ont une influence plus
ou moins importante sur I'amplification. Nous déterminerons si certaines de ces grandeurs
physiques peuvent étre supposées constantes ou uniformes. Les données qui sont utiles pour
la suite de la modélisation sont principalement celles sur les populations des niveaux lasants,
qui permettent notamment de déterminer le gain du milieu amplificateur. Tout au long de
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ce chapitre, je présente les résultats fournis par le code OFI-0D sur ces éléments de cinétique,
appliqués aux cas du Krypton et du Xénon.

- Chapitre 4 : 1l est consacré a la partie qui a fait I'objet de plus de développement
au cours de la these : le transfert radiatif du laser X-UV au cours de sa propagation dans
le milieu amplificateur. Le nouveau code COFIXE MB élaboré pendant la these utilise les
équations de Maxwell-Bloch & 2 niveaux atomiques effectifs. Elles permettent de décrire
I’évolution du champ électrique et de I'inversion de population en tout point du plasma au
cours de 'amplification X-UV, mais aussi celle de la polarisation, réponse du milieu au champ
X-UV. En effet, cette polarisation (somme des moments dipolaires de tous les ions lasants),
dans le modeéle de Maxwell-Bloch, indique précisément le niveau d’émission instantané de
chaque parcelle de plasma au cours du temps. L’accent est mis sur le développement des
équations de Maxwell-Bloch & partir des éléments de cinétique et de physique atomique
décrits dans les chapitres 2 et 3.

- Chapitre 5 : La propagation du laser de pompe a travers le gaz cible est étudiée. La
répartition de l'intensité du laser de pompe dans le gaz, calculée par le code OFI-Prop, est
une donnée importante car elle détermine la répartition des populations ioniques méme et
donc le volume de milieu amplificateur créé. Tout d’abord, j’expose le modele de propagation
2D qui est utilisé par OFI-Prop. Ensuite, une étude sur 'optimisation de la taille du milieu
amplificateur est réalisée dans les cas d’une cellule de gaz et d’un tube capillaire. Les
résultats d’OFI-Prop permettent de déterminer les valeurs optimales des parameétres influant
la propagation.

- Chapitre 6 : Dans ce dernier chapitre, nous montrons les résultats sur ’amplification
X-UV obtenus en combinant les trois étapes d’ionisation de cinétique et d’amplification.
Une premiére section concerne les aspects 1D de ’amplification, a savoir I’évolution du profil
temporel et du profil spectral du signal X-UV en fonction de la distance d’amplification sur
I’axe z. Les particularités de cette amplification sont dégagées et décryptées. Une seconde
section décrit les simulations a 2 dimensions de I'amplification X-UV, pour lesquelles on
a introduit les données du code OFI-Prop sur la propagation du laser de pompe. Des
conclusions en sont tirées sur 1’évolution de I’énergie d’'impulsion au cours de la propagation,
mais également sur le profil radial du signal. La troisiéme et derniére section est consacrée
aux résultats de simulations & 3 dimensions, qui permettent de modéliser I’amplification

a partir de données sur le profil spatial de I’harmonique X-UV issues du senseur de front
d’onde.
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Chapitre 1
Interaction du laser de pompe avec le
gaz cible

Cette partie est consacrée a I’étude des phénomenes se produisant lorsque le laser de
pompe est injecté dans le gaz cible, lequel deviendra le siége de I'amplification du laser
X-UV. Le laser de pompe est une impulsion laser Infrarouge (A = 810nm) de trés haute
intensité (I ~ 10"W.cm™2), de durée extrémement courte (7 = 35fs) et d’énergie totale de
I’ordre du joule. Il va étre responsable de 'ionisation par champ du gaz cible, et du chauffage
des électrons libres et des ions engendrés par cette ionisation.

L’étude de ces 2 phénomeénes est d’'importance car ils déterminent 1’état initial des partic-
ules du plasma apres passage du laser de pompe, a savoir, le degré d’ionisation et 1’énergie
cinétique des ions et des électrons libres. Ces données nous serviront de base pour la de-
scription de I’amplification X-UV.

Dans ce chapitre, nous nous consacrerons donc successivement a 1’étude de 'ionisation
du gaz et de son chauffage par le laser, en dégageant des modeéles permettant de déterminer
I’état du plasma apres le passage du laser. Nous appliquerons ces modeles aux gaz de xénon
(Xe) et de krypton (Kr), qui sont utilisés dans les expériences de laser X-UV en tant que
milieux amplificateurs.

1.1 Ionisation par champ

L’ionisation par champ ou OFI (Optical Field Ionization) se définit comme 1'ionisation
induite par la propagation d’un champ intense dans un milieu transparent (généralement un
gaz), c’est-a~dire dont I'énergie d’ionisation ¢; des atomes est bien supérieure a la fréquence fiw
des photons incidents. Le phénoméne d’ionisation par champ est observé a partir d’intensités
laser T ~ 10"°W/cm?.

Rapidement apres la découverte des lasers au début des années 60, la communauté scien-
tifique s’est intéressée & l'interaction d’un laser de puissance avec la matiére. La théorie sur
I'ionisation par un champ variable a été développée par Keldysh en 1965 [53]. Dans le cas de
lasers Infrarouges intenses, les phénoménes menant a ’ionisation sont 1’ tonisation multipho-
ton, impliquant 1’absorption de plusieurs photons par ’atome, 1’ionisation par effet tunnel,
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et I'ionisation au-dessus-de-la-barriére de potentiel. Pour plus de détails, on peut se référer
au livre de Kulander [57] (processus multiphotoniques & champ faible et & champ fort), a
'article de Burnett [15] (multiphoton) ou celui de Delone et Krainov [26] (ionisation par ef-
fet tunnel, et par suppression de barriére).

Dans cette section, nous déterminerons les phénomeénes qui entrent en jeu dans ’OFI qui
précede la génération du laser X-UV. A partir d’un modeéle développé pour quantifier I’ionisation,
nous calculerons le degré d’ionisation atteint par le gaz cible et la distribution en énergie des
électrons et des ions en fonction des caractéristiques du laser de pompe.

1.1.1 Ionisation multiphoton (MPI)

Le premier processus d’ionisation par photon connu est la photoionisation, depuis la dé-
couverte de l'effet photoélectrique (Hertz, 1887). Ce phénomeéne a été expliqué par Einstein
par le fait que la lumiére puisse étre décomposée en quanta de photons. Il consiste en
I’éjection dans le continuum par un photon incident d’un ou plusieurs électrons atomiques
liés. La condition pour que la photoionisation puisse avoir lieu est que 1’énergie du photon
incident soit supérieure a I’énergie d’ionisation de ’atome considéré. Dans le cas qui nous
intéresse, d’un faisceau laser a 800 nm, ’énergie d’un photon est de 1,5 eV, ce qui est net-
tement inférieur a ’énergie d’ionisation des atomes. La photoionisation & un photon n’est
donc pas possible.

L’idée d’ionisation par plusieurs photons, dite lonisation Multiphoton (MPI, de 'anglais
Multiphoton Ionization), fut émise bien plus tard par Maria Goeppert-Mayer en 1931 [39]
avant le développement de sources suffisamment intenses pour produire des effets multipho-
toniques. En effet, pour une méme transition, ce processus est beaucoup moins probable que
son équivalent & 1 photon, et n’est significatif qu’a flux de photons élevé. L’effet multipho-
ton fut pour la premiere fois observé en 1950 par Hughes et Grabner [43] dans les fréquences
radio sur un systéme moléculaire de RbF (absorption & 2 photons). Dans les fréquences op-
tiques, Kaiser et Garret [50] observent en 1961 ’absorption a 2 photons dans un cristal de
CalFy : Eu®T apartir d’un laser a rubis (A = 694, 3nm). Ce méme laser permettra finalement
I'observation de l'ionisation a plusieurs photons en 1965 par Hall, Robinson et Branscomb
[42] sur des ions I~ (MPI a 2 photons), puis, ’année suivante, par Voronov et Delone [103]
sur les gaz rares de Krypton (8 photons) et d’Argon (9 photons).

1.1.1.1 Principe

Lorsque I’énergie d'un des photons incidents n’est pas suffisante pour ioniser ’atome, il
est possible d’ioniser un atome par absorption simultanée de plusieurs photons. Le nombre
requis de photons & absorber correspond alors a la partie entiére du nombre (¢;/hw +1).

L’ionisation multiphoton est produite a champ "faible" (I ~ 10'° a 10MW.cm™2). Ce
dernier est considéré comme faible par rapport au champ atomique liant les électrons au
noyau, ce qui entraine que les niveaux atomiques sont faiblement perturbés par le champ.
Elle est observée a partir de durées d’impulsions laser de quelques dizaines de picosecondes.
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Figure 1.7: Un atome d’énergie d’ionisation ¢; est ionisé par un nombre (¢;/fiw +1) de photons d’énergie hv
. Ensuite, I’électron libéré peut absorber un certain nombre de photons supplémentaires, augmentant alors
son énergie cinétique. Il s’agit de ’ATT.

Une fois passé dans le continuum, ’électron peut encore absorber un certain nombre de
photons supplémentaires par rapport au minimum requis par la MPI, si le flux de photons
incident est suffisamment important. On parle alors dans ce cas d’lonisation-Au-Dessus-Du-
Seuil ou ATI (de 'anglais Above-Threshold-Ionization). Ce phénomene est observé a partir
d’intensités I > 102W.cm™2. Nous verrons ultérieurement que 1’ATI est également observée
dans I’ionisation par effet tunnel et 'ionisation au-dessus-de-la-barriére. Dans tous les cas,
il signifie I’acquisition d’énergie cinétique par I’électron libéré.

1.1.1.2 Théorie

L’électron lié¢ amené & se libérer se trouve initialement dans le niveau fondamental d’énergie
E,. En interagissant avec le laser, il passe ensuite dans les niveaux d’énergie E; = E, +i(hv)
avec i = 1,..., N. Ces niveaux d’énergie sont wvirtuels car ils ne correspondent pas forcé-
ment aux états propres de 'atome. Néanmoins, les niveaux d’énergie réels des atomes ont
une largeur spectrale naturelle, liée & leur temps de vie. En effet, un électron lié a une
probabilité de se trouver dans un niveau d’énergie F; virtuel pendant un temps court, cette
probabilité étant d’autant plus forte que E; est proche de I'énergie £; d’un niveau réel.
L’absorption de N photons d’énergie hr s’explique par la théorie des perturbations dépen-
dantes du temps au N-iéme ordre [57]. Dans ce processus, ’hamiltonien du systéme atomique
est considéré comme faiblement perturbé par le champ externe. Par ailleurs, on considére
que 'absorption de photons implique uniquement des transitions dipolaires électriques (de
type E1), impliquant des régles de sélection (sur le moment angulaire et la parité). Par con-
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séquent, seule une partie des états propres du systéme peut participer a la superposition
pour former I’état intermédiaire virtuel.

Le calcul de la probabilité d’ionisation multiphoton par la théorie des perturbations montre
d’une part qu’elle est proportionnelle I'intensité I du champ laser amenée a la puissance du
nombre N de photons absorbés :

poc IV (1.1)
D’autre part, la probabilité totale du processus a N photons est le produit des probabilités
d’absorption 1 photon entre les états virtuels successifs. La probabilité d’absorption 1 photon
d’un état virtuel a un autre est proportionnelle au temps de vie du niveau de départ. Ce
temps de vie est inversement proportionnel & I’écart d’énergie entre le niveau virtuel et le
niveau stable le plus proche. Cette probabilité dépend donc hautement de la proximité des
niveaux virtuels aux niveaux réels. Dans le cas ot un niveau virtuel correspond a un niveau
réel, elle est considérablement accrue et on observe une résonance.

1.1.1.3 Spectre en énergie des électrons libérés

A partir d’intensités I ~ 102W.cm =2, le champ laser fournit aux électrons une énergie
supplémentaire a 1’énergie d’ionisation nécessaire a leur libération. En ayant absorbé un
nombre n de photons nécessaires puis s photons supplémentaires au-dessus du seuil, ils
auront acquis dans le continuum une énergie égale a :

E.=n+s)hw—1, (1.2)
I, est le potentiel d’ionisation de ’atome et fiw 'énergie des photons absorbés. Dans le
spectre d’énergie, on observe donc des pics d’électrons liés a I’ATI, et séparés de ’énergie aw
(figure 1.8). Comme I, varie en raison du fait que la force pondéromotrice du champ induit
un décalage des niveaux d’énergie, ’énergie des électrons libérés dépend non seulement du
nombre de photons absorbés, mais également de la valeur du champ & sa libération. Par
conséquent, les pics d’ATI possédent une certaine largeur.
La structure d’'un pic ATI peut s’avérer lisse comme dans la figure 1.8 en ’absence de
résonance avec un niveau d’énergie réel. En présence de résonances, la structure du pic ATI
ressemble alors a celle de la figure 1.9. On observe alors des pics de résonance associés a un
niveau réel par lequel ’électron transite.

Lorsque l'intensité du laser augmente, le spectre s’étale vers des énergies de plus en
plus élevées. En régime multiphoton, son étendue peut aller de quelques eV & plusieurs
dizaines d’eV. Il existe un autre effet croissant avec I'intensité du champ : la force pondéro-
motrice du champ qui provoque ’élargissement des niveaux atomiques (effet Stark) et des pics
ATI. L’importance de son role dans le comportement des électrons au cours de I'ionisation
détermine le régime d’ionisation dans lequel nous nous situons. Vers des intensités [ ~
10"W.cm ™2, on observe un recouvrement mutuel des pics ATI (figure 1.10). A des intensités
plus élevées encore, on observe la disparition de pic, laissant place & un spectre continu.
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Figure 1.8: Spectre d’énergie des électrons aprés ionisation multiphoton. Au-dela de I = 102W.cm =2, les
électrons absorbent un nombre de photons supplémentaires aprés libération, d’ou la présence de pics espacés
de 'énergie hw des photons absorbés. [9]
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Figure 1.9: Structure du pic ATI & I = 6,2210W.cm~2 et A\ = 617nm comportant des pics de résonances.
Les pics liés au méme niveau atomique résonant sont espacés par une énergie hv. cf. [71].
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Figure 1.10: Spectre en énergie des électrons arrachés pour le néon a I = 6x10W.cm™2. On observe
toujours I’ATI mais dans un background important. cf. [71]

1.1.2 JIonisation par effet tunnel (TI)

Depuis le développement par G.Gamow en 1928 d’un modeéle de désintégration alpha
des noyaux par effet tunnel, 'idée d’ionisation par effet tunnel fait son chemin dans le cas
d’atomes. Oppenheimer, la méme année, explique 'autoionisation d’atomes d’hydrogéne
par Deffet tunnel dans le cas de champs continus. Aprés 'avénement des lasers, Keldysh
développe en 1965 une théorie sur I’Tonisation par effet tunnel dans un champ variable, en
considérant un puits de potentiel [53], dans le cas d’atomes hydrogénoides. L’ionisation par
effet tunnel est observée pour la premiére fois avec un laser de C'O,, de radiation infrarouge
a A =10,6um [18]. Par la suite, les progrés des lasers de puissance (Nd:Verre, Ti:saphir,...)
permettront d’observer le phénomeéne dans la gamme du visible sur des gaz rares [7].

1.1.2.1 Principe

L’ Ionisation par effet tunnel (en anglais Tunneling Ionization (T1)) s’explique, non par
I’absorption de photons comme pour la MPI, mais par l'action d’'un champ intense sur les
atomes. Lorsque ce champ entre en compétition avec les champs atomiques, il induit une
déformation de la barriére de potentiel atomique (représentée dans la figure 1.11).

Le schéma 1.11 illustre la configuration dans laquelle la barriére de potentiel se trouve
sous l'action d’un champ, et déclenchant le phénomeéne d’ionisation par effet tunnel. On
note qu’il s’agit d’une projection & 1 dimension. La courbe en noir constitue la barriére
de potentiel en ’absence de champ externe. L’électron a I’état d’énergie —e; n’a aucune
chance de franchir cette barriére car elle posséde une épaisseur infinie. En revanche, si 'on
applique un champ suffisamment intense (courbe bleue), la barriére se retrouve déformée
(rouge). Si I’électron passe de I'état (1) lié & un état (2) du continuum, il y a conservation
de I’énergie du systéme. Ce passage nécessite le franchissement de la barriére de potentiel.
En mécanique classique, ce franchissement est impossible car I’électron en (1) ne posséde
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pas Iénergie cinétique suffisante (E.). En revanche, la mécanique quantique permet un tel
franchissement, que ’on appelle I'effet tunnel.

E(I') &

Champ extérieur

2)  effet

B

w

Figure 1.11: Forme de la forme de potentielle atomique, lorsque soumise ou non & un champ extérieur intense.

atomique

ivers le coeur

L’ionisation par effet tunnel est observée a champ fort. Les intensités de rayonnement
requises sont de I'ordre de I ~ 10* — 101/ /cm? pour un atome neutre, ordre de grandeur &
partir duquel le champ laser commence & entrer en compétition avec les champs atomiques.
Le processus d’ionisation s’effectue sur des échelles de temps de I'ordre de 10~%s, ainsi pour
qu’il puisse se produire le champ doit étre de basse fréquence (infrarouge ou en dega pour un
atome neutre).

1.1.2.2 Probabilité d’ionisation : le modéle ADK

La théorie développée par Keldysh figure comme la base de la théorie de 'ionisation par
effet tunnel. Elle fournit entre autres la probabilité d’ionisation par effet tunnel sous l'effet
d’un champ d’atomes se trouvant dans leur état fondamental. Par la suite, Ammosov, Delone
et Krainov poursuivent ses travaux pour affiner la formule dans des cas plus complexes que
celui de I’hydrogéne, et développent le modéle dit alors ADK. La théorie a été étendue
a lionisation & partir d’état excités en 1966 par Peremelov et al [76], puis modifiée pour
I'adapter au cas d’atomes et d’ions complexes par Ammosov et al [4] (1986). Dans la version
d’Ammosov, la probabilité d’arracher par effet tunnel un électron se trouvant dans le sous-
niveau aux nombres quantiques (n*, [, m), dans un champ électrique instantané E () entre
les instant ¢ et ¢ 4 Jt, est définie par :
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2n —m—le 9 /e 3/2 B, N
wnd 2 () Ea
P13\ E®

(1.3)

€; est I'énergie d’ionisation de l'ion et €, celle de 'hydrogene. F,; et w, sont respec-
tivement les unités de champ et de fréquence atomiques. Ammosov et al introduisent la

. l 1\ 32
6P:@02*2(2l+1)(l+\m|). 2(2) Eu
2 en (Im) (1 — |m])! €n E (1)

constante Cp» = (fL—G)n 2mn*) "% | ou e = exp(l), n* = \/Z/_ correspond au nombre
€i/€n

quantique principal effectif (aprés écrantage) pour un atome de numéro atomique Z, [ au
nombre quantique orbital, et m au nombre quantique magnétique. Dans le régime tunnel,
la probabilité d’ionisation varie donc exponentiellement avec 'inverse de la valeur du champ
électrique :

2 € 3/2 Eat
— [ — 1.4
W x exp 3() o (1.4)

Cette formule est valide dans le cas ou la période d’oscillation du rayonnement laser est

beaucoup plus longue que le temps moyen de franchissement de la barriére par ’électron.
Lorsque ce n’est pas le cas, la probabilité d’ionisation va également dépendre de la fréquence
laser w.
On peut noter que la formule ADK ne prend pas en compte la possibilité de recombinaison
de I’électron libéré vers son atome d’origine, ce qui arrive lorsque la polarisation du champ
est linéaire. Par ailleurs, Pert fait remarquer que la probabilité pour I'atome ionisé de se
retrouver dans un état excité est négligeable [79].

1.1.2.3 Spectre des électrons libérés

Le graphique 1.12 ci-dessous nous montre un spectre en énergie dans le régime OFI. On
observe sur cette figure que ce spectre s’étend vers des énergies plus élevées qu’en régime
multiphoton (figure 1.10). Les pics ATI et de résonance, caractéristiques de l'ionisation
multiphoton, disparaissent, laissant place & un profil plus continu.

1.1.3 Ionisation au-dessus de la barriére (ABI)

1.1.3.1 Principe

L’ionisation au-dessus de la barriére ou Above-Barrier-lonization en anglais (ABI) est un
phénomeéne qui a été relativement peu étudié comparativement a la MPI et a leffet tunnel.
Il résulte de I’abaissement de la barriere de potentiel atomique par un champ externe, a un
niveau tel que ’électron lié de la couche périphérique se retrouve au-dessus du sommet de
cette barriére. Ce processus est différent de ’ionisation par effet tunnel, au cours de laquelle
I’électron ne surmonte pas la barriére mais la franchit.

36



Chapitre 1: Interaction du laser de pompe avec le gaz cible

110° —r—rrrrr T e :
8 10* F ]
= d 4
2 610° | 1
0 [ 4
é 4 - 4
P 410 N N
= o
=]
(=} 4 4
© 210" F .
0 E i b g a g & 5.
010 0 100 150

Figure 1.12: Spectre des électrons libérés aprés OFI en polarisation rectiligne sur un gaz cible d’Hélium a
I=1,5.10"W.cm™2 [71]

Au début des années 90, Augst pense observer pour la premiére fois le phénomeéne d’ABI
[6] et s’appuie sur un modele dit d’lonisation par Suppression de Barriére (BSI/Barrier-
Suppression lonization). Plus tard, Delone et Krainov développeront un modéle BSI avec une
approche quantique [56] et stipuleront que dans les expériences de Augst, c’est 'ionisation
par effet tunnel qui s’est produite [26], avant que la barriére de potentiel ne se soit abaissée.

Pour obtenir un tel processus, le champ externe doit étre plus intense que pour I'ionisation
par effet tunnel, a énergie d’ionisation ¢; équivalente. L’obstacle & la libération d’un électron
lié d’un certain niveau d’énergie représenté par cette barriére de potentiel doit cette fois-ci
étre éliminé (figure 1.13).

1.1.3.2 Le modéle d’Ionisation par Suppression de Barriére (BSI)

Le modele BSI est un modeéle hydrogénoide ot le champ laser, variable, est considéré
comme classique. Si un électron lié se retrouve au-dessus de la barriére, il lui faut trés peu
de temps pour s’échapper en dehors de I'influence des champs atomiques : 1’échelle de temps
caractéristique d’ionisation est de 'ordre de la période de rotation de I’électron autour du
noyau, 7 ~ 1077s. Cette échelle de temps est & comparer avec la période d’oscillation
du champ laser de rayonnement infrarouge. A une longueur d’onde de 800nm, la période
d’oscillation vaut T ~ 2,66.107'°s. Par conséquent, le champ peut étre considéré comme
quasi-statique.

Le modele classique BSI définit un seuil d’intensité au-dessus duquel on observe ’ionisation.
On considére un champ électrique constant et de magnitude E. L’énergie potentielle effec-
tive (en unités atomiques) d’un électron lié en présence d’un champ externe s’exprime en
fonction du rayon r de son orbite :
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Figure 1.13: Pour obtenir de 'ionisation par suppression de barriére, I’électron lié¢ en (1) doit se retrouver
au-dessus de la barriére de potentiel (rouge) qui a été abaissée par l'influence du champ extérieur (bleu).
L’électron en (1) posseéde une énergie cinétique E. suffisante pour se libérer.

L? Z

’
L est le moment angulaire, Z la charge atomique effective et —r F ’énergie électrostatique

de I’électron dans le champ appliqué. En fixant L = 0, on obtient le potentiel vu par I’électron
et on calcule la position 7,,,, sur I'axe radial du sommet de la barriére de potentiel :

T"maz = V Z/E (16)

Le potentiel V,,,, du sommet de la barriére vaut donc :

Vinae = —2VZE (1.7)

Plus le champ E du laser est important, plus le sommet de la barriére de potentiel s’en

retrouve abaissé. Pour provoquer l'ionisation au-dessus de la barriére, cette derniére doit

s’abaisser jusqu’en-dessous du potentiel de 1’électron dans 'atome —¢;. Pour cela, la valeur
seuil Fy..; du champ électrique doit, d’aprés 1.7, atteindre :

€2

—t 1.8
17 (1.8)

L’énergie d’ionisation, dans un modéle hydrogénoide, peut étre ramenée & une fonction
de Z et prend, en unités atomiques, ’expression suivante (état 1S):

Eseuil -

Z2

5 (1.9)

€;

L’intensité seuil I,.,; correspondante vaut :
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c 75
gEgeuil = %[at (110)

I,; est I'unité atomique d’intensité et vaut I, ~ 3.10°W.em=2. Dans ce modéle clas-
sique, 1’électron n’a une probabilité de s’ioniser que s’il se retrouve au-dessus de la barriéere
: cela signifie que si I < I .., la probabilité d’ionisation est nulle, et que pour des valeurs
de I > I i, la probabilité passe directement a 1. Pour décrire de fagon plus réaliste le
phénomeéne de suppression de barriére, un traitement quantique des interactions doit étre
réalisé. Le mouvement de I’électron lié est décrit par une fonction d’onde dans le champ
environnant (équation de Schrédinger dépendante du temps). Avec cette approche, la prob-
abilité d’ionisation prend une évolution beaucoup plus progressive & ’approche du seuil.
D’autre part, 2 autres phénoménes ne sont pas pris en compte dans un modéle classique,
limitant la formule précédente de I'intensité seuil :

- Une partie des électrons est réfléchie au niveau du sommet de la barriére de potentiel
vers l'intérieur de I’atome (Scattering).

- Leffet Stark da au champ laser décale les niveaux atomiques ce qui a pour conséquence
de modifier le potentiel d’ionisation des atomes donc la valeur de 'intensité seuil.

[seuil =

1.1.4 Parameétre de Keldysh

On souhaite déterminer la limite entre les régimes tunnel et multiphoton. L’intensité du
champ électrique incident et sa fréquence w figurent comme les 2 parameétres déterminants.
Dans la théorie développée par Keldysh [53], le temps que met 1’électron pour traverser la
barriére de potentiel est évalué. Tout d’abord, I’épaisseur [ de la barriere de potentiel vaut :

[ = GZ'/QEO (111)
I1 donne également la vitesse moyenne de I’électron dans son niveau d’énergie (fondamen-
tal) a £ = —¢; :

v =/2¢;/m. (1.12)
ou ¢; est ’énergie d’ionisation, e la charge élémentaire, m, la masse de 1’électron, et Ej

Iamplitude du champ électrique. A ’aide de ces 2 grandeurs physiques, on peut en déduire
le temps moyen t de traversée de la barriére :

€M /2
t=1/v= <Eq (1.13)

On souhaite comparer la fréquence d’ionisation a la fréquence d’oscillation w du champ
laser. On rameéne alors le temps de traversée de la barriére de potentiel en un terme de
fréquence w; :

€E0
AV 2meei

La comparaison des grandeurs w et w; est importante. Si le champ électrique alterne
trop rapidement, 1’électron est ramené vers le centre de I’atome avec le franchissement de

wy = (1.14)
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la barriére. Pour observer l'effet tunnel, la période d’oscillation du champ doit donc étre
beaucoup plus longue que le temps de franchissement de la barriére, soit w < w;. Par
conséquent, le phénomeéne d’effet tunnel est observé a basse fréquence (comme 1'Infrarouge).
Un parameétre dit d’adiabaticité ou de Keldysh, noté v et défini par le rapport entre les 2
fréquences, détermine dans quel régime on se trouve :

w VvV 2m¢€;
’y = — = 3WY—

1.15
Wy ek ( )

Lorsque 7% << 1, c’est le régime tunnel qui est observé. Pour des valeurs 42 >> 1, c’est
le régime multiphoton. Dans le premier cas, 'amplitude du champ FEj, a son importance.
Dans le second, c’est sa fréquence d’oscillation w. ~ peut aussi s’écrire :

B e (eV)
7=0 023\/1 (106 em=2) A% (m) (1.16)

On retrouve dans cette équation le parameétre &€ = I\?, qui est le parameétre principal pour
définir le domaine de l'interaction laser-plasma. Notons en particulier que ¢ détermine le
régime relativiste, qui dans les unités indiquées dans 1’équation 1.16 correspond a & > 100,
soit des intensités supérieures a 108 em =2 pour des longueurs d’onde proches du micron.
Nous ne considérons dans cette thése que des intensités plus faibles, c¢’est-a-dire que nous
restons dans le domaine non-relativiste.

On peut aussi donner au paramétre v une interprétation purement énergétique. L’énergie
cinétique moyenne d’un électron oscillant dans un champ harmonique est donnée par :

me (vV2)  e*E}

2 2muw? (1.17)

d’ou :
“, (1.18)
€K

On remarquera que dans le cas ot v2 << 1, €x > ¢. On comprend ainsi que pour
étre dans le régime tunnel, I’énergie des électrons ionisés devra étre nettement supérieure a
I’énergie d’ionisation de ’atome.

1.2 Application au cas du laser X-UV

Le laser de pompe responsable de la création du plasma siége de I'amplification laser
X-UV est une impulsion laser infrarouge A = 810nm (hw = 1.54e¢V) d’intensité I ~ 10'°
a 101" W.ecm ™2 et de durée 7 = 35fs. Dans cette partie, nous allons déterminer dans quel
régime nous nous situons, et verrons quelle intensité est nécessaire pour générer un milieu
amplificateur d’ions lasants Xe®™ ou K78, selon le gaz cible considéré.
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1.2.1 Modéle d’ionisation utilisé

D’aprés la formule du parameétre de Keldysh 1.15, comme la fréquence du laser w et
I’énergie d’ionisation des atomes du gaz €; sont connues et invariantes, v dépend uniquement
de l'intensité du champ électrique du laser de pompe. Nous verrons dans le chapitre trai-
tant la physique atomique qu’aussi bien pour Xe que pour Kr, la raie laser concerne 1’état
d’ionisation 8+. Le gaz étant initialement neutre, les atomes doivent donc s’ioniser 8 fois au
passage du laser IR. En tenant compte de la valeur de ’énergie d’ionisation dans les cas du
xénon (¢; = 106.6eV pour le Xe™) et du krypton (¢; = 123eV pour le Kr™"), I'intensité du
champ pour la derniére ionisation correspondant a la limite v = 1 entre les 2 régimes vaut
environ :

Iy ~ 2.5 x 1083 W.cm™2 (2.19)

L’intensité maximale du laser IR atteignant 10'"W.cm~2, on se trouve dans le régime

tunnel. L’ionisation se produit donc, soit par effet tunnel & travers la barriére de potentiel,
soit apres suppression de cette barriere. Nous allons voir qu’en fait, 'ionisation par effet
tunnel est toujours le processus dominant, comme indiqué dans 1’étude de Delone et Krainov
[26]. Pour le comprendre, il faut suivre le processus d’interaction de I'impulsion IR avec
les atomes sur toute sa durée. Nous avons trois temps caractéristiques : le temps atomique
To = 107175, la période du champ 77, ~ 107155, et le temps caractéristique de variation de
I'amplitude du champ 74 = 107'*s. Il y a donc plus d'un ordre de grandeur entre chaque
temps. Nous prenons ’exemple d’un champ polarisé linéairement.

71, > 107, indique que le nuage électronique va suivre de facon quasi-adiabatique les
variations du champ.

74 > 107, indique que nous pouvons appliquer ’approximation de I’enveloppe lentement
variable, 'amplitude du champ varie peu, sur une période.

Le premier point important & savoir est que I’ionisation va se produire de maniére séquen-
tielle. En effet, la probabilité d’ioniser simultanément plusieurs électrons est négligeable,
en raison du potentiel répulsif entre les électrons mais aussi de la probabilité quasi nulle
d’ioniser en couche interne. La TT et I’ABI se produisent & partir d’intensités seuils (pour la
TI, nous allons le mettre en évidence par la suite). Par conséquent, les électrons sont ionisés
les uns apres les autres au fur et & mesure que 'amplitude du champ augmente.

En raison de ’enveloppe du champ lentement variable, ces intensités seuils vont étre dé-
passées a 'approche du maximum d’amplitude des oscillations du champ (amplitude proche
de celle de I'enveloppe). Sur un quart de période d’oscillation (environ 7/4) entre le mo-
ment ol 'amplitude est nulle et celui ou elle est maximale, nous souhaitons savoir ce qui se
produit, au fil des oscillations. Au départ aux premiéres oscillations, I’amplitude est faible et
le processus dominant est la MPI. La probabilité de ce processus sur 74 étant tres faible, il
ne se passe rien. Ensuite, 'amplitude des oscillations augmente et la probabilité d’ionisation
aussi. On finit par atteindre la limite ou la TT, dont la probabilité croit exponentiellement
avec 'amplitude du champ, devient plus efficace que la MPI. A cette limite, la probabilité
d’ionisation sur 71, /4 est encore faible, mais évolue donc trés rapidement. Au cours d’une
des oscillations suivantes, la probabilité de ionisation par TI sur 7 /4 finit par étre proche de
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1, et ce avant méme qu’on n’entre dans le régime de suppression de barriére (ABI). L’atome
s’ionise donc par TI avant méme qu’il puisse s’ioniser par ABI. Une fois 'atome ou ion ionisé,
la probabilité d’ionisation de l'ion créé chute car ’énergie d’ionisation est plus grande que
pour I'état de charge inférieur. Néanmoins, on reste dans le domaine de la TI. L’ionisation
suivante aura lieu au cours d’une des oscillations suivantes ou 'amplitude maximale sera
plus grande, et ainsi de suite, jusqu’a atteindre l'ionisation maximale obtenue pour la valeur
maximale de amplitude. L’ionisation par effet tunnel (TI) est donc le seul processus a con-
sidérer pour décrire l'ionisation du gaz. Par conséquent, nous utiliserons le modele ADK
dans nos calculs dans le cas du laser X-UV.

1.2.2 Reésultats

On utilise la formule de Perelomov 1.3 du modéle ADK. Pour rappel, la probabilité
d’ionisation exprimée dans cette formule est proportionnelle & :

E(t)

ol ¢; est I’énergie d’ionisation, E(t) le champ électrique, et § un coefficient. Pour obtenir
I’ionisation, I’exponentielle de la formule 2.20 déterminant la probabilité pendant I'instant
0t doit étre grande. Cela revient a dire que le champ doit dépasser la valeur seuil F = Be?/ 2,

L’intensité du champ a atteindre dépend donc de I’énergie d’ionisation ¢; de I’atome ou ion.

&2
dP x exp {—ﬁ : } ot (2.20)

1.2.2.1 Résultat sur la probabilité d’ionisation

Dans le modele ADK, on suppose que les électrons sont éjectés de I'atome un par un ,
avant que le degré d’ionisation final ne soit atteint. Afin d’arriver & I’état de charge requis
(84), les atomes passent par tous les états de charge intermédiaires, de 1+ jusqu’a 8+. Voici
ci-dessous un tableau listant les énergies d’ionisation ¢; jusqu’a I’état de charge 84 pour du
xénon et du krypton :

Xe e;(eV) | Kr e;(eV)
0— 1+ 1213 |0 — 1+ 13.99
1+ — 2+ | 21.21 | 1+ — 24 | 24.36
2+ — 34| 3212 | 24+ — 3+ | 36.95
3+ — 44 | 38.30 | 3+ — 4+ | 53.00
4+ — 5+ | 51.50 | 44+ — 5+ | 65.00
o+ — 64 | 64.20 | 5+ — 6+ | 78.00
6+ — 74+ | 91.40 | 6+ — 7+ | 111.0
7+ — 8+ | 106.6 | 7+ — 84+ | 123.0
8+ — 94 | 175.2 | 84+ — 9+ | 230.9

(2.21)
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On note que I’énergie d’ionisation croit & mesure que I’état de charge de I'ion & ioniser aug-
mente. Par conséquent, d’aprés I’équation 1.14, le degré d’ionisation maximal va dépendre
hautement de l'intensité maximale du champ électrique. A partir de la formule de Perelomov
1.3, on peut représenter graphiquement la probabilité d’ionisation en fonction de l'intensité
I de ce champ pour des espéces ioniques successives. Dans le cas du Xe™™ et du Xe®*, cela
donne :

107 3 ‘ 7
3= proba. d'ioniser l'ion Xe /
}}—— proba. diioniser l'ion Xe®’
1019 p /

g R A

77
10152 / /
101“§ / — /

1016 1017
Intensité du champ (W.cm?)

Probabilité d'ionisation (s?)

Figure 1.14: Probabilité d’ionisation des ions Xe ™ et Xe®+ en fonction de I'intensité du champ électrique.

On remarque que la probabilité d’ioniser d’un ion augmente de maniére exponentielle
avec I'intensité du champ électrique. A une intensité donnée, une espéce ionique de degré
Q pourra donc étre rapidement ionisée alors que l'espéce d’état de charge Q+1 aura une
probabilité quasi nulle de I’étre sur la durée d’impulsion laser IR. Par exemple, le graphique
1.14 nous montre qu’a I = 2 x 10!W.cm 2, la probabilité d’ionisation atteint 10!%s~! pour le
Xe™, alors qu’elle est bien inférieure & 10's~! pour le Xe®*. Sur une période d’oscillation
du laser IR (7" ~ 2,66fs), voire sa durée d’impulsion (7;r = 35fs), le degré d’ionisation
atteint par les ions sera de 8+.

1.2.2.2 Degré d’ionisation final en fonction de l’intensité du champ

On retrouve dans la figure 1.15 la description de l’ionisation par le laser IR en polarisation
linéaire faite précédemment : les espéces ioniques sont successivement ionisées au cours du
passage d’une impulsion laser ayant une polarisation linéaire. La polarisation linéaire nous
ameéne a prendre en compte les oscillations du champ électrique. Comme une oscillation du
champ s’effectue sur 2,66 fs, et étant donné les probabilités d’ionisation élevées (1017s71)
une fois dépassé l'intensité seuil, une ionisation a le temps de se produire en moins d’une
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lons créés par OFl au cours de I'évolution de I'intensité
du champ électrique en un point donné d'un plasma de Xénon

Intensité du champ (W.cm?)
] — Oscillations du champ électrique (norme)

0 T T : T T T 1
0 5 10 15 20 25 30

Intensité du champ électrique (10"°W.cm?)
w
1

temps (ps)

Figure 1.15: Description de l'ionisation sur le profil temporel de 'impulsion IR

période d’oscillation. Dans le cas d’une polarisation circulaire, 'amplitude instantanée du
champ correspond & celle de son enveloppe.

Le degré d’ionisation obtenu aprés passage du laser de pompe dépend donc exclusivement
de l'intensité maximale [,,,,, de 'impulsion laser. On a représenté les courbes 2.22 du degré
d’ionisation final moyen du gaz cible calculés avec le modéle ADK pour le Krypton et le
Xénon, en fonction de l'intensité I,,,, du champ laser IR de 35fs de durée d’impulsion qui
I’a traversé.

10+ / 10+ ‘ r
9 9
6 Xd Kr]
— ) 8 —
IS c /
c 7
c / 5
5 /
5 /| §° /
g 4 — g 4 /
£ 3 .g 3
2 / B
2
1 / 1 /
0
184 1515 1E16 117 1E14 1E15 1E16 1E17
Intensité (Wen) Intensité (Wicrm?) (2 22)

Dans les 2 courbes 2.22, on peut observer des plateaux plus ou moins grands. Leur
présence traduit I’écart entre les énergies d’ionisation ¢; de chaque espéce ionique présente.
Plus I’écart entre 2 espéces ioniques successives Q et Q+1 est important, plus le plateau
correspondant a ’espéce ionique Q est grand. C’est le cas par exemple de ’état de charge
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8+. Dans le cas du xénon, d’aprés le tableau des énergies d’ionisation 2.21, I’énergie ¢; double
quasiment par rapport a celle du Xe™ (175eV contre 107¢V) ce qui le rend difficile & ioniser.
Cette difficulté vient du fait que la derniere couche atomique occupée par les électrons de
ces ions est une couche compléte (4d'°). C’est également le cas du Kr®t (3d'°).

Le X8t est donc une espéce stable sur un grand intervalle d’intensité, entre I,,,, = 2 X
10YW.em™2 et I, = 7 % 10"W.cm ™2, ce qui est remarquable. Le Kr®F 1’est tout autant,
entre Ina, = 3.5 X 101W.em™2 et L., = 2 X 101"W.em™2. Dans l'optique de créer un
maximum d’ions lasants & partir du gaz cible, cela constitue un avantage. Lorsque le laser
IR se propage dans ce gaz cible, il perd peu a peu de son intensité en raison de l’ionisation
par champ, mais également de la divergence du faisceau. En estimant que la valeur I,,,,
décroit exponentiellement au cours de la propagation dans le gaz, on trouve que les ions
générés se répartissent de la maniére suivante :

Laser
Intensity 4

(Wicm?)

y Propagation
length

Figure 1.16: Evolution du degré d’ionisation atteint au cours de la propagation du laser de pompe dans le
gaz cible.

La stabilité de I'ion lasant trouve ici tout son sens. Plus le plateau d’intensité ou l’ion
lasant est créé est large, plus la longueur de milieu amplificateur sera importante.

1.3 Chauffage du plasma par le laser de pompe

L’étude du chauffage des ions et des électrons induit par le laser de pompe aprées OFI est
importante car elle va permettre de déterminer la vitesse initiale de ces particules. A partir
de ces données sera déduite la physique du plasma pour les instants ultérieurs. Nous verrons
dans le chapitre dédié a la cinétique du plasma, que les temps caractéristiques de collision
électron-ion et électron-électron (qui dépendent de la densité du gaz) sont dans tous les cas
envisagés supérieurs a la picoseconde. On peut donc raisonnablement supposer que durant
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Chapitre 1: Interaction du laser de pompe avec le gaz cible

I'interaction laser IR~ gaz cible, les collisions jouent un role négligeable. Le chauffage par le
laser de pompe donne donc les conditions initiales & la cinétique du plasma.

1.3.1 Chauffage des électrons

Nous avons vu au cours de la section précédente que le laser de pompe, au-dela d’ioniser
le gaz cible, induisait aussi un chauffage des électrons par ATI. Le chauffage peut se faire
également par collisions entre les électrons mis en mouvement par le champ et les ions,
phénomeéne que 1’on nomme Bremsstrahlung Inverse (BI). Nous exposerons en fin de partie
les résultats du code OFI-0D, qui permet de déterminer la fonction de distribution en énergie
(FDE) des électrons dans des plasmas de Xe®" et de Kr®" créés par OFL

1.3.1.1 Chauffage par ATI

Apres ionisation, I’électron libéré est accéléré par la force du champ IR jusqu’a ce que ce
dernier 'ait complétement traversé. A la fin, I’électron va acquérir de 1’énergie dans toutes
les directions possibles sur le plan de polarisation. Un tel phénoméne, appliqué a I’ensemble
des électrons du plasma, constitue un chauffage (anisotrope car sur ce plan de polarisation).
Et comme il ne concerne que des électrons individuels en interaction avec le champ externe,
il ne dépend pas de la pression du gaz.

Le mouvement induit aux électrons par le laser de pompe (ATI) apres ionisation par effet
tunnel a été premiérement étudié par [20]. Quelques approximations, énoncées dans I'article
de Pert [79] simplifient le probléme :

- Les électrons sont relachés indépendamment les uns des autres.

- Chaque électron est relaché au repos & la phase du champ électrique correspondant &
I'instant d’ionisation [20]. A partir de cet instant on considére que 1’électron ne subit que
I'influence du champ électrique et est accéléré (le champ ionique est négligeable devant le
champ de 'onde E.M.. Cette approximation, basée sur des calculs utilisant I’équation de
Schrodinger dépendante du temps, est en bon accord avec les résultats expérimentaux [48].
- Les collisions secondaires de I’électron avec son ion d’origine sont négligées. Ces collisions
ne concernent que le cas d’une polarisation du laser de pompe linéaire. Leur effet est faible
car ’électron a une grande énergie lorsqu’il revient sur 1'ion. De plus, pour le peuplement
par collision de l'inversion de population entre les deux niveaux lasants, nous verrons qu’il
est préférable d’utiliser une polarisation proche de la polarisation circulaire.

Par ailleurs, on considérera que le champ IR incident est une onde plane.

Mouvement dans un champ laser d’un électron initialement au repos

Pour calculer la vitesse de 1’électron libéré aprés passage du laser de pompe, on étudie
d’abord la vitesse d’un électron libre isolé sous l'effet d’un champ intense, depuis ¢t = —o0
jusqu’a t = 400, qui est définie comme la "quiver velocity” v_(; (vitesse de dérive).
Initialement, cet électron a une vitesse nulle : v, (t = —00) = 0. En présence du champ
électrique, sa vitesse peut étre décrite par 1’équation :
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dv_q> q ——=
— = —Ft 2
o= LEW (323)

—_—
Soit un champ électrique E(t) de polarisation linéaire (paralléle au vecteur-unité é,). Sile

profil temporel de son enveloppe est une gaussienne parfaite, il peut s’exprimer de la forme
suivante :

—

E(t) = Eycos(wt + @)exp(—t*/7%)e, (3.24)

On souhaite calculer la vitesse de 1’électron aprés passage de 'impulsion laser. En appli-

quant la formule 3.23, et en considérant I’enveloppe du champ lentement variable par rapport

aux oscillations (7 > 1/w), on en déduit le mouvement de I’électron au cours du temps, en
déphasage de 7/2 avec le champ électrique :

t

v, (t) = /qEO cos(wt)exp(—t* /%) e, ~ mqw Eysin(wt + p)exp(—t*/7%)e, (3.25)

—00

On en déduit que :

Uy (t = +00) =0 (3.26)

La vitesse finale de 1’électron apres passage de 'impulsion (& ¢ = 400) est, tout comme

la vitesse initiale, nulle. Le passage du champ ne modifie donc pas la vitesse d’un électron
libre initialement au repos. Il n’y a pas de transfert d’énergie.

Mouvement d’un électron libéré a I’instant d’ionisation ¢;

On considére maintenant un électron atomique libéré a l'instant ¢; dans le continuum,
. — . . , N . .
prenant la vitesse v.. Selon la seconde approximation formulée, & cet instant ¢;, sa vitesse
est nulle :

ﬁ —
ve (t;) =0 (3.27)
A partir de cet instant, cet électron va subir la méme variation de mouvement dans le
champ que celle d’un électron libre :

e _ 53 (3.28)
dt — m, '

La vitesse acquise par ’électron a t > t; peut étre déduite en ajoutant la vitesse de dérive
v_; calculée précédemment :

Ve (t > 1) = Ve (ts) + (Vg (t > t;) — vy (ts)) (3.29)
Apres passage du laser de pompe (t = +00), a partir de cette formule et de I’égalité 3.27,
on trouve que la vitesse de I’électron libéré vaut :

Ve (t = +o0) = =7 (t:) (3.30)
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Influence de la polarisation ¢ du laser de pompe sur v, (t = +00)

On rappelle, d’aprées la formule de Perelomov 1.3, que la probabilité d’ionisation dépend

—

du champ électrique appliqué aux ions. Plus la norme ‘E (t)
probabilité d’ionisation est forte.

—_—
La norme du champ électrique ‘E(t)‘ = E(t) peut étre mise sous la forme suivante en fonction
de la polarisation ¢ :

a une valeur élevée, plus la

B(t) = Eo\/ % + <¢ - %) cos (2wt) (3.31)

Dans le cas d’une polarisation linéaire (¢ = 1), la norme oscille entre 0 et Ey. Un électron a
le plus de chance d’étre libéré lorsque le champ électrique se trouve au maximum d’amplitude

des oscillations. Dans le cas d’une polarisation circulaire (¢ = 0.5), la norme du champ est
constante quelque soit sa phase.

ﬁ
Les 2 graphiques ci-dessous représentent ’amplitude de v_q> et le champ électrique E (t) dans

le cas & gauche d’une polarisation linéaire du laser de pompe, et a droite d'une polarisation
circulaire :
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Pour la polarisation linéaire (¢ = 0), on a représenté 1’évolution de v, et E(t) projections
des vecteurs sur ’axe de polarisation (Ox) en fonction du temps. On remarque que v_q) =0
lorsque le champ est maximal (E = Ej). Comme la probabilité d’ioniser est la plus grande
a ce moment la, la vitesse acquise v, par les électrons éjectés sera relativement faible par
rapport a la vitesse de dérive maximale possible v, .. : v, < vg,... = % (déduit de
I’expression 3.25).

Dans le cas d’une polarisation circulaire (¢ = 0,5), on doit représenter v, et E)(t) sur les
2 dimensions qui constituent le plan de polarisation. Sur la figure dédiée a la polarisation
circulaire, on a donc l’évolution des normes v,(t) et E(t) en fonction de leurs projections
sur les axes (Ox) et (Oy). Cela nous permet de constater que ces 2 normes n’oscillent pas
autour de zéro comme c’était le cas en polarisation linéaire, mais restent a peu prés constantes
sur une oscillation (en supposant I’approximation de 1’enveloppe lentement variable). Par

conséquent, si E(t) reste constant sur une oscillation, la probabilité d’ioniser au cours de

cette oscillation reste constante, la vitesse de dérive vaut v, = \/%wfn .
e
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Si on compare les vitesses de dérives pour les 2 cas & amplitude de I’enveloppe du champ
identique, les électrons accélérés par un laser de pompe en polarisation circulaire sont en
moyenne beaucoup plus rapides qu’en polarisation linéaire. Le chauffage sera aussi plus
important. Nous verrons dans le chapitre III consacré a la cinétique que pour obtenir un gain
optimal du milieu amplificateur, les électrons libres doivent dépasser un seuil d’énergie pour
provoquer le pompage de la raie laser. Il s’avere que I’énergie de ces électrons est optimale
dans le cas d’'une polarisation circulaire, alors qu’en polarisation linéaire, peu d’électrons
libres dépassent ce seuil d’énergie.

1.3.1.2 Chauffage par Bremsstrahlung Inverse (BI)

Il existe un autre type de chauffage des électrons induit par le passage du laser de pompe
: le Bremsstrahlung Inverse. Dans notre cas, il se produit lorsque tout électron de dérive
(quiver electron) oscillant dans le champ laser entre en collision avec un ion. En effet, sa
vitesse qui, avant passage du laser de pompe, est de v = v,(t = —00) = 0, va se modifier
lors de la collision et finir non nulle lorsque I'impulsion laser a fini de se propager. L’énergie
de rayonnement absorbée par 1’électron se transforme alors en énergie thermique.

L’effet du Bremsstrahlung Inverse a été étudié entre autres par Pert [78] dans un plasma
soumis au champ IR. Le changement de température induit par le Bremsstrahlung Inverse
dépend de la densité ionique et de la durée de 'impulsion laser. La figure 1.17 montre
que, pour une impulsion de 100 fs, ce chauffage (courbe "Collision") ne devient significatif
comparé au chauffage par ATT (courbe "ATI") qu’a partir de densités supérieures a 108cm =3,
ce qui n’est pas notre cas. On peut donc relativiser 'importance de ce processus dans le cas
de faibles pressions comme celles qui dominent dans notre gaz cible (N ~ 10'7cm™3).

1.3.2 Reésultat OFI-0D

1.3.2.1 FDE en fonction de 1,,,,..

Les graphiques 1.18 (a gauche) et 1.19 (a droite) ci-dessous montrent des courbes de FDE
(fonction de distribution en énergie) des électrons dans le cas du xénon et du krypton une
fois les électrons éjectés, pour différentes intensités I, du laser du pompe.

Pour les 2 gaz, la FDE est fortement non Maxwellienne : on peut observer dans la figure
1.18, selon la courbe, la présence ou non de 2 pics d’électrons situés a des énergies autour de
1000eV et se recouvrant mutuellement en raison de leur largeur, et celle d’1 pic d’électrons
a 250eV.

La courbe noire des 2 grahiques décrit la FDE engendrée par un laser de pompe d’une
intensité I = 6 x 105W.cm =2 pour le Xe et 1,5 x 10'W.cm ™2 pour le Kr. Ces intensités
correspondent & la création des espéce ioniques Xebt et Kr5*. Les courbes rouge et bleue
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Figure 1.17: Dépendance de la température électronique aprés OFI en fonction de la densité d’ions, pour un
gaz de néon traversé par une impulsion de 100fs, d’intensité I = 2.5 x 10"W.cm =2 et de longueur d’onde
A = 0.248um. La courbe Collision correspond a la hausse de température due au BI, comparée a celle due

au chauffage par ATI (courbe ATT)
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Figure 1.18: FDE des électrons induite par un laser de pompe de polarisation circulaire (¢ = 0,5), a
différentes valeurs de I ax, dans un gaz cible de Xénon.
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Figure 1.19: FDE des électrons induite par un laser de pompe de polarisation circulaire (¢ = 0,5), a
différentes valeurs de Iax, dans un gaz cible de Krypton.

correspondent & la création du Xe®t dans le graphique de gauche et K7% dans celui de
droite.

On remarque que les courbes bleue et rouge sont quasiment identiques pour le Xe comme
pour le Kr. En revanche, la courbe noire se différencie de ces derniéres : elle ne comporte pas
de pics autour de 1000eV pour le Xe et 2000V pour le Kr. Ces pics d’électrons correspondent
donc aux électrons arrachés lors de I'ionisation des états de charge 6+ et 7+. On en conclut
que le spectre dépend du degré d’ionisation obtenu et que pour un méme degré d’ionisation,
il est pratiquement indépendant de 'intensité maximale.

L’explication peut étre trouvée dans la maniere dont sont ionisées les especes ioniques :
le degré d’ionisation final des ions dépend, comme le montrent les graphiques 1.18 et 1.19,
de l'intensité I, atteinte par le laser de pompe. Cette derniére doit atteindre une intensité
seuil & laquelle I'ionisation se produit immédiatement par rapport au temps de montée en
intensité de 'impulsion laser (voir graphique 1.15). Or, les équations 3.25 et 3.30 montrent
que la vitesse acquise par I’électron est proportionnelle & 'amplitude du champ électrique.
L’énergie des électrons éjectés de la méme espéce ionique est donc & mettre en relation avec
I'intensité seuil d’ionisation de I’espéce ionique correspondante. Cela explique pourquoi les
courbes rouge et bleue sont identiques alors que leur [,,,, est différent, et également le fait
que la FDE s’étend vers des énergies plus élevées pour le Kr, qui est un atome plus difficile
a ioniser.

1.3.2.2 FDE en fonction de la polarisation ¢

La courbe suivante montre la FDE des électrons dans le cas du Xénon pour différentes
polarisations du laser de pompe : ¢ = 0,1 (quasi-linéaire), ¢ = 0,25 et ¢ = 0,5 (circulaire).
On observe que les électrons ont en moyenne une énergie plus élevée lorsque la polarisation
est circulaire (courbe bleue). Le double pic autour de 1000eV est beaucoup plus important
que pour une polarisation linéaire (courbe noire). Cette tendance est cohérente avec la
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conclusion qui a été établie lors de ’étude de ’ATI en fonction de la polarisation, & savoir
que la vitesse de dérive a I'instant d’ionisation t;, v, (t;), est beaucoup plus importante en
polarisation circulaire qu’en polarisation linéaire.
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Figure 1.20: FDE des électrons dun plasma de Xe®' induite par le laser de pompe pour
Imaz = 5.10"W.cm™2, a différentes valeurs ¢ de la polarisation.

1.3.3 Chauffage des ions

Dans cette partie, nous évaluons, comme pour les électrons, le chauffage des ions induit
par le laser de pompe. Les 2 différences par rapport aux électrons sont que 1’énergie des
atomes avant leur ionisation (donnée par la température du gaz) n’est plus nulle, et que
I’atome, amené & devenir un ion multichargé, va subir plusieurs étapes dans son changement
de vitesse (une par ionisation) avant d’atteindre son degré d’ionisation maximal.

1.3.3.1 Principe du chauffage par le laser de pompe

Le chauffage des ions se base sur le méme principe que pour le chauffage des électrons
par ATI : atome neutre va s’ioniser au passage du laser de pompe, puis va se mettre en
mouvement sous l'action du champ de ce dernier. La différence avec les électrons dans
I’acquisition de ce mouvement est que I’ion va subir plusieurs changements d’état de charge.
Le mouvement d’un ion de masse M et de charge +Qe (ou @ est le degré d’ionisation et e

la charge élémentaire) dans un champ électrique E est décrit par I’équation suivante :

du, -
B _ Qe g

= (3.32)
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On peut comparer la vitesse de cet ion a la vitesse de dérive v—; de I’électron décrite par
I’équation 3.23 dans le méme champ :

g = — v 3.33
Q q

Si ’atome subit plusieurs ionisations le faisant passer d’une charge nulle initiale a une
charge finale N, son mouvement est plus complexe a décrire. Comme sa charge change, il en
de méme pour son équation du mouvement 3.32. Pour calculer la vitesse finale de I'ion, il
faut la calculer a tous les instants d’ionisation tq, to, ..., ¢y ot I'ion passe de la charge () = i—1
a la charge Q) = 1.

Calcul de la vitesse finale a t = +00

Dans les calculs, on suppose que la vitesse initiale de I’atome est de direction aléatoire
et que son module est déterminé & partir de la distribution de Maxwell-Boltzmann a la
température du gaz (~300 K). L’atome neutre n’est pas accéléré dans le champ. A 'instant
d’ionisation t;, sa vitesse n’a pas changé et correspond & sa vitesse initiale v_; :

Vo—o(t =) = 1, (3.34)

A partir de t = t; 'atome neutre laisse place a un ion de charge Z = 1 qui sera accéléré

dans le champ jusqu’a t = t5. En utilisant la formule 3.29 et I’équation du mouvement 3.33
pour () = 1, on calcule la vitesse acquise a 'instant d’ionisation suivant ¢ = t5 :

_me

Uo=1(t = t2) = vo=o(t = t1) + (Vg (t2) — v (t1)] (3.35)
Avec la formule 3.34, cela nous donne :
— - —Me —s —
Uo=1(t = t2) = Ty + Y [0g(t2) — vq(t1)] (3.36)

Si on utilise le méme raisonnement pour l'ion de charge Z = 2, la vitesse acquise par I'ion
at=ts vaut :

—2m,

Vo=2(t = t3) = vo=1(t = t2) + [vg (t3) — v (t)] (3.37)
En remplacant 3.36 dans cette formule, on a :

— - me

Ug=s(t = ta3) = Ty + — [~204(t3) + v (t2) + Vg (t1)] (3.38)

M
Ainsi de suite, aprés la ieme ionisation (¢ > t;), 'ion a acquis la vitesse suivante :

Bgol(t) = Ty + o [T (8) + Ty (1) + 5y () + e+ T (1) (3.39)

La vitesse finale (t = +00) de I'ion alors de charge Z = N, en sachant v, (t = +00) = 0,
vaut donc :

Me

i (Vg (t1) + Vg (t2) + .. + 4(tw)) (3.40)

UN(t =+00) =T, +
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On peut conclure de cette formule que 1’énergie acquise par les ions sera bien plus faible
que celle des électrons, pour 2 raisons :

- L’expression de la vitesse finale de I'ion est la somme vectorielle des vitesses de dérive
v, & chaque instant d’ionisation t;. Comme v, oscille alors que la probabilité¢ d’ionisation
reste constante, sa direction & t = t; est imprévisible. Par conséquent, la vitesse finale est

, qui est bien inférieure a la somme des

la norme de la somme vectorielle des v, Zv_,;(tz)
(2

normes Y. | v, (¢;)].

7
- Le facteur m. /M fait que I’énergie des ions sera bien plus faible. En considérant le xénon
ionisé¢ 8 fois (N = 8), la masse du noyau vaut M = 139 X Myuceon = 2,36.107%kg. Méme
en considérant vy = %vq, le ratio énergie moyenne ion / énergie moyenne électron vaut :

E;, M (N&”evq)Q N?m
=t = — ° ~2.43.1072 3.41
M ) ( )

E. mev?

1.3.3.2 Reésultat OFI-idist

Au cours de cette these, un code (OFI-idist) a été élaboré pour évaluer le chauffage des
ions par OFI. 1l utilise I’équation 3.40 et reprend une méthode de Monte-Carlo. Les proba-
bilités d’ionisation P(FE(t)) proviennent de la formule 1.3 de Perelomov.

Le gaz cible est initialement & 1’équilibre (direction aléatoire des ions, distribution maxwelli-
enne en énergie) et a une température 7; = 300K (~ 0.025¢V). L’objectif du code OFI-idist
est de calculer I’élévation de température ionique associée a ’OFT.

Le graphique (1.20) suivant montre la FDE des ions avant et aprés passage du laser de pompe
en polarisation circulaire dans le cas d'un gaz de cible de Xénon et pour une intensité du
laser de pompe [ax = 4.10W.cm™2. L’ion généré a ces intensités (plus précisément entre 2
et 7.10W.cm™2) est du Xe®" (ion lasant). Une premiére constatation est que la courbe de
la FDE reste plus ou moins Maxwellienne aprées le passage du laser et que son maximum se
trouve & une énergie plus grande. Le calcul de ’énergie moyenne nous donne que 1’élévation
de température est de 'ordre de AT ~ 100K.

La particularité de cette élévation de température est qu’elle dépend, comme pour la
température électronique, du degré d’ionisation atteint. La figure 1.22 montre I’évolution
du taux d’ionisation et de la température ionique en fonction de I,,,, pour le xénon. On
remarque que la température ne s’éléve pas tant que le degré d’ionisation reste & Z = 8 et
vaut T; = 400K.

L’élévation de température ionique induite par le passage du laser de pompe est de AT =
100K, soit & peu prés 8,6.1073eV. Comme prévu par la formule 3.41, c’est une valeur trés
faible comparée aux quelques centaines d’eV acquis en moyenne par les électrons. Cette
température va intervenir lors de I'évaluation de la largeur du gain laser. La température
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Figure 1.21: FDE des ions avant et aprés I’OFI pour un gaz cible initial de Xénon, ionisé & 1’état de charge
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Figure 1.22: Degré d’ionisation (carrés) et température ionique (courbe) atteints par un gaz cible de Xénon
apres OFT en fonction de lintensité du laser de pompe (Ips).
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ionique induite par OFI va étre utilisée pour le calcul de D'effet Doppler associée a une
température ionique (d’autres phénomeénes interviennent dans le processus de chauffage).

1.4 Conclusion

Dans cette partie, nous avons étudié 'ionisation d’un gaz en interaction avec un champ
laser en mettant en évidence les différents processus possibles. 11 a été déduit que dans
notre cas, le processus largement dominant engendré par le passage du laser de pompe est
Iionisation par effet tunnel. A D’aide du modéle ADK, nous avons montré qu’en raison de
ce processus et de l'existence d’intensités seuils pour chaque ionisation, le degré d’ionisation
atteint en un point du gaz cible est exclusivement fonction de l'intensité maximale I,
atteinte par le laser de pompe en ce point. Il dépend peu de la forme de I'enveloppe de
Iimpulsion. Nous pouvons donc négliger 'influence de la variation de cette enveloppe au
cours de sa propagation pour ne retenir que le seul parameétre I,,,,. Cette simplification
nous permettra de décrire sous forme paramétrique 1’évolution de chaque point du plasma.
A partir de ce constat, avec une impulsion d’une certaine intensité, il est possible de créer des
volumes de plasma contenant pratiquement uniquement des ions lasants comme le Xe®" ou
le Kr®". Ces derniers ont de surcroit la particularité de pouvoir étre créés dans un intervalle
d’intensités relativement large, c’est-a-dire sur une grande longueur de plasma.

D’autre part, nous avons mesuré le chauffage des particules du plasma engendré par le passage
du laser de pompe, principalement par le phénoméne d’ATI. Nous avons alors constaté
qu’il est beaucoup plus important pour les électrons libres (~ 300eV’) que pour les ions
(1072eV). Le chauffage des ions induit par le laser n’aura donc pas d’incidence notable sur
la physique du laser. Nous verrons en particulier dans le chapitre I1I que d’autres phénomeénes
vont provoquer une élévation plus significative de la température ionique. En revanche, le
chauffage des électrons libérés & haute température va induire dans le milieu des collisions
électron-ion inélastique. Ces derniéres, responsables du peuplement des niveaux atomiques
de la raie laser dans les ions lasants, vont jouer un roéle essentiel dans le niveau du gain du
milieu amplificateur.

Nous avons obtenu également que la FDE des électrons ne dépend que de 1’état d’ionisation
maximum. Ceci montre que le plasma, dans la région ou l'ion lasant est majoritaire, sera
trés uniforme, les gradients seront donc faibles. L’absence d’inhomogénéité, permet ainsi de
supposer qu’il n’y a pas de sources d’instabilités dans le milieu amplificateur.

Le chapitre suivant est consacré a la physique atomique de I'ion lasant qui, couplée a un
modele de cinétique, nous permettra de déterminer 1’évolution des populations atomiques
de l'ion lasant liée aux collisions électron-ion, & partir de la FDE initiale que nous avons
déterminée dans ce chapitre.
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Les expériences d’OFI sur les gaz rares, notamment sur le Krypton et le Xénon, ont
permis de découvrir que ces derniers pouvaient, une fois ionisés a 1’état de charge ) = 8,
produire des raies spectrales lasantes dans la gamme de rayonnement X-UV. Le chapitre I
nous a montré que le laser de pompe, au-dela d’ioniser les atomes du gaz cible jusqu’a ’état
de charge () = 8, induisait un chauffage des électrons libérés de plusieurs centaines d’eV.
Les ions sont également chauffés méme si 1’élévation de température est bien moins impor-
tante (4 ordres de grandeur). Apres passage du laser de pompe, des collisions vont donc se
produire entre toutes ces particules. Elles se produisent cependant & des échelles de temps
différentes. Les collisions électron-ion vont se produire sur un échelle de temps de 1'ordre de
la picoseconde (7.; ~ 1071%s), tout comme les collisions électron-électron, alors que les colli-
sions ion-ion se feront sur des temps bien plus longs (7;; ~ 107%s), car moins énergétiques,
beaucoup plus lourds, et donc beaucoup plus lents.

Dans les picosecondes qui suivent I’OFI, les collisions électron-ion vont jouer un role ma-
jeur dans l'apparition du milieu amplificateur : elles vont modifier ’état atomique des ions
cibles. Initialement, les ions créés se trouvent en grande majorité dans leur état fondamen-
tal (voir chapitre I). La raie laser n’est donc pas peuplée et le milieu ne peut amplifier du
rayonnement X-UV. L’apparition des collisions électron-ion, & condition que les électrons de
collision soient suffisamment énergétiques, va induire un peuplement des niveaux lasants et
permettre la création du milieu amplificateur.

L’étude de la physique atomique de 'ion lasant est primordiale si on veut déterminer & quelle
mesure ces niveaux lasants seront peuplés au cours du temps. Elle consiste en établir un
modele atomique de I’ion incluant un certain nombre de niveaux atomiques : en déterminant
I’ensemble des forces de collision et d’oscillateur entre tous ces niveaux, on peut recalculer
tous les taux de transition atomiques possibles entre tous ces niveaux. Ensuite, on utilise ces
données dans un modele collisionnel-radiatif qui va, & partir d’une pression de gaz et d’une
FDE électronique initiales, calculer I’évolution au cours du temps de I’ensemble des popula-
tions atomiques sous l'effet des transitions atomiques permises.

Les données atomiques de l'ion lasant ne peuvent étre déterminées qu’a partir de codes de
calcul. Les calculs présentés dans ce chapitre ont été effectués en collaboration avec Jacques
Dubau (LIXAM), et réalisés a 'aide de 2 codes de physique atomique, développant chacun
une partie de la physique atomique a traiter. Le premier est SUPERSTRUCTURE ([32],
développé dans les années 1970 en Angleterre. Il est consacré a I'étude de la structure atom-
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ique de 'ion lasant et détermine les états d’énergie que ce dernier peut prendre lorsqu’isolé
de toute perturbation extérieure, et les taux des transitions radiatives qui peuvent se pro-
duire en son sein. Le second code, UCL Distorted-Wave, calcule ’effet d’une collision entre
I'ion et un électron incident en fonction notamment de I’énergie de ce dernier. Le calcul
aboutit a I'obtention des taux de transition collisionnels.

Dans ce chapitre, nous présenterons dans un premier temps les modeles physiques qui sous-
tendent ces 2 codes et traitent la structure atomique et les collisions électron-ion. Dans
la seconde partie, les résultats de ces codes dans les cas du Krypton et du Xénon qui ont
été utilisés pour le traitement de la cinétique et de I'amplification du laser X-UV seront
présentés.

2.1 Etude de la structure atomique (SUPERSTRUC-
TURE)

2.1.1 Introduction

On entend par étude de la structure atomique, I’étude de I’ensemble des configurations

que peuvent former les électrons liés autour de leur noyau, ainsi que des grandeurs physiques
du systéme associées a ces configurations (énergie, moment angulaire...). Dans ’étude de la
structure d’un atome, on suppose que ce dernier se trouve isolé de ’extérieur, et on prend
le noyau comme référentiel du systeme.
Pour déterminer la structure d’un atome ou ion, on décrit les interactions entre les particules a
I’aide d’un hamiltonien, et I’agencement des électrons liés autour du noyau avec des fonctions
d’onde. L’énergie des différentes configurations peuvent étre obtenues en utilisant 1’équation
de Schrodinger. L’objectif est donc de déterminer le plus précisément possible ’hamiltonien
atomique et la fonction d’onde des configurations qu’il peut prendre. Nous décrirons dans
cette partie les modéles qui sont utilisés par le code SUPERSTRUCTURE.

2.1.1.1 Fonction d’onde

La structure atomique est de nature quantique : les électrons liés ne peuvent se trouver
que sur des niveaux d’énergie, formant un ensemble discret. L’évolution de leur position
dans l'espace n’est pas définie par une trajectoire classique, mais par une fonction d’onde
orbitale, notée W(7',t), dont le carré donne la distribution spatiale p(2’,t) de probabilité
de présence. Cette propriété nous rappelle d’ailleurs que I’électron est simultanément une
particule et une onde.

2.1.1.2 Hamiltonien de ’atome

Pour déterminer le plus précisément cette énergie, on doit prendre en compte de la maniére
la plus adéquate les interactions qui régissent le systéme. En regardant la formule 1.42,
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Chapitre 2: Physique atomique de l’ion lasant

on constate que H ne peut pas se développer en une somme Zf\il d’opérateurs mono-
électroniques h;(r;), a cause des interactions en 1/r;;. Par conséquent, la fonction d’onde
U (77...75) des N électrons ne peut étre séparable en un produit de N fonctions d’onde
d’électrons individuels. Pour que cela soit le cas, une des idées est de remplacer les potentiels
coulombiens, attractif du noyau et répulsifs des électrons, par un potentiel central global
moyen agissant sur chacun des électrons.

L’agencement des électrons autour du noyau est déterminé par les interactions coulombiennes
qui existent entre les différentes particules du systéme. L’hamiltonien du systéme, noté H,
permet de décrire 1’énergie de ces interactions : en mécanique quantique, il s’agit d’un
opérateur qui retourne d’un état quantique, I’énergie F correspondant a cet état. Si on
considére N électrons gravitant autour d’un noyau, ’hamiltonien du systéme & N électrons
peut s’écrire de la maniére suivante :

N 2 N 1
S S D (1.42)

i=1 =1 1<J
La formule est écrite en unités atomiques : e = h = m, = 1. L'opérateur p?/2 = —V?/2

est énergie cinétique de 1’électron lié ¢ parmi les N électrons du systéme. —Z/r? est 1'énergie
potentielle coulombienne attractive du noyau de charge Z sur I'électron i. Enfin, ). i 7%,
—_ —_ 92 . . . 2 . 2. “
avec r;; = |1; — 7;|, est Iénergie potentielle coulombienne répulsive entre les N électrons.
L’équation de Schrodinger dépendante du temps permet, a partir de ’hamiltonien, de

déterminer 1’évolution de ce systéme au cours du temps :

0
HY(77]..75,1) = ihaﬁl(ml...ﬁv,t) (1.43)
U (7y...7n,t) est la fonction d’onde qui définit I'état quantique dans lequel se trouve le
systéme & N électrons, au temps t. Cette équation est utilisée pour déterminer les propriétés
dynamiques de ’atome. Les propriétés structurelles sont quant a elles déterminées a partir
de la recherche des états propres de 'hamiltonien qui vérifie ’équation :

HY (z]..7x5) = BV (z1..7x) (1.44)

ot ¥ (77...7x), la fonction d’onde stationnaire est donc solution de cette équation. F, la
valeur propre, correspond a I’énergie du systéme électronique se trouvant dans la configura-
tion décrite par ¥ (Z7...7y).

2.1.1.3 Résolution de I’équation de Schrédinger

La résolution de I’équation de Schridinger dans le cas d’ions ayant plus d’un électron n’est
jamais un probléme simple. On ne peut trouver de solutions, méme numériques, dés que le
nombre d’électrons dépasse la dizaine. Il est donc nécessaire d’introduire un certain niveau
d’approximation. Le probléme se complique encore lorsqu’on souhaite introduire des correc-
tions relativistes (hamiltonien de Breit-Pauli, ou de Breit-Dirac).
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Des la découverte de la mécanique quantique, D.Hartree (1928) s’est attaqué au probléme
numérique de la résolution de 1’équation de Schrodinger & plusieurs électrons. Jusqu’a
I’apparition des premiers ordinateurs dans les années 1950, il a développé différentes méth-
odes et techniques qui seront utilisées par la suite pour construire tous les programmes.
Parallélement, il faut citer les travaux de Condon et Shortley [19], de Slater [92] et, pour
la partie algébrique seulement, ceux de Racah [84]. Tous les codes qui ont été développés
s’appuient sur une méthode variationnelle. Ce qui les différencie est le type de base utilisée
et le nombre d’éléments de cette base pris en compte dans le calcul. Dans ces modeéles, la
fonction d’onde est décrite comme un ensemble de déterminants de fonction d’onde & un élec-
trons. On peut distinguer principalement trois types de codes, en fonction de ’expression
des fonctions d’onde & un électron utilisée. Une premiere approche est basée sur la Théorie
de la Fonctionnelle Densité (DFT en anglais). Dans la DFT, le point de départ de la DFT
est un résultat exact stipulant que I’énergie libre est une fonctionnelle de la densité. Cette
derniére est calculée a partir de fonctions d’onde & un électron qui sont déterminées en in-
troduisant une correction ad hoc appelée potentiel d’échange et corrélation. De nombreuses
formes de ce dernier ont été publiées en s’appuyant sur les données expérimentales. La
DFT donne d’excellents résultats pour le calcul de structure de molécules complexes. Elle
est moins appropriée pour calculer des probabilités de transition. Une deuxiéme approche
utilise des fonctions d’onde entiérement ab initio : "Hartree-Fock" (HF'), "Multiconfigu-
rationnel Hartree-Fock" [36], "Dirac-Fock" et "Multiconfigurationnel Dirac-Fock" (MCDF
[27], GRASP [35] ). Pour obtenir une bonne précision, il est nécessaire dans cette ap-
proche d’introduire un nombre important de configurations. Cette approche est donc tres
gourmande en terme de ressources de calcul. La troisieme approche est un mixage des
deux premiéres, la fonction d’onde du systéme est écrite comme un ensemble de détermi-
nants utilisant des fonctions d’onde & un électron calculées a partir d’'un potentiel central
paramétrique. Les paramétres du potentiel sont obtenus en minimisant 1’énergie totale de
I’atome, ce qui permet d’obtenir une bonne précision avec un nombre de déterminants plus
faible que dans lapproche de type HF: (CATS [21], SUPERSTRUCTURE [32]; HULLAC
[8], FAC [40]. Il faut souligner que dans toutes les méthodes citées, les fonctions d’onde util-
isées sont des fonctions de la position de I’électron par rapport au noyau. De ce fait, il est
difficile sinon impossible de déterminer les interactions électron-électron avec une trés bonne
approximation. Sauf & introduire des corrections ad hoc, au cas par cas, la précision de ces
codes reste limitée, surtout en ce qui concerne les probabilités de transition. Cependant,
il n’existe pas a I’heure actuelle de base de données expérimentales sur I’ensemble des ions
lourds du tableau périodique. C’est pourquoi nous avons été contraint de nous appuyer sur
un code atomique. Le choix pour nous s’est porté sur le code SUPERSTRUCTURE, justifié
principalement par le fait que cela nous a permis de bénéficier de I'aide efficace de Jacques
Dubau, qui a beaucoup contribué & I’amélioration de ce code.

2.1.2 Le potentiel central

SUPERSTRUCTURE utilise des potentiels moyens "statistiques" qui sont utilisés pour
le calcul des fonctions d’onde & un électron. Ce potentiel simule, pour un électron donné,
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I’attraction du noyau et la moyenne des répulsions des autres électrons. L’hamiltonien ap-
proché, Hy, a la forme suivante :

Hy = — i <V—? +Vi (n)) (1.45)

: 2
=1

Vi (r;) est le potentiel central vu par 1’électron i. On définit Z; (r;) = r;V; (r;), ou Z; (1;) est la
charge de I’atome vue par ’électron. On s’attend a ce que Z; (r;) ait une forme ressemblant
a la figure 2.23. En effet, pour r; — 0, I’électron ne voit plus que le noyau de charge 7 :
Z;(0) = Z. Au contraire, pour r; — 00, I’électron voit le noyau écranté par (N — 1) électrons
s lim, o Zi(r) = Z — (N —1).

L’expression de ’hamiltonien 1.45 vérifie le fait que les électrons sont indépendants les uns
des autres (somme de Hy sur 7). On peut donc séparer cet hamiltonien Hy en une somme
d’hamiltoniens h; ne portant que sur un électron :

Hy=S "1 (7)) (1.46)
() =~~~ Vi(r,). (1.47)

A h; correspond une équation de Schrodinger monoélectronique qui a pour fonction d’onde
propre @, (7;) :

hiw; (77) = eip; () (1.48)

7; = (7, 0;) représente les coordonnées spatiales 7; = (z;1:2;) et la variable spin (o; =

+1/2). La variable spin est, comme z;, y;, et z;, une quantité mesurable expérimentalement.

On verra plus tard pourquoi on doit introduire le spin, bien que I’équation précédente ne
contienne aucun opérateur agissant sur la variable spin.

Lorsqu’on utilise plusieurs potentiels effectifs, une contrainte est de maintenir I’orthogonalité
des fonctions d’onde. Dans SUPERSTRUCTURE, un potentiel effectif est affecté & un nom-
bre quantique azimutal /. De ce fait deux fonctions d’onde radiale, de méme ¢ sont bien
orthogonales, puisque solution de la méme équation de Schridinger. deux fonctions d’onde
radiale de ¢ différents ne sont a priori pas orthogonale, mais la fonction d’onde totale 1’est.

2.1.3 Fonction d’onde électronique dans un potentiel central

Le principal avantage d’utiliser un potentiel central est simplement que c’est le seul cas
ol on peut résoudre "rapidement" I’équation de Schrodinger (ou de Dirac). Il existe pour
cela de nombreux codes disponibles. Dans le cas d’'un hamiltonien Hy, ne contenant que
des potentiels centraux, les électrons n’ont pas d’interaction entre eux et par conséquent la
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rvir)

Z-N+1

w

Figure 2.23: Courbe représentant Z = rV la charge vue par un électron en fonction de sa distance r au
noyau.

) — — — — A p ,

fonction d’onde correspondante, ¥, (x1, x3, T3, ..., Ty ), peut étre décomposée en une somme

de déterminants de fonctions d’onde ¢, monoélectroniques.

Cette fonction doit étre normalisée & un, car son carré est la densité de probabilité de trouver
, — = — —

les N électrons en (z7, 3, T3, ...,2x5). On a donc :

/ g (T oo T 2 AT iy = 1. (1.49)

2.1.3.1 Fonction d’onde monoélectronique

Le probléme d’un électron dans un potentiel central V; (r;) est connu [70, Chap.IX]. On
peut séparer o, (7;) en parties radiale, angulaire et de spin :

Pm i Ty my.
7) = D)y (6,0 6, (00 (1.50)

r; est la distance entre ’électron et le noyau, appelé rayon, et 0; et ¢, sont les 2 angles des
coordonnées sphériques (polaires). d,,, (0;) = 0,0, (symbole de Kronecker). Y}ml 0, )
sont les harmoniques sphériques, fonctions bien connues analytiquement. Seule la fonction
radiale, P, (r;), est inconnue et obtenue en résolvant numériquement ’équation, appelée
équation radiale, suivante :

(£ - irD

2 T H2Vin) + 2%%) P, (ri) =0 (1.51)

Cette fonction d’onde monoélectronique est caractérisée par un ensemble de nombres, ap-
pelés nombres quantiques, n,l,m; et mg (s = 1/2). Les nombres quantiques [ et s sont les
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rv(r)

Z-N+1

w

Figure 2.24: Charge vue par ’¢lectron en fonction de sa distance r au noyau, selon sa sous-couche
d’appartenance (s,p, ou d). Les A sont des coefficients modifiant la pente des courbes, a ajuster de maniére
4 minimiser 1’énergie de la configuration.

moments angulaires orbital et de spin, et m;, my, leur projections sur ’axe de quantification
z. Le nombre n est traditionnellement appelé le nombre quantique principal. Pour chaque
ensemble, nl correspond & ce qu’on appellera une orbitale. C’est une convention de choisir
n > 141 et de désigner [ =0,1,2,3,... par s,p,d, f,... : 1s, 2s, 2p, 3s, 3p, 3d, 4f ...

On peut noter que I’équation radiale est la seule équation contenant explicitement 1’énergie
de I’électron €,,;,. Les fonctions radiales solutions de 1.51 sont orthogonales, c’est-a-dire que
leur intégrale de recouvrement est nulle (théoréme du Wronskien, Messiah III (42)). On les
normalise & 1 et, en général, on les choisit réelles :

/Pnl(T)Pn/l(T’)dT‘ = 5nn’ (152)

Pour 2 orbitales ¢, de [ différents, I’orthogonalité est obtenue grace aux harmoniques sphériques
et aux fonctions de spin, qui sont elles-mémes orthogonales. Cette derniére propriété permet
dans SUPERSTRUCTURE d’utiliser des potentiels différents pour chaque [. Ces potentiels
sont dérivés du potentiel de Thomas-Fermi-Dirac-Amaldi (TFDA) de la maniére suivante :
Vi (r) = ZTEPA(r/X) /r. A, s’appelant le paramétre d’échelle (scaling parameter). Sur la
figure suivante, on peut voir 3 courbes de Zy (1) = rVy (r) pour 3 valeurs de A: A® = 1, cor-
respond au potentiel TFDA; A®Y < 1, correspond & un potentiel plus répulsif que TFDA et
A® > 1 a un potentiel plus attractif. On recherche les A, (1=0), A, (I=1), et Ay (1=2)... Tls
sont obtenus d’une maniére auto-cohérente (self-consistent) en minimisant ’énergie de cer-
tains termes de I’atome, incluant le fondamental. Ils sont souvent proches de 1 et le potentiel
par rapport au potentiel TFDA est plutot attractif que répulsif.

Lorsqu’on considere les N électrons de I'ion dans leur orbitales respectives, on obtient une
configuration qui est définie par 'ensemble des n;l; de tous les électrons, C' = (n;l;naly..nyly).
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On peut avoir plusieurs n,l; identiques, par exemple 1s? : on dit alors qu'on a des électrons
équivalents.

2.1.3.2 Antisymétrie de la fonction d’onde

Il faut maintenant prendre en compte le fait que les électrons sont des particules indis-
cernables, c’est-a-dire que si I’on permute les positions de 2 électrons, 'effet est inobservable.
Pour 2 électrons, cela impose que :

[y (@133 = |y (73, 70))° (1.53)

On peut obtenir cela simplement, soit en symétrisant, soit en antisymétrisant les fonctions
d’ondes calculées précédemment 77 :

by (T, 73) = % (1 () 02 () £ 01 () 0 (72) (1.54)

En fait, il faut choisir 'antisymétrisation car les électrons sont des fermions : 2 électrons
ne peuvent pas étre dans le méme état quantique, c’est-a-dire avoir les mémes nombres
quantiques n, [, m;, ms. Ceci explique, par exemple, qu’il existe des configurations telles que
15%25%2p% : la couche 1s (ou 2s) ne peut contenir que 2 électrons équivalents au maximum,
et la couche 2p, 6 électrons équivalents. Par conséquent, les fonctions ¢, (7°) doivent toutes
étre différentes les unes des autres dans la fonction d’onde & N électrons correspondant &
un état de la configuration C' : ° (95_{, T3, T3, ..., a:—fv), . I’équation 1.54 pour 2 électrons, se
généralise a N électrons. On a alors un déterminant dit de "Slater" :

|28 28 - 28
VO (T7, . Tn) = —— | T1\2) el LOANE (1.55)
¥1 ($_>N) P2 (EV)) YN (-YTV))

Le 1/v/N! vient de la renormalisation a 1 : [ |\IJC (77, ...,x_1>\7)|2d:p_>1...dx7v = 1. L’énergie de
la configuration C pour 'hamiltonien Hj est :

N
Ed =Y e, (1.56)
=1

2.1.4 Ajout d’un opérateur en perturbation

On a supposé que V; (r;) était un "bon" potentiel (c’est-a-dire proche de la réalité). On
souhaite maintenant améliorer ce modele en incluant un complément dans ’hamiltonien H,
grace a la théorie des perturbations indépendante du temps [70, Chap.XVI-2] : on considére
alors Hy comme un hamiltonien d’ordre zéro.
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H=Hy+W (1.57)

L’opérateur W est la perturbation. Il s’exprime comme :

W:Eb%—ZXé—mmo (1.58)

1<j 7

L’ajout de l'opérateur W permet une meilleure prise en compte des forces répulsives en 1/r;;
qui ont réellement lieu entre les électrons de 1’atome.

2.1.4.1 Correction de I’énergie de la fonction d’onde monoconfigurationnelle

Tout comme 'hamiltonien, la fonction d’onde doit étre corrigée. Cette correction est
effectuée a ’aide de la théorie des perturbations. Au premier ordre de perturbation, pour la
configuration Cj, on obtient une correction de 1’énergie qui s’obtient directement & partir de
la fonction d’onde d’ordre zéro (formule 1.55).

Efo = B + (09 (a1, .., zx) [W] T (21, ..., 73)) (1.59)

2.1.4.2 Fonction d’onde multiconfigurationnelle

Deés le premier ordre de perturbation, la fonction d’onde devient multiconfigurationnelle,
c’est-a-dire qu’elle contient un mélange de plusieurs configurations. Selon 'importance de
ce mélange, deux approximations peuvent étre utilisées, soit la méthode de diagonalisation,
soit la théorie des perturbations indépendantes du temps. Elles ont des avantages 1'une par
rapport & l'autre : la premiére est utilisée dans le code SUPERSTRUCTURE et, la seconde,
nous permet de mieux comprendre UCL Distorted Wave.

Correction de la fonction d’onde au 1¢" ordre

En Structure Atomique, cette méthode est souvent utilisée pour améliorer les énergies
des configurations ayant des couches complétes telles que 1s? et 1s22s?2p%, mais pas 1s?2s?
qui, comme on le verra, nécessite la méthode de diagonalisation, qui peut étre complétée par
une méthode perturbationnelle (Many Body Perturbation Theory). Pour que cette méthode
soit précise, on doit introduire la base compléte des configurations de I’hamiltonien, H,.
Malheureusement, cette base n’est compléte (Messiah V-9) qu’en introduisant des orbitales
du continu G, (aussi appelée orbitales libres par opposition & orbitales liées), correspondant
a des énergies positives, € > 0, dans 1’équation 1.51. Comme les orbitales liées, ces orbitales
libres sont orthogonales entre elles et avec les orbitales liées. Leur normalisation est fixée
par:

/Gel(T)Ge/l(r)dr =d(e—¢€) (1.60)
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ou d (¢ —€’) est la fonction de Dirac. Comme pour les orbitales liées, on a choisi des
fonctions radiales réelles. Ces orbitales n’apparaissent pas dans une somme mais dans une
intégrale. Au premier ordre de perturbation, & cause de la forme de W, seules les configura-
tions ayant au maximum 2 orbitales différentes jouent un réle. Donc, en particulier pour les
intégrales libres, on n’aura au maximum que des intégrales doubles. Par exemple pour Cj
= 1s*: C; = (182s,..., 25%, 2p?, 2s3s, ..., 3d?, ...), C. = (1ses, ..., 2pep, ...), C.o= (es€’s, ep
e'p, ...) .\Iffo, comme \Ifg °, sont de carré sommable, c’est-a-dire que lorsqu’une coordonnée
spatiale tend vers I'infini, la fonction d’onde tend vers zéro.

o :\1150—1—2611-\11001'4—/ b(e)Wse de—l—/ / (e U= de de’ (1.61)
20 0 o Jo

Ceci sera différent dans le cas des collisions. Au premier ordre de perturbation, on a :

<\I}OC’E |W| \Pgo> <\IIOCEE/ ’W‘ \IIOCO>
clee) = B (1.62)
o — 0

(o5 )
a; = 7 0 (e) = = 0
(B — Ep) (E5 — EY)

Apres avoir déterminé la fonction d’onde au premier ordre, on peut calculer ’énergie jusqu’au
deuxiéme ordre de perturbation :

By = B 4+ (U0 (27, ..., z3) W[ U (271, ..., 7n)) (1.63)

Pour que cette méthode ne soit qu'une perturbation, il faut que le numérateur soit petit ou
que le dénominateur soit grand. C’est le cas des couches complétes telles que 1s?, car la
premiére configuration, 1s2s est déja trés éloignée en énergie de 1s?. En fait, dans le cas de
1s2, des calculs montrent que les interactions de configuration, méme avec un nombre infini
de configurations liées, sans continu, n’apportent pratiquement rien (7%). La contribution
dominante, a la correction d’énergie du second ordre, vient des doubles-continues (69%), puis
des simples-continues (24%).

2.1.5 Diagonalisation de ’hamiltonien

2.1.5.1 Couplage LS

Dans I’équation 1.44, I’énergie E du systéme est une valeur propre. Si on prend une base
restreinte de configurations, le probléme de la recherche de valeur et de vecteur propre se ré-
duit au probléme de diagonalisation d’une matrice de dimension finie. Aprés diagonalisation
de la matrice H, on obtient les fonctions d’ondes propres multiconfigurationnelles. Pour ré-
duire encore plus la taille des matrices a diagonaliser on utilise la propriété de la conservation
des moments angulaires du systéme total : 'opérateur 1/7;; ne donne d’éléments de matrice
non-nuls qu’entre des états de méme nombres quantiques LS My Mg, et de méme parité totale

66



Chapitre 2: Physique atomique de l’ion lasant

I1 = (—1)™". On a donc intérét & coupler les moments angulaires individuels des N électrons
pour faire apparaitre les moments angulaires totaux. Pour chaque configuration, et & partir
des my, et des my,, on construit des fonctions d’onde LSM Mg correspondant aux moments
cinétiques (angulaires) totaux et a leur projection respective sur I'axe de quantification. Par
exemple, pour 4 électrons on peut prendre les 4 configurations suivantes : €} = 152252,
Oy = 1522p?, C3 = 1522535 et Cy = 1522p3p. Ces configurations ont été choisies en raison
de leur parité identique, parité paire, et parce qu’elles donnent toutes 1S, c’est-a-dire S = 0
et L = 0. Dans le cas ou I’énergie des configurations pour I’hamiltonien H, est proche,
comme entre C; et Cy, ainsi qu’entre C3 et (), un couplage est utile car la méthode des
perturbations 1.62 ne peut étre utilisée.

2.1.5.2 Diagonalisation de ’hamiltonien non-relativiste

La méthode utiliste par SUPERSTRUCTURE pour la diagonalisation de ’hamiltonien
est, en exploitant le couplage LS, de regrouper les états L S M Mg 1l identiques. Le "terme"
L S1I contient ’ensemble des états M Mg, appelés aussi sous-termes. On démontre que tous
ces états ont la méme énergie non-relativiste : on dit qu’ils sont dégénérés. Pour obtenir les
énergies des termes, il suffit donc de diagonaliser I’hamiltonien pour un seul M Mg : pour

'exemple précédent (1S), L=0,S5 =0, M, =0, Mg = 0.

Hy Hyp ... Hy

(1.64)
Hy Hy ... Hy
ou :
Hi; = (C; (B;) LiSiMy, Ms,| H |C; (B3;) L;jS; My, Ms,)

X 5L7-,Lj 5Sisj 5ML1, Mg, 5MSZ, Ms;

(1.65)

H;; est une matrice réelle symétrique, donc toujours diagonalisable :

H = XhX! avec XXt=X'X=1

ou h est la matrice diagonale des énergies propres. On obtient 4 termes propres ayant pour
énergies F (I'SLII) I' = 1..4. La fonction d’onde multiconfigurationnelle (non-relativiste)
s’écrit de la maniére suivante :

4
UNE (DSLIM Ms | Z1.. 7 ) = Y Xra ¥ (C,.S LM Ms) (1.66)

n=1
Xin s’appelant le coefficient de mélange de configuration-terme. En général, on dénote le

terme ['SLIT par la forme C 2T!L, ou C est la configuration dominante du mélange de
configurations.
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2.1.5.3 Corrections relativistes

Apreés avoir diagonalisé la matrice non-relativiste de 1’énergie entre les configurations,
SUPERSTRUCTURE introduit des corrections relativistes dans le formalisme de Breit-
Pauli.

Bethe et Salpeter [11] ont séparé ces corrections en deux types : a 1 corps, et & 2 corps.
Les corrections & 1 corps ont été obtenues pour la premiére fois par Pauli (et Darwin)
en partant de 1’équation de Dirac et en supposant que la vitesse de la lumiére tend vers
I'infini. La correction de Pauli (& 1 corps) correspond au 1¢" ordre de perturbation en 1/c?
(masse, Darwin, spin-orbite). L’équation de Dirac ne concerne qu'un seul électron dans un
potentiel central électrostatique (en général, le potentiel du noyau). Breit a essayé d’obtenir
une équation relativiste pour 2 électrons ressemblant a I’équation de Dirac mais a trouvé que
c’était impossible. Il a néanmoins essayé de représenter ces effets au 1¢" ordre de perturbation
en 1/c?, ajoutés a 1/r;; dans I'hamiltonien de Dirac, effets qui correspondent en partie aux
potentiels retardés bien connus dans la théorie (non quantique) relativiste. L’hamiltonien
obtenu pour 2 électrons est appelée Breit-Dirac. En appliquant la méthode de Pauli & ces
corrections relativistes & 2 corps (c’est-a-dire en faisant tendre la vitesse de la lumiére vers
'infini), Bethe et Salpeter ont obtenu les corrections suivantes : Darwin 2-corps, orbite-
orbite, contact spin-spin, spin-orbite 2-corps, spin-autre orbite, spin-spin. L’hamiltonien
complet, non-relativiste plus corrections relativistes, s’appelle Breit-Pauli :

Hpp = Hyp+ Wr (1.67)

Hpgp mélange les termes LS. C’est maintenant I’'opérateur 7 = f+§> qui est conservé, ainsi
que M; = My, + Mg, projection de J sur 'axe de quantification. Il n’y a pas d’interaction
entre des états de J et M différents. Un "niveau" .J regroupe I'ensemble d’états M, (aussi
appelés sous-niveaux). Dans le cas précédent des 4 configurations (Cy, Cs, C3 et Cy), on
obtient 6 niveaux propres pour J = 0, M; = 0 ayant pour énergie £ (AJII) (A =1..6). La
fonction d’onde (Breit-Pauli) multiconfigurationnelle s’écrit de la maniére suivante :

6
NS (AJIM | 1.7 N) = Y Yaw U (Co LS JMy) (1.68)

n/=1

YA, s’appelant le coefficient de mélange de configuration-niveau. En général, on écrit le
terme AJII sous la forme C 2571L;, ot C est la configuration dominante du mélange. Les
6 niveaux correspondent a Cy (15p), Ca (1Sy, 3Pp), C3 (150), Cy (150,23 Fy).

2.1.6 Autres calculs de données faits par SUPERSTRUCTURE

Utilisant les fonctions d’onde calculées précédemment, SUPERSTRUCTURE calcule en-
suite toutes les probabilités radiatives (dipole-électrique, dipole-magnétique, quadrupole-
électrique) entre termes (partie non-relativiste), et entre niveaux (partie relativiste). D’autre
part, pour des calculs de collision électron-ion, il calcule pour chaque niveau propre les coef-
ficients de mélange de termes (Term Coupling Coefficients, TCC). Ceci permet, dans le code
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JAJOM [88], de transformer les éléments de matrice de transition entre termes, obtenues
par UCL Distorted-Wave, en éléments de matrice de transition entre niveaux.

2.2 Collision électron-ion

Nous avons évoqué en introduction les différents processus qui pouvaient avoir lieu ini-
tialement dans le plasma créé par OFI. Nous en avons conclu que les collisions électron-ion
jouaient un role essentiel dans 1’évolution des populations atomiques apres passage du laser
infrarouge.

Les collisions électron-ion sont générées par l'interaction entre ’électron-projectile et les
électrons de l'ion. En général, les noyaux, beaucoup plus lourds que les électrons, restent
pratiquement immobiles pendant la collision. Aussi, quand 1’électron s’approche de I'ion, il
devient indiscernable des électrons de la cible. Et apres collision, I’électron sortant n’est pas
obligatoirement celui qui était entré.

Pour bien représenter un tel processus, on peut utiliser un formalisme quantique semblable
a celui utilisé en structure atomique. La seule différence est que I’électron projectile a une
énergie positive, contrairement aux électrons de la cible.

2.2.1 Interaction électron-ion

2.2.1.1 Hamiltonien

Pour décrire l'interaction entre un électron et un ion, on reprend I’hamiltonien non-
relativiste, mais pour (N + 1) électrons :

Hyo1 = Hy + hy + W (2.69)

A Thamiltonien de la cible Hy, on ajoute donc celui de I’électron-projectile hy 1 "presque
isolé". Ce caractére "presque isolé" s’explique dans notre cas par le fait que la cible est ion-
ique : D’électron-projectile voit asymptotiquement (& ryy; — 00) un potentiel coulombien
ionique de charge z = Z — N. Ce potentiel d’interaction (qui représente une énergie) doit
donc étre inclus dans 'hamiltonien Ay pour éviter des divergences dites coulombiennes.
A ces 2 hamiltoniens, on a également ajouté ’hamiltonien W décrivant I'interaction projectile-
cible et dont ’expression est la suivante :

N N

W:

(2.70)

i—1 "IN+l TN+

Comme dans le cas des états liés, les fonctions d’onde du systéme & N + 1 électrons doivent
étre antisymétriques. Elles ne peuvent plus étre normalisées & 1, car I’électron projectile entre
et sort de la région d’interaction, puis continue jusqu’a I'infini. Dans le cas des collisions, il
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Figure 2.25: Diagramme montrant 4 niveaux d’énergie successifs d’'un atome subissant une collision, se
trouvant dans le niveau d’énergie 2. Avec un électron incident possédant une énergie eo, I’électron sortant
peut, selon la transition produite se retrouver avec une énergie €1, €2, ou €3.

est utile de normaliser les fonctions d’onde en flux incident d’électrons projectiles par unité
de surface.

L’état non-relativiste de la cible est défini par «; = (I';(E;)L;S; My, Ms,) 1.66, avec E;
I’énergie de la cible, et L;, S; ses moments angulaires. Pour illustrer les processus considérés
sur la figure 2.25, on considére un électron incident d’énergie €; = €4, et de projection de spin
ms, = £1/2, arrivant sur le premier état excité (i = 2) de la cible, le niveau 1 correspondant
a I’état fondamental.

L’énergie €5 est suffisante pour exciter le niveau 3 mais pas suffisante pour exciter les niveaux
suivants. Apres collision, 1’électron-projectile ressort avec 1'énergie €; (j = 1,2 ou 3) , et la
projection de spin m,, = 41/2. Il laisse la cible avec une énergie E;. Au cours de la collision,
soit il y a excitation Ay — As (j = 3), soit désexcitation A; — A; (j = 1), soit I'atome reste
dans le méme état Ay — Ay (j = 2). En utilisant la conservation de Iénergie du systéme
total, on a :

E:E@“‘E@ :Ej+5j (271)

2.2.1.2 Fonction d’onde du projectile et amplitude de diffusion

H
On choisit comme axe de quantification la direction k; de I’électron incident. La fonction
d’onde monoélectronique du projectile se comporte asymptotiquement comme :

ei(kjqur...)

@5 (@)~ @) Bgibm,, (o) S (Faog) ——— (2.72)
q

Le terme de gauche de cette expression représente le flux d’électrons incidents, qui cor-
respond a une onde plane. Le terme de droite correspond quant & lui au flux d’électrons

70



Chapitre 2: Physique atomique de l’ion lasant

diffusés par I'ion, qui forme asymptotiquement une onde sphérique.

Dans le terme de gauche, §,; est un symbole de Kronecker qui signifie que I’'onde plane in-
cidente n’arrive que sur ’état . Dans le terme de droite, les f;; i (rq0,) s’appellent les
amplitudes de diffusion. Dans les exponentielles, on note les nombres d’onde k; et k;, qui
sont définis, en unités atomiques, par les relations suivantes : ¢; = k?/2, ¢; = k’f /2. Les pe-
tits points représentent la déformation de I'onde plane et de 'onde sphérique par le potentiel
coulombien (voir 2.81) : en effet, en mécanique classique, dans un potentiel coulombien les
trajectoires sont des hyperboles qui tendent asymptotiquement vers des droites.

Si on reprend I'exemple de la figure 2.25, les ondes sphériques diffusées existent pour j =
1,2,3, et il y a 36 possibilités de f;m (rq04) correspondant & ¢ = 1,2,3, j = 1,2,3,
ms, = £1/2, m,, = £1/2.

2.2.1.3 Section efficace

La section efficace différentielle s’obtient & partir de la définition des courants de proba-
bilité (v; et v; vitesse du projectile avant et aprés collision) :

d € Ms,

. iy /o 2 V; :
df;daq = | £ (Pyoq)| U—Z (quelque soit q) (2.73)

Dans le cas présent, la particule diffusée (électron) a la méme masse que la particule incidente

(électron), donc :
. hk
{ﬁz hk} = {U: 7} (2.74)

2.73 devient

€M,
do—ji € Ms. /A 2 ]fj
- = fj‘ 2(771‘711)’ 7
dr,do, K,

(quelque soit q). (2.75)

Si on integre sur I’angle de diffusion 7, on obtient la section efficace totale de la transition
a; — «a; due a I'électron de projection de spin my,

Jt

— d ézim%
oS = / dfqdaqda”— (2.76)

/2 : < .
[ do est en fait ZJ/: 1) Si on ne connait pas ms,, il faut moyenner sur m,

€; 1 € M,

ms,;
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2.2.1.4 Développement en ondes partielles

On développe 1'onde plane (coulombienne) et 'amplitude de diffusion sur la base compléte
des harmoniques sphériques et des fonctions de spin. On appelle cela le développement en
ondes partielles :

kz—‘r)_\/_z \/ﬁyo A\/_—r , (2.78)

£ o) =30 ST SV (7)) b, (04) Frpn (2.79)

lukl()

Toutes les informations concernant la collision se trouvent dans fvm ou :
¥ = (ugilimy, (= 0) my,) et 7, = (ozjgjljmljmsj) : (2.80)

Le développement asymptotique de wuy;; (14) , appelée fonction coulombienne, dans 2.78, est

— /24 — “1n 2k;r + O'kjlj) (2.81)

uk l; v \/_ sin (

ol oy s’appelle le déphasage coulombien. Dans I’équation 2.81, on voit apparaitre I’expression
des petits points introduits dans 2.72 : (...) = z/k In2kr + oy,.

k;

2.2.2 Fonction d’onde du systéme a N + 1 électrons

Il est souvent supposé, comme par exemple dans UCL Distorted Wave, que la fonction
de I’électron projectile est orthogonale & celle des électrons de la cible. Mais pour passer
outre cette restriction, des fonctions & N + 1 électrons =,(...), dites de corrélation, sont
incluses, construites a partir des orbitales liées de la cible utilisées dans ’orthogonalisation.
Par exemple, pour la collision de 1s?2s par un projectile s, on ajoute en corrélation 1s22s?.
De plus, pour alléger la formulation, on diagonalise préalablement la matrice Hy ., entre les
E,(...) de telle sorte qu’on a :

<Ep(---> |HN+1| Ep’(--~)> = 5pp’ E, (2-82)

La fonction d’onde antisymétrisée des N+1 électrons peut alors s’écrire comme un mélange
de configurations & N + 1 électrons, elles-mémes antisymétrisées, certaines contenant une
orbitale libre :

N+1

\I/E (55_))1---xN+1> = S <_>)

( ) («T_l),---,l'qflquJrl;-- $N+1) 80]2 q

VT & (2.83)
e e—

+ Zp api(E) Ep (xl...$N+1)
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®; est la fonction d’onde de I'état o; de la cible. On prend les coordonnées sphériques :

— my. F, . (r

@5 (@) =Yy, (7)o, (0) # (2:84)
q

Comme en Structure Atomique, on souhaite calculer les fonctions radiales F, ., (ry). Les
approximations utilisées sont directement inspirées, soit des méthodes Hartree-Fock : "Close-
Coupling" approximations (R-Matrix [10], Convergent Close-Coupling [13]), soit des méth-
odes a potentiel central (Coulomb-Born, Distorted-Wave, etc). Les premiéres approximations
donnent de meilleurs résultats que les secondes mais sont limitées a des cas relativement sim-
ples. Dans tous les cas, on choisira une solution réelle avec un développement asymptotique,
tel que :

Ey (r)

\;k_j <sin <kjr — /24 E 2k + o, + T,%.> 5o,
+ cos (k;jr —lm/2+ % In2k;r + o, + Tkjl].> R(V:)%> ,

Y
r—00

(2.85)

Le facteur 7, est souvent pris égal a zéro sauf dans le cas de Distorted Wave (voir 5.101).

Dans tous les cas, on démontre que la matrice R(™) réelle, appelée matrice de réactance, est
symétrique quelque soit la valeur de 74, choisie. Son expression est déterminée en Annexe.

2.2.3 DMatrices de Diffusion et de Transition

Nous ne considérons que le code University-College-London (UCL) Distorted-Wave ([31]).
Il existe de nombreux autres codes appelés Distorted Wave, certains relativistes, d’autres
non-relativistes. Parmi les codes non-relativistes, le code réalisé & UCL contient plus d’effets
physiques : unitarisation (voir 2.76), correction d’orthogonalité des fonctions radiales par
inclusion de fonctions de corrélations & N+1 électrons (voir 2.82). De plus, il a été congu pour
utiliser directement les fonctions d’onde non-relativistes calculées par SUPERSTRUCTURE.
Et les éléments de matrice de transition peuvent étre converties en structure-fine grace au
code JAJOM, en utilisant les coefficients TCC (voir plus haut).
En insérant les équations 2.78 et 2.79 dans 2.72, on obtient le développement asymptotique
de la fonction radiale du projectile :

FEi (9) (T)

—i(k:jr—ljw/2+...)6
YiVi

= e+i(kjr—lj7r/2+...)57j%> (286)

ol
~ —— e
r—00 kj
Cette fonction radiale est complexe. La matrice S s’appelle la matrice de diffusion. La
relation matricielle entre S et R(") est :

S =¢" (1+iR™) (1 4+RM) e (2.87)

A partir de cette derniére, on peut facilement trouver que S est symétrique et unitaire
(S%%S;m = (5%7]_), car R est réelle et symétrique . Cela représente le fait que le flux
incident se distribue entre différents “canaux” sans perte ni gain d’électron.
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Le but des codes numériques est de calculer d’abord les éléments de matrices R(y:)v, puis
S“mw puis fvﬂw directement reli¢s & T, . , appelée matrice de transition :

T m(2l; +1) ARy

ViV = S’Yj%‘ - 57]‘%7 f’Yj’Yi = W Vi Vi (288)
L

Comme pour la structure, dans 'approximation non-relativiste, on a conservation des nom-
bres quantiques du systéme total, LT, ST, M;r et Mgr ainsi que la parité totale II7. En
utilisant cette propriété, on peut réduire énormément le nombre de jo)% a calculer qui sont
reliés par des relations bien connues impliquant 4 coefficients algébriques (Clebsch-Gordan).
De plus, les matrices & multiplier et a inverser 2.76 sont beaucoup plus petites car elles
ne contiennent que des éléments de matrice de méme LT, ST, TI” et que ces matrices sont
identiques pour les différents M;r et Mgr associés. En définissant :

fi = (FZLZSZEZZZ, LTSTMLTM5T> et fj = (FiLijgjlj; LTSTMLTMST>

on obtient :

T) . L; l; Lr S 1/2 ST (7-) L]' lj Lt Sj 1/2 ST
Rf‘]f‘l - CMLimliMLT CMSimSiMST R’yj’yi CML]-mleLT CMSij].MST

(2.89)

La méme relation est valable pour S%i‘fl,
k)
de fermeture des Clebsch-Gordan, on obtient pour la section efficace totale de la transition

a; — o par un électron projectile d’énergie €;:

TZ'- et pour f'= . Enfin, en utilisant les relations
J- gt

2
o

1 1
G = — T = 2.90
Jt (QLZ =+ 1)(2SZ + 1) LZS:T 2 ’ r;ry ( )

2.2.4 Transitions entre niveaux de structure-fine

L’idée de base de la méthode utilisée dans le code JAJOM [88] est de supposer que
I’électron projectile n’est pas relativiste. L’autre idée est que les éléments de matrice non-
relativistes calculés par le programme UCL Distorted Wave entre termes de la cible peuvent
étre utilisées pour calculer des éléments de matrice entre niveaux, grace a des transformations
algébriques, c’est-a-dire des coefficients 6j de Wigner, et grace aux TCC (Term Coupling
Coefficient) calculées par SUPERSTRUCTURE. Par définition, les TCC (I'LSJII|AJII)
sont les coefficients (réels) exprimant les niveaux propres sur les termes propres, coefficients
indépendants de M :

WS (AJIIM,)) = > UNE (TLSJIM,) (TLSJI|AJII) (2.91)
T'LS

On définit de nouveaux couplages, appelés pair-coupling:
D= (Mgl K, JJ"Myr) et Ty = (AjJ;ely; KT Myr) (2.92)
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qui correspondent au couplage “deux a deux” des moments angulaires, par exemple pour 7

.
Ki=T+1; J=K-+3 (2.93)
Le code JAJOM exprime donc les R n p, sur les R i

() ZZZAJH\FLSJH)

LTST T'L;jS; T'L;S;

X(L;S;Jil; Ky LTSTJT) RYVL X (LiSiJili Ky LY ST JT) (2.94)

M x
r;r;

Nous ne donnerons pas l'expression des X (...) qui se trouve dans l'article de H. Saraph [87].
Il s’exprime en fonction de deux 6-j de Wigner. Comme pour la partie non-relativiste, on
construit le matrice de transition 7; Y puis la section efficace totale :

1

€; — — | Ts =
788 T 2T 1 1) JT%:K]. 2‘ bt

(2.95)

2.3 Reésultats de modélisation

Dans le cadre de la modélisation du laser X-UV, des calculs ont réalisés a ’aide des codes
SUPERSTRUCTURE et Distorted-Wave dans le cas du XelX et du KrIX. Un certain nom-
bre de niveaux atomiques a été pris en compte : 129 pour le Xe IX, et 93 pour le Kr IX.
Le résultat de ces codes fournit ’énergie F; des niveaux atomiques et les forces d’oscillateur
fij pour toutes les transitions radiatives permises entre ces niveaux (SUPERSTRUCTURE),
ainsi que les forces de collision (2;; entre ces niveaux a différentes énergies € de 1’électron in-
cident (Distorted-Wave).

Dans cette partie, nous allons exposer les schémas laser des ions XelX et KrIX, en décrivant
les niveaux atomiques les plus importants (en plus des niveaux lasants) ainsi que les princi-
pales transitions atomiques entre ces niveaux.

2.3.1 Principaux niveaux atomiques

Initialement, les ions lasants se trouvent en grande majorité dans le niveau fondamental
(4d™ pour le XeI X, 3d"° pour le KrIX). Les niveaux excités vont se peupler par excitation
collisionnelle & partir de ce dernier. Leur dépeuplement (y compris celui du niveau fonda-
mental) s’effectue surtout par ionisation collisionnelle.

On cherche a trouver les niveaux les plus peuplés. Il existe une multitude de processus col-
lisionnels entre les niveaux excités. Mais comme le niveau fondamental est au départ le
plus peuplé, une bonne estimation du niveau de peuplement des niveaux peut étre faite en
prenant uniquement les forces de collision entre le niveau fondamental et les niveaux excités.
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Comme la force de collision €2;; dépend de ’énergie de ’électron incident, on sélectionne,
parmi les énergies utilisées par les codes, une énergie € proche de I’énergie moyenne .- ini-
tiale (voir FDE des électrons dans le chapitre I). Le tableau 3.96 ci-dessous fournit les valeurs
de €2;; les plus élevées a partir du niveau fondamental g pour les niveaux atomiques excités
des 2 ions :

Niveau i (XelX) | E; (eV) | Q,;(370eV) | KriX E; (eV) | ,.:(680eV)
4d%6d (1S,) 133,60 | 0,4697 3d%5d (1.S,) 183,79 | 0,3116
1d%5f (1) 128,42 | 1,704 3d%4E (1, 163,52 | 0,9037
4d%d (1Sp) (u) | 104,27 | 0,6636 3d%4d (1Sy) (u) | 147,42 | 0,3890
Ad%4E (7 Py) 102,84 | 5,0074 3d%p (°Dy) | 106,40 | 0,1359
Ad%p (‘P () | 74,72 | 0,6867 3d%p ("P,) (I) | 105,73 | 0,3083
(3.96)

2.3.2 Raie laser et conditions de lasage

La raie laser est décrite & travers les propriétés de ses 2 niveaux dits "lasants". Les niveaux
inférieur (noté ”1”) et supérieur (noté "u”) de cette raie, correspondent respectivement aux
niveaux 3d°4p et 3d°4d pour le KrIX, et 4d°5p et 4d°5d pour le XelX. On note que pour
les 2 ions, d’aprés le tableau 3.96, les niveaux lasants figurent parmi les niveaux excités les
plus peuplés.

Les 2 niveaux de la raie laser ont la méme caractéristique atomique pour le XelX et le
KrlX :

- Niveau supérieur u : 5d, 1Sy, J = 0 (dégénérescence : g, = 1, 1 sous-niveau)

- Niveau inférieur [ : 5p, 1Dy, J = 1 (dégénérescence : g; = 3, 3 sous-niveaux)

Une transition dipolaire entre ces 2 niveaux est possible car elle est accompagnée d'un
changement de parité IT = (—1)%, et d’'un AJ = 1. Pour que la raie laser associée a cette
transition puisse émettre, une inversion de population doit se produire entre les 2 niveaux
lasants :

W=-"-"">0 (3.97)
g1
La condition est en fait que la différence de population entre le sous-niveau du niveau

supérieur (N, /g,) et un sous-niveau du niveau inférieur doit étre positive. Lorsque w < 0,
le milieu d’ion lasants absorbe le rayonnement X-UV résonant.

D’apreés le tableau 3.96, les forces de collisions des niveaux u et [ sont proches. Ce n’est donc
pas tant une différence entre les forces de collision qui produit une inversion de population
mais la différence de dégénérescence méme entre ces niveaux qui la permet. En remplacant
les dégénérescences g, et g; par leurs valeurs respectives et supposant N, ~ N;, on obtient :

2
W SN, >0 (3.98)
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Cette formule n’est bien évidemment qu’indicatrice d’une tendance. Pour obtenir une de-
scription plus précise de 'inversion de population, il faut ajouter la contribution des niveaux
excités dans I’évolution de la population des niveaux lasants, prendre en compte la distrib-
ution en énergie (FDE) des électrons incidents, ainsi que les transitions radiatives.

2.3.3 Autres transitions radiatives

Les désexcitations radiatives en provenance d’autres niveaux excités d’énergie supérieure,
ou vers d’autres niveaux d’énergie inférieure, peuvent affecter le peuplement des niveaux
lasants de maniére significative. L'importance d’une transition radiative dépend de sa prob-
abilité radiative A;; qui se calcule & 'aide de la relation suivante :

1
gi

fi; est la force d’oscillateur entre les niveaux initial ¢ et final j de la transition radiative, et
AL;; la différence d’énergie entre ces 2 niveaux. Le tableau ci-dessous énumeére les transitions
radiatives entre les principaux pour les 2 ions, avec leur probabilités respectives. Pour rappel,
les sous-couches 4d pour le KrX, et 5d pour le Xel X correspondent au niveau fondamental.

Transition (XelX) | A;(s™!) | Transition (KrIX) | A;(s™)

5d (u) — 5p (1) 3,544.10' |[[ 4d (u) — 4p (1) 4,288.10%°
5f — 5d (u) 7,768.10° || 4f — 4d (u) 2,303.10°
5p (1) — 4d (g) 7,670.10% [[ 4p (1) — 3d (9) 8,244.101°
5f — 4d (g) 6,022.10™ || 4d (u) — 4p (1) 1,007.10°

La raie laser entre les niveaux wu et [ figure parmi les transitions radiatives les plus fortes,
avec une probabilité radiative A;; ~ 4.10'%s7! (associé & un temps de vie 7 = 1/A;; ~ 25ps).
On peut remarquer que le niveau bas de la transition laser a un temps de vie inférieur
a celui du niveau haut (d’environ un facteur 2), ce qui est souvent invoqué comme une
condition nécessaire pour obtenir l'inversion de population. Dans notre cas cela ne joue
qu'un role assez faible, sauf a basse pression. En effet, aux pressions ou ’amplification X-
UV est la plus efficace (autour de 25 mbar) la durée du gain est inférieur au temps de vie des
niveaux. Le parameétre essentiel pour expliquer I'inversion de population vient du facteur de
dégénérescence mentionné plus haut

2.3.4 Schéma laser des ions KrIX et XelIX

Les codes de physique atomique ont donc permis de déterminer le schéma atomique des
ions XelX et KrIX. Ci-dessous (3.100) figurent pour les 2 ions, les principaux niveaux atom-
iques interagissant avec les niveaux lasants et les principales transitions pouvant se produire
entre ces niveaux.
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Kr IX Xe IX

T continmmm T T continuum T
= _I ____________ ¥_ _l _____ —————————= f _I_ —
1 1 1 1 ! 1
163,52V —t! —F : 3d%4f ('P)  12842ev —= — : 4d°5f (*p,)
147.42¢V > 1 : s 3d°%d ('S,) 10427ev > [ — 4d%5d ('s,)
" 1o
1 1328mm T 141810m
1 1 1 1
1 1 1 1
105,736V — 3d%p ('P)  7amev ——= 4d°5p (*p,)
1 1 1 1 1 1
(T Lo
1 11 1 1 11043eV
1 1 1 1 1 1
11,68nm 1 11 16,53nm 1 11
T Lo
T Lo
T Lo
T Lo
Lo 1071 Vo 101
; r v 1 1 1 R v ¥ 1 1 1
" nivean fondamental 3 Su) 0ed niveau fondamental 4d™( SU)
(3.100)

2.4 Conclusion

L’objectif des codes de physique atomique SUPERSTRUCTURE et Distorted-Wave était

de fournir des données précises sur la raie laser des ions KrIX et XelX. Il était donc impor-
tant d’avoir des informations sur la transition laser méme, sur les transitions collisionnelles
impliquant les 2 niveaux lasants, et plus généralement tous les niveaux atomiques et toutes
les transitions collisionnelles ou radiatives susceptibles d’affecter leur peuplement, directe-
ment ou indirectement.
Les données atomiques calculées vont permettre de traiter la cinétique des populations atom-
iques aprés OFI, et de calculer le gain du milieu amplificateur. Elles sont incluses pour cela
dans le code OFI-0D qui effectue ce traitement et qui calcule aussi, comme nous ’avons vu
dans le chapitre I, la distribution en énergie des électrons incidents. Les résultats de ce code
sont exposés dans le chapitre suivant.
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2.5 Annexe

La conception de UCL Distorted-Wave ressemble a celle de SUPERSTRUCTURE. Les
fonctions radiales libres, G, (r), sont calculées dans un potentiel central statistique qui est
différent de celui de la structure car il y a un électron de plus. Elles sont solutions d’une
équation radiale de la forme 1.51 mais pour des ¢ > 0. Ces fonctions radiales ne sont pas
orthogonales a celle de la cible. Elles sont orthogonalisées ultérieurement aux orbitales liées
(orthogonalisation de Schmidt). Entre fonctions libres G, (1), il y a déja orthogonalité. On
démontre que pour avoir la normalisation & la fonction de Dirac 1.60, il faut qu’elles aient
la forme asymptotique suivante [70, A-ChapXV.a] :

Gsl (T)

1 Ir =z
~ in|kr— — 4+ —In2k .101
o~ ZWkSIH(T 5 —i—kn T—i-O'kl-i-Tkl) (5.101)

ol Ty est un déphasage dii au potentiel de Distorted-Wave, s’ajoutant au déphasage coulom-
bien de charge z. On projette F, ,, (r) 2.85 sur les fonctions libres orthogonales G (r),
énergies € centrées autour de ¢; :

P (1) = [ 0016 G (1) de (5.102)
On remplace dans 2.83

VO (T In) = ) / by ()65, (T Tng) de' + ) ayi(E) Sy (7. 7n71)
Y5 4
e (7 N q -
avec O (71..7n11) = IoEst Y (1)@, (71, ., Ty 1, Tgy1s oy TN 1)
J a=1 (5.103)

mp. o Gel-(r)
XYlj 7 () (Smsj (0q) —L—

Tq

On obtient les nombres a,;(£) et les fonctions b, . (€), en projetant I'equation de Schrédinger

a N + 1 électrons sur les =, (77...7n11) et les Sk (77..7N11) :
(Zp (71 2n11) [Hyp — E|OE (21..2n41)) = O
(5.104)
<@'EY] (?1...1‘]\[4.1) |HN+1 - E| \Isz ($—1>...ZEN+1)> =0

Les éléments de matrice (... |IW]...) variant lentement en fonction de €, on peut les sortir de
'intégrale en leur donnant leur valeur pour € = ¢; (centre) :

ai(B)(E-E,) =Y (5,1W]67,) / by, () (5.105)

Vit

bvj% Z aip (E <@E] (WI|Ey > Z <@ff] (W] @2i//> /bvjm (ede’

V4t

79



Chapitre 2: Physique atomique de l’ion lasant

En définissant B, , = i by, (€')de" et en insérant la valeur de a,;(E) obtenue par la
premiére équation 5.105 dans la seconde équation, on voit que ij,%, se factorise dans le
membre de droite. On obtient [70, A - ChapVIII] :

by, (€) = Ky 0,0(e — €5) + P.P. (Q) (5.106)

E—€j

Le (...) représente le membre de droite de la deuxiéme équation 5.105. Le symbole P.P.
s’appelle, en mathématique, partie principale. Au premier ordre d’approximation, on a
me = Kvm- On obtient le coefficient de normalisation Kvm en comparant la valeur

asymptotique de F, , (r) de 5.102 avec 5.106 : K, , = v27mJ, ,,. Donc:
M, -
by i () = V2r (5(5 — ;) 6y,, + P.P. (%)) (5.107)
e
ou
N (03 1W15,) (5,163
E (E - Ep)

p

R CACE (5.108)

L’expression de Rg:)7 s’obtient & partir de la partie principale :

R — M

ViV - ViYi

(5.109)

On voit que la matrice réelle R() est bien symétrique.
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Chapitre 3
Cinétique du plasma créé par OFI

Ce chapitre est consacré a I’étude de I’évolution du plasma aprés sa création par OFI.
L’étude est portée sur la cinétique des électrons, des ions et de leurs populations atom-
iques. Les populations atomiques, et notamment celles des niveaux lasants, figurent comme
les données les plus importantes requérant le plus de précision, car elles sont utilisées par
les modeéles qui décrivent le transfert radiatif du laser X-UV et qui seront présentés dans le
chapitre suivant.

Dans le chapitre I, I’étude de l'interaction du laser de pompe avec le gaz cible nous a per-
mis de déterminer 1’état initial des particules du plasma aprés OFI. Cet état consiste en un
ensemble d’ions lasants se trouvant dans leur état fondamental (cf. article de Pert [79]) et
dont la température ionique ne dépasse pas les 400K, et d’électrons libres chauds (plusieurs
centaines d’eV) de distribution en énergie non-Maxwellienne.

Aux instants ultérieurs, les collisions électron-ion vont jouer un role exclusif dans le pe-
uplement des niveaux lasants. Nous présenterons les modeles de cinétique permettant de
calculer ce peuplement au cours du temps. En plus de ces collisions électron-ion, d’autres
phénomeénes peuvent intervenir, et provoquer un effet perturbateur sur 1’évolution des pop-
ulations atomiques. Nous évaluerons donc leur importance sur ’échelle de temps qui nous
intéresse, a savoir la durée du gain du milieu (quelques dizaines de picosecondes). Nous
présenterons les résultats du code OFI-0D qui, a partir de quelques paramétres (pression,
intensité du laser de pompe, polarisation...), calcule I’évolution des populations atomiques
au cours du temps a ’aide des modeéles de cinétique que nous aurons présentés.

3.1 Introduction

Avant de passer au calcul des populations atomiques réalisé par le code OFI-0D, nous
souhaitons déterminer I’évolution des principales variables caractérisant le plasma aprés OFI
: & Déchelle microscopique, la température ionique 7; (énergie cinétique des ions), la tem-
pérature électronique T, (énergie cinétique des électrons), et le degré d’ionisation @) des ions
(énergie interne des ions) ; a 1’échelle macroscopique, I’évolution du volume du plasma, et
les pertes d’énergie vers ’extérieur.
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3.1.1 Evolution du degré d’ionisation et de la température électron-
ique aprés OFI

Un plasma créé par OFT est & son stade initial dans un état thermodynamique fortement
hors équilibre. Les électrons libérés, chauffés par ATI, ont une énergie moyenne supérieure
a l’énergie d’ionisation des ions. Les résultats OFI-0D sur la FDE des électrons présentés
dans le chapitre 1 montrent par exemple que pour le Xe®", dont I’énergie d’ionisation est de
175,2¢eV, les électrons libres ont une énergie moyenne d’environ 370eV .

Les collisions vont se produire entre les ions et les électrons, induisant entre autres de
I’excitation collisionnelle et de 'ionisation collisionnelle. Un transfert d’énergie des électrons
vers les ions va alors s’opérer, jusqu’'on atteigne un certain équilibre, de type coronal ou
thermodynamique suivant les volumes du plasma mis en jeu (plasma optiquement épais
ou mince) et la densité d’électrons, qui détermine le ratio entre recombinaison 3-corps et
recombinaison radiative.

Te

8+ g

Xe Xe

w

collisions
électron - ion

Equation de Saha

Pour avoir une indication sur ’état limite du plasma, nous nous intéressons tout d’abord
au degré d’ionisation que les ions peuvent avoir & l’équilibre thermodynamique & partir
d’une température électronique 7,. Pour cela, nous utilisons I’équation de Saha, qui décrit
I’équilibre thermodynamique entre les espece ioniques et les électrons, sans tenir compte des
états excités (approximation valable a basse densité). Cette équation permet de calculer
le degré d’ionisation atteint a l’équilibre car il donne le rapport entre les populations de 2
espéces d’ions de charge () et ) + 1, en fonction de I’énergie d’ionisation €y de I'espece de
charge @), et de la température du milieu (que I'on considérera équivalente a la température
électronique T,) :

NoaNe 2 2mkpT,)**
@niNe _ 29q11 (2mekpTe) exp( €Q> (1.110)

NQ gQ h3 kBTe

9o et go41 sont la dégénérescence du niveau d’énergie des espéces ioniques respectives

Q@ et Q + 1. Dans notre cas, on considérera go = go+1 = 1. La formule, exprimée en

fonction de I’énergie moyenne des électrons g, et pour une densité électronique N, ~ QQ N, =
Z x 5.108m=3 (N, densité atomique, valeur correspondant & P = 20mb), devient alors :
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Non 1, 19.103—[5_6(6‘/)]3/2 exp (_§€_Q(€V)> (1.111)
Ng Q 22 (eV)

A partir de I’équation de Saha, on peut retrouver le degré d’ionisation d’équilibre Q¢,
pouvant étre atteint & partir de conditions initiales décrites par £, et Z. On considérera
dans nos calculs que Q = Q¢, lorsque le rapport Ngy1/Ng = 1.

Dans le cas d’'un plasma initialement composé d’ions Xe®*, créé par un laser de pompe

de polarisation circulaire (¢ = 0,5), les conditions initiales sont g, = 368,3eV et @ = 8.
Ces 2 grandeurs sont amenées a évoluer au cours du temps, ce qui nous empéche d’obtenir
une solution directe a partir de I’équation 1.111. En effet, lorsque 1’état de charge ) aug-
mentera, I’énergie moyenne des électrons variera également sensiblement, pour 2 raisons : la
premiére est que les électrons de collision vont transmettre une partie de leur énergie aux
ions par ionisation, diminuant de ce fait la valeur de .= ; la seconde est que, par ces proces-
sus d’ionisation, les électrons éjectés des ions vont s’ajouter aux électrons libres préexistants
sans apporter d’énergie cinétique, ce qui aura pour effet de diminuer mécaniquement 2, :
cette ionisation va donc augmenter la densité électronique. On supposera que les électrons
éjectés par ionisation sont trés rapidement thermalisés (ce qui est le cas a 1’équilibre ther-
modynamique).
Il nous faut donc prendre en compte ces 2 effets en recalculant la valeur de £, au fil des ion-
isations. On considere que le plasma conserve son énergie et son volume initial tout au long
de son évolution vers I’équilibre thermodynamique. Dans ce cas, on évalue la perte d’énergie
moyenne électronique lorsqu’on passe de 1’état de charge () a I’état de charge Q +1 & :

E_B(Q + 1) _ (@(Q) X Q) —€Q
Q+1
On peut alors dresser le tableau suivant contenant les énergies d’ionisation €g du xénon
a I’état de charge (), I’énergie moyenne électronique évaluée a cette état de charge @), ainsi
que le rapport Ng1/Ng correspondant qui serait observé a 1'équilibre :

(1.112)

Ton €Q (eV) Ee (GV) NQ_H/NQ
XePt [ 175,2 368,3 | 5,15.10°
Xet ]196,2 307,9 | 2,75.10°
Xel%F 12186 2575 | 1,38.10°
Xel™™ 12423 214,2  |6,22.10%
Xel2F 12674 176,2 | 2,38.10°
Xelt 12936 1421 | 6,98.10° (1.113)
Xel™* | 323,6 110,9 | 1,25.10°
Xelt 13526 82,01 [928

Xel®F 13827 154,82 10,853

Xel™ [ 414,0 30,84 | 5,79.10°°
Xel® 4436 6,131 |8,62.10°%
Xel* [ 563,8 0 0
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D’apreés les valeurs du tableau, 'équilibre Ng41/Ng = 1 est atteint & un degré d’ionisation

proche de 16. Un plasma d’ions Xe®t créé par OFI a I'aide d’un laser de pompe en polari-
sation circulaire évoluera vers un plasma d’ions Xe!6* & ’équilibre thermodynamique.
Ce résultat est bien siir valable si le plasma ne subit pas de pertes importantes d’énergie vers
I’extérieur lors de ’atteinte de 1’équilibre, ni d’expansion hydrodynamique, auxquels cas le
degré d’ionisation atteint sera inférieur a celui calculé. On retrouve donc par 1’écart entre
les charges 8 et 16, que le plasma est trés fortement hors équilibre au niveau de son ionisa-
tion moyenne. L’évolution de cet état d’ionisation va étre le facteur limitant de la durée du
gain, qui sera déterminée par la durée de vie de 'ion 84 avant son ionisation.

3.1.2 Evolution de la température ionique aprés OFI

Nous souhaitons déterminer 1’évolution de température ionique au cours de la durée du
gain. Elle est étudiée dans article [69] dont nous tirerons les calculs.

3.1.2.1 Collisions binaires

Il s’agit des collisions binaires entre ions et électrons. Outre le fait qu’elles peuvent provo-
quer de 'excitation et de l'ionisation collisionnelle, elle peuvent également transmettre de
I’énergie cinétique aux ions. Selon la fréquence de ces collisions, la transmission d’énergie
est plus ou moins rapide. Le plasma étant relativement peu dense et la température élec-
tronique étant élevée, nous sommes en ce qui concerne les électrons dans le cas d’'un plasma
cinétique peu corrélé. On peut alors utiliser les formules classiques [69], dans le cas du X e,
la variation de T; est fonction de la pression vaut :

dT;

(eV/ps) = 2.107* (eV) .P (mbar) (1.114)

Pour une pression du gaz P = 20mbar, ’élévation de température associée aux collisions
binaires est ainsi de 4.1072eV (480K) sur la durée de vie du gain (a cette pression, la durée du
gain vaut dsxgrr =~ 10ps), grandeur qui reste trés faible par rapport a 1’énergie des électrons.

3.1.2.2 Force pondéromotrice

Sous 'effet du champ du laser de pompe, les électrons libérés vont étre accélérés dans la
direction radiale et effectuer un mouvement oscillatoire. Comme I'impulsion laser posséde
un profil transverse en intensité, les électrons, en s’écartant de leur position d’origine, vont
traverser tout ou partie de ce gradient d’intensité. Lorsqu’un électron initialement au centre
de I'impulsion r = 0 (maximum d’intensité) s’écarte vers les bords du plasma jusqu’a son
maximum d’oscillation, les intensités moindres & ces bords qui y régnent ne lui permettront
pas d’étre aussi bien accélérés en sens inverse vers la position initiale. On assiste alors a une
dérive générale vers les bords des électrons initialement au centre du profil. La force qui, par
ce phénomeéne de dérive, améne les électrons vers les bords est appelée force pondéromotrice.
Une telle dérive va modifier la distribution spatiale des électrons. La densité électronique sera
plus importante aux bords qu’au centre. Par conséquent, une force de rappel électrostatique
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va s’exercer sur les électrons excentrés par les ions, restés a leur place car beaucoup plus
lourds. Alors, réciproquement, les ions vont subir la méme force de la part des électrons
excentrés, ce qui va provoquer leur chauffage. Dans le cas du xénon [69], I'énergie acquise
par les ions en raison de cette force est d’environ 2.1073eV/, ce qui correspond & une élévation
de température de AT = 24K.

3.1.2.3 Effets de couplage fort

Il a été montré dans [69] que dans un plasma créé par OFI comme le notre, le chauffage
le plus important vient du couplage initial entre les ions du plasma. Avec 'ionisation, les
atomes deviennent des particules chargées et interagissent entre eux avec les forces électro-
statiques qui les lient. Les électrons, quant & eux, sont trés rapides et forment un fond neu-
tralisant pour les ions (leur longueur de Debye est bien plus élevée que la distance moyenne
entre les ions).

L’importance du couplage entre les ions se mesure avec le parametre de couplage de Coulomb
I, qui se définit comme le rapport entre I’énergie potentielle moyenne d’interaction coulom-
bienne U des ions sur leur énergie cinétique moyenne Fy :

U 2
I'= Er Q) (T (1.115)

Q@ est la charge de lion, (r) la distance moyenne entre les ions, et T; la température
ionique. Lorsque I' > 1, I’énergie potentielle domine et le plasma est dit corrélé, et pour
I' <« 1, il est dit cinétique.

Dans notre cas, comme le montre la figure 3.26, I' est initialement bien supérieur & 1. A une
pression de 20mbar, il atteint une valeur I' ~ 300.

Au moment de 'ionisation par OFI, les ions du plasma (en fait les atomes) sont distribués
uniformément dans I’espace, ce qui ne correspond pas au minimum d’énergie pour les ions, il
y a donc un exces d’énergie potentielle. Cette énergie potentielle va se dissiper par interaction
ion-ion en énergie cinétique et chauffer les ions.

A la fin de la relaxation, I’énergie cinétique et 1’énergie potentielle deviennent & peu pres
équivalentes (I' ~ 2). Le graphique 3.27 montre le chauffage provoqué par effet de couplage
fort en fonction de la pression du gaz. Pour P = 20mbar, la température s’éléeve de 5eV/,
soit 60000K . Alors qu’initialement la température était de 300K . L’effet de couplage des
ions provoque donc un chauffage des ions trés important comparativement aux autres effets.

Temps caractéristique de chauffage

Lors de la relaxation, I’énergie cinétique oscille jusqu’a atteindre sa valeur d’équilibre. Le
temps caractéristique d’échange d’énergie pour les ions est donné par I'inverse de la fréquence
plasma ionique. Pour le Xe8* elle vaut:

P, =1.89/+/P(mbar)(ps) (1.116)
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Figure 3.26: Valeur initiale du parameétre de couplage I'g en fonction de la pression initiale du gaz cible, pour
des ions de charge @) = 8 et de température 7; = 400K.
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Figure 3.27: Température d’équilibre des ions Xe en fonction de la pression initiale du gaz cible.
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Pour un gaz cible d’une pression P = 20mbar, on trouve une période d’oscillation
d’environ P,; ~ 0,42ps. Le temps total de relaxation d’énergie dure quelques périodes
plasma, soit dans notre cas un temps Px de l'ordre de 2 ps.

Si on compare les temps caractéristiques Pk et T par rapport a la durée du gain (dgxrr ~
10ps), on constate que le temps mis par les ions pour chauffer est relativement court. Le
phénomeéne de couplage fort peut donc jouer un réle sur 'amplification du laser X-UV.

3.1.2.4 Conséquences

D’aprés les résultats qui viennent d’étre présentés, le chauffage des ions apres OFI, est
principalement dii aux interactions électrostatiques entre les ions (effet de couplage fort).
L’évolution de la température ionique induite est de AT = 3 a 5eV (soit 36000K a 60000K)
pour une pression initiale de gaz comprise entre 5 et 20mbar.

La conséquence principale d’une telle élévation de température est un élargissement de la raie
laser par effet Doppler. Le profil de raie associé est une gaussienne. Pour une augmentation
de la température de 5eV, cet élargissement induit vaut :

| 2kBT;
Av = Vo W (].].17)

vy est la fréquence centrale de la raie laser, T; la température ionique, et M la masse
de I'ion. Dans notre cas, vy = 7,5.10'° et M = 2,0.107%*kg. L’élargissement provoqué est
de Av ~ 5.10'% 71, soit Av/vg = AN/X =~ 107° ce qui est une valeur faible. Cette valeur
sera a comparer & 1’élargissement naturel ajoutée a 1’élargissement par collision de la raie
laser (7 + 1/T3). Nous verrons que I’élargissement collisionnel devient dominant dés que la
pression du gaz dépasse les 15 mbar.

3.2 Modeéles de cinétique 0D

3.2.1 Cinétique des populations atomiques

L’évolution des populations atomiques de l'ion lasant est déterminée par les processus
atomiques qui ont lieu dans le plasma. Pour calculer ces populations, il est nécessaire de
connaitre les taux de transition associés & ces processus, qui sont ensuite inclus dans un
modele collisionnel-radiatif. Les forces d’oscillateur f;; et de collision €2;;, calculées par les
codes de physique atomique présentés dans le chapitre II, permettent de retrouver la valeur
des taux dominants.

Nous énumérons ci-aprés ’ensemble des processus atomiques pouvant se produire au sein
du plasma créés par OFI, soit spontanément, soit par 'intervention d’un électron ou d’un
photon incident. Dans le bilan de ces processus, on note ¢ 1’état initial et j I’état final (apres
collision) du systéme. Un ion de charge @) et d’état i sera écrit X ;.
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3.2.1.1
Processus collisionnels

Excitation collisionnelle et désexcitation collisionnelle

Dans le cas de 'excitation, 1’électron incident transmet une partie de son énergie a l’ion,
et 'améne dans un état d’énergie supérieur :

Xoi+e (g) = Xgjsi+e (g5 <é&) (2.118)
C’est I'inverse pour la désexcitation, apres laquelle I'ion se trouve dans un état d’énergie
inférieure :

Xoi+e (g) = Xgj<i +e (5> &) (2.119)

Variation de population

La variation de population du niveau ¢ induite par des transitions collisionnelles entre ce
niveau et un niveau j est proportionnelle & la densité électronique N, et au taux de collision
Cij. Ce dernier est calculé a partir des données de physique atomique (dans notre cas, les
résultats de Distorted-Wave, cf. Chapitre IT). On a donc :

dt

Calcul du tauz de collision C';

Si on considére une transition collisionnelle d’un état 1ié ¢ vers un autre état lié j, le taux
de transition est défini par C;;. Ce dernier équivaut au produit de la section efficace o;; (v)
avec la vitesse v de I’électron incident. Cj; s’obtient en intégrant la fonction de distribution
des électrons en vitesse f(v), ou en énergie f(¢) (qui est la FDE calculée dans le chapitre I)

dN;
< ) = OjiNeNj — CijNeNi (2120)
ij

G — (o) — Lrrs@ @ JouE e
ij = \O4jV) = =
! [ f(v)dv [ f(e)de
La section efficace 0;;(¢) s’exprime en fonction de la force de collision (2;; fournie par le
code de physique atomique :

(2.121)

h,2
O'ij(g) = mgij(a) (2122)
Dans cette formule, g; est la dégénérescence du niveau ¢ initial, h la constante de Planck,
et m. la masse de I’électron. Les formules sont les mémes pour 'excitation comme pour la
désexcitation. D’autre part, s’applique le principe de microréversibilité qui stipule que la
force de collision d’une transition de 7 vers j est égale a celle de la transition inverse de j
vers i :
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Tonisation collisionnelle

Elle se produit lorsque I’électron projectile arrache un électron a 1’ion cible :

XQ’i +e — XQ—H,j +e +e (2124)
Le taux d’ionisation peut étre calculé rapidement avec des formules empiriques de type
Lotz [65] avec une précision de lordre de 10%.

Recombinaison & 3 corps

2 électrons entrent dans la sphére d’influence d’un ion. L’un des 2 électrons se recombine
avec l'ion, et 'autre ressort avec une énergie plus importante :

XQ+1’/L' +e 4+ — XZ,j + e (2125)

Recombinaison diélectronique

Un électron libre se recombine avec un ion en excitant un de ses électrons liés :

XQ+1,i + e — X*f] (2126)

La configuration de 'ion est alors instable. Elle méne soit a 1’autoionisation (retour a la

configuration avant collision), soit & I’émission d’un photon, amenant 1’ion dans un état plus
stable, c’est-a-dire :

X5 — Xy + hv (2.127)

Q,3'<j

3.2.1.2 Processus radiatifs

Désexcitation radiative (Emission spontanée)

Elle se produit dans le cas ot 'ion se trouve dans un état excité, radiatif (non métastable).
Ce dernier émet alors un photon et passe dans un état d’énergie inférieure. Les photons sont
émis dans une direction aléatoire avec un taux qui est lié au temps de vie du niveau :

La variation de la population du niveau initial (7) induite par ’émission spontanée vaut :
dN;
( ) = —A;;N; (2.129)
at ) ..
]
avec :
1 2,2
Ay=——"_F% (2.130)
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A;; est le coefficient d’Einstein. g; et g; sont respectivement la dégénérescence des niveaux
tet jet f;; la force d’oscillateur entre ces 2 niveaux.

Emission stimulée et absorption induite

Ces processus se produisent dans le cas ol un photon résonant incident interagit avec un
ion. Si ce dernier se trouve dans le niveau supérieur de la transition résonante alors il se
désexcite en émettant un photon identique (méme phase, méme énergie et méme direction)

XQ’i + hy — XQ’j<Z' + hv + hv (2131)
Dans le cas contraire ou l'ion se trouve dans le niveau inférieur, on peut observer une
absorption du photon (absorption induite) :

XQJ' + hy — XQ,j>i (2132)
Variation de population induite

La variation de population de ces niveaux associée aux processus d’émission stimulée et
d’absorption induite est donnée par la relation suivante :

dt dt
I (w;;) est l'intensité spectrale du rayonnement incident (en W.em™2.Hz"') a la fréquence
de résonance w;;, et B;; est le coefficient d’Einstein, dont I’expression est :

dN; dN;
ind. ind.

2

e
By = ———f; 2.134
J meeohz/cf] ( )
B;; et A;; sont liés par:
Aij 2hl/3
= 2.135
Bij C2 ( )
A noter que B;; différe de Bj; en raison de la dégénérescence des niveaux i et j :
g1

Photoionisation

Un ion absorbe un photon incident tout en relachant un électron. L’énergie du photon
doit pour cela étre supérieure a I’énergie d’ionisation de l’ion.

XQ,i + hl/ — XQ-‘rLj + e (2137)
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Recombinaison radiative

Ce processus est I'inverse de la photoionisation. L’ion absorbe un électron puis se désexcite
en émettant un photon dans le méme temps :

Xot1i+e — Xg,;+hv (2.138)

3.2.1.3 Processus dominants dans notre plasma

Tous les processus atomiques ne vont pas avoir la méme influence sur la population des

niveaux atomiques de l'ion lasant. Les électrons libres étant chauds (leur énergie moyenne
est supérieure a I’énergie d’ionisation), le plasma est fortement hors-équilibre et les ions vont
avoir tendance a gagner de ’énergie interne par collisions. Ainsi, lors de la durée du gain,
Iexcitation/désexcitation collisionnelle et 'ionisation collisionnelle vont étre les processus
collisionnels dominants, alors que les processus de recombinaison seront marginaux. En ef-
fet, c’est seulement lorsque le plasma sera a ’équilibre qu’il existera autant de processus
d’excitation que de processus de désexcitation pour un niveau donné. Comme nous l’avons
vu cet équilibre n’est atteint que pour des états de charge trés supérieurs a celle de I’ion las-
ant, c’est-a-dire bien apres que le gain ait disparu.
En ce qui concerne les processus radiatifs, 1’émission spontanée apporte une contribution
non négligeable dans la désexcitation des ions, alors que ce n’est pas le cas pour la recombi-
natson radiative. La photoionisation est inexistante en ’absence dans le plasma de photons
suffisamment énergétiques pour ioniser les ions. Enfin, I’émission stimulée et 1’ aborption in-
duite jouent un role dans la réabsorption ou I’échappement des photons émis spontanément.
Le taux d’échappement de ces photons résonants est étudié en fin de chapitre (cf. section
Pertes radiatives).

3.2.1.4 Modéle collisionnel-radiatif

Un modele collisionnel-radiatif permet la description de 1’évolution des populations atom-
iques au sein d’'une population d’atomes en interaction avec leur environnement. Il s’agit
tout simplement de définir une équation de population pour chaque niveau atomique consid-
éré. Dans notre cas, pour décrire 1’évolution de la population des 2 niveaux de la raie laser, il
est indispensable de décrire tous les niveaux atomiques impliqués dans les transitions modi-
fiant la population de ces 2 niveaux.

L’évolution des populations atomiques est déterminée par les taux de transition associés
aux processus atomiques. En prenant en compte tous les processus atomiques énumérés dans
la section précédente, I’équation de population de chaque niveau atomique ¢ de I’ion lasant

) A :
s’écrit :
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dN;
pral > (CjiNN; = CiyNN;) + (Z AN = > Ajz-Nj> (2.139)
J#i Jj<i Jj>i
J#i

Le ler terme du membre de droite représente les transitions collisionnelles entre le niveau ¢
et les autres niveaux j de I'ion lasant. Le taux de ces transitions est proportionnel & la densité
électronique N, , et au taux de transition collisionnelle 7;; que ’on retrouve dans la formule
2.121. Le second terme est lié & la désexcitation radiative vers les niveaux d’énergie inférieure
(j <), et la désexcitation radiative en provenance de niveaux d’énergie supérieurs (j > 17)
vers le niveau i. Le 3éme terme représente quant & lui ’émission spontanée et 1’absorption
induite existant entre les différents niveaux j et le niveau 7. A noter qu'une grande partie
des transitions radiatives sont interdites (voir chapitre Physique Atomique), et lorsque c’est
le cas entre un niveau j et le niveau i, alors les coefficients A;; et B;; sont quasiment nuls.
Enfin, le quatriéme terme représente la contribution des autres processus atomiques, qui ont
une influence moindre et dont les taux sont calculés & ’aide de différentes formules.

L’évolution des populations atomiques d’un plasma d’ions donnés dépend donc princi-
palement de la densité électronique N., des coefficients d’Einstein, et des taux de collision
C;;, eux-mémes fonctions de la FDE des électrons f(g). L’étude de I’évolution de la FDE
des électrons est donc primordiale pour le calcul des populations atomiques.

3.2.2 Cinétique des électrons

3.2.2.1 Introduction

La formule 2.121 nous rappelle que les taux de collision C;; dépendent de I’énergie de la
FDE de ces électrons. Pour déterminer I’évolution des populations atomiques au cours du
temps, il importe donc de connaitre I’évolution de cette FDE initiale au cours du temps.
La fonction de distribution des électrons est affectée par les collisions électron-ion, in-
élastiques, qui vont modifier I’énergie moyenne et la densité d’électrons (dans le cas de
'ionisation) et leur distribution en énergie, et les collisions électron-électron, élastiques, qui
ne modifient ni I’énergie moyenne, ni le nombre d’électrons mais seulement leur distribution
en énergie. Ainsi les collisions inélastiques provoquent une chute de la température électron-
ique (T.) "effective", alors que les 2 types de collisions, affectent la distribution en énergie
des électrons.

Plusieurs méthodes existent pour déterminer 1’évolution temporelle de la FDE des élec-
trons : soit des méthodes particulaires (dynamique moléculaire ou traitement Monte-Carlo,
a partir de collisions binaires entre des particules d’un échantillon statistique [79]), soit des
méthodes statistiques liées a 1’équation de Boltzmann. La méthode que nous avons utilisé
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est la résolution de I’équation de Boltzmann dans ’approximation de Fokker-Planck. Elle a
I’avantage de fournir une bonne estimation de la FDE avec un temps de calcul raisonnable.
Dans notre cas ou I’énergie moyenne des électrons est grande par rapport aux énergies
d’excitation, 'approximation de Fokker-Planck donne de bons résultats. D’autre part, dans
notre gamme d’énergie ol une partie importante des électrons ont une énergie loin des seuils
de réaction, les taux de collision ne vont étre que faiblement affectés par la modification de
la FDE. Il n’y a donc pas lieu d’utiliser des méthodes tres complexes qui n’apporteront que
des corrections de 1'ordre du %.

3.2.2.2 Equation de Fokker-Planck

L’équation de Fokker-Planck permet de calculer 1’évolution de la fonction de distribu-
tion d’un ensemble de particules f [34]. C’est une équation différentielle de la FDE dont
I'expression ([25]) générale est la suivante :

Ofs  — Ofs 8fs
R —EE ZC for fs) (2.141)

fe représente la FDE des électrons. ﬁ est le champ electrlque auto-cohérent (dans notre
cas il est nul), ¢, la charge des particules et m, leur masse. L’opérateur de collision traduit
I'interaction entre 2 ensembles de particules s et ' en mouvement dans le plasma. Il s’exprime
de la maniére suivante :

0 =0f,
O(f57fs’) - a (Fss’fs - 85,87) (2142)
fs est la fonction de distribution de ’ensemble de particules s et fy celle de lensemble
de particules s’. Dans le membre de droite de I’équation 2.142, le terme de gauche _a_—’ F fs
représente effet lié a la variation du mouvement global des partlcules incidentes ((AW') /At).
—

Cette variation est fonction des forces de frottement F,y imprimées par les particules cibles

s’ sur les particules incidentes s. Le terme de droite 8—%$ <Dss/g—f:s) est lié au phénomene de

diffusion des particules. D,y est un coefficient tensoriel de diffusion qui est fonction de la
dispersion moyenne des vitesses (AT A7) /At.

Dans un plasma comme le notre, on peut définir 2 opérateurs, Ce (fe, fo) 'opérateur de
collision électron-électron fonction de f, la fonction de distribution des électrons, et Ce; ( fe, fi)
lopérateur de collision électron-ion, dépendant & la fois de f,. et de f;, la fonction de distri-
bution des ions.

A cela, il faut ajouter un terme source S(f.) représentant les collisions inélastiques. Si
on considére que la distribution des vitesses est isotrope dans le plasma, qu’il n’y a pas de
champ appliqué et que le plasma est uniforme, en considérant 'intégrale de Landau et les
potentiels de Rosenbluth [80], I’équation 2.141 devient :

o o on 55| 4 s (2.143)
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ou «a et [ sont des coefficients définis par les expressions suivantes. A est la longueur

thermique de De Broglie A = 4/ %

4
a = (47T 1“ / £ ()02 (2.144)

5 = (4”> ¢ ln / £ () 0+ / £ () v'dv (2.145)

On retrouve ici les expressions classiques d’'un plasma cinétique, ce qui est justifié dans
notre plasma de relativement basse densité et de haute température (pour les électrons).

3.3 Reésultats du code OFI-0D

Dans cette partie, nous présentons les résultats du code OFI-0D qui reprend les modeéles
0D décrits dans la section précédente. Le code OFI-0D décrit les caractéristiques du milieu
amplificateur en un point donné du plasma. A partir de ce que nous avons pu étudier,
I’évolution du plasma, régie par les équations de population du modeéle radiatif, est fonction
de la fréquence des collisions et de la FDE initiale des électrons. Ces grandeurs physiques
sont elles-mémes fonctions, comme nous 'avons vu dans le chapitre I, des caractéristiques
du laser de pompe (Intensité I,.. et polarisation ¢). Nous prendrons le plus souvent les
résultats du code dans le cas du xénon pour I’étude du comportement des populations, et
ajouterons ceux avec le krypton pour I’étude quantitative.

3.3.1 Description du code

Le code OFI-0D a été développé dans le but de produire des données sur les caractéris-
tiques du milieu amplificateur en un point donné : le gain g, de ’émissivité J, de 'intensité
de saturation I, et de I’élargissement de la raie laser Av en fonction des parameétres P, [,,q,
et ¢. Ces grandeurs physiques sont, nous le verrons plus tard, les données de base pour
décrire le transfert radiatif du laser X-UV et seront explicitées dans le chapitre suivant.

3.3.1.1 Le modéle collisionnel-radiatif

Pour établir un modele collisionnel-radiatif, OFI-0D reprend des données atomiques cal-
culées par les codes de physique atomique SUPERSTRUCTURE et UCL Distorted-Wave et
étudiées dans le chapitre II. Ces données sont, pour rappel, les forces de collisions, sur une
grille en énergie notées ;5 (€), et les forces d’oscillateur f;; ainsi que les énergies E;, et la
dégénérescence des niveaux. A partir de ces données, le code calcule les taux de collision Cj;
et les taux radiatifs A;; et B;; évoqués dans la section précédente.

Pour l'ion lasant (Z = 8), 129 niveaux atomiques ont été considérés. En ce qui concerne les
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autres états de charge (Z # 8), seul le niveau fondamental est pris en compte, c’est-a-dire que
nous négligeons l'ionisation en plusieurs étapes (excitation puis ionisation de ’état excité). :

Xe Xe Xe ——— o x& xé"

(1 niveau) (1 niveau) (1 niveau) (129 niveaux) (1 niveau)

(3.146)

Les processus de recombinaison étant négligeables, en pratique, seuls les états de charge
inférieurs a 8 pourraient jouer un role si le temps d’ionisation était plus court que la durée
du gain. Le résultats du code donnent en fait une contribution négligeable des ions Xe™™
et XefT. 1l est possible qu’en prenant en compte 'excitation, leur contribution devienne
significative.

3.3.1.2 Approximations

Dans le modeéle du code OFI-0D, on suppose qu’il n’existe aucun transfert d’énergie ou de
matiére entre les différentes régions du plasma (entre petits volumes de la taille de la maille
de calcul). En ce qui concerne I’émission, et ’absorption de rayonnement dans le plasma a
priori dépendante de I’endroit du plasma et de I’épaisseur optique de ce dernier, elles sont
prises en compte uniquement par un facteur d’échappement dans les équations. Il apparait
alors que la principale simplification est de négliger la photoionisation des zones limitrophes
(Xe™ et Xe®T) par le plasma central plus chaud, en particulier venant de certaines zones
prés de I'axe qui sont sur ionisées (Xe?t et Xe!lT).

3.3.2 Evolution du degré d’ionisation et de la température électron-
ique

Le code OFI-0D, nous fournit des informations sur I’évolution du degré d’ionisation moyen
Z du plasma et de I’énergie moyenne g, des électrons au cours du temps. Les graphiques
ci-dessous en sont l'illustration, avec le cas d’un plasma initial d’ions Xe®* créé par un laser
de pompe de polarisation circulaire ¢ = 0.5 et d’intensité maximale I,,,,, = 5.10W.cm =2,

et ce a plusieurs valeurs de pression P.

Le graphique 3.28 montre I’évolution de I’état de charge Z au cours du temps. On re-
marque que plus la pression du gaz est élevée, plus Z croit rapidement. La raison est que
I’évolution du degré d’ionisation va dépendre de la fréquence des collisions électron-ion. Plus
cette fréquence est élevée, plus l'ionisation collisionnelle sera fréquente. Comme le taux
d’ionisation est fixé a 8 et la FDE initiale est indépendante de la pression, on peut voir sur
la figure que le taux d’ionisation croit linéairement avec la pression. Une estimation de la
durée du gain peut étre faite en prenant le temps pour lequel I'ionisation moyenne atteint la
valeur 9. On obtient ainsi des durées allant de 4,5 ps & 45 ps lorsque la pression passe de 50
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Figure 3.28: Evolution du degré d’ionisation moyen du Xe au cours du temps aprés OFI pour
Inax = 5.101W.em™2, ¢ = 0, 5, a différentes pressions P.
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Figure 3.29: Evolution de I’énergie moyenne des électrons .- dans un plasma de Xe aprés OFI pour
Ihax=5.10"W.cm=2 et ¢ = 0.5
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a 5 mbar. Il apparait également qu’au fil du temps, l'ionisation ralentit : comme I’énergie
des électrons va diminuer au fil des ionisations, et comme ’énergie d’ionisation €, croit en
fonction de Z (voir le tableau 1.113), les ions seront également de plus en plus difficiles a
ioniser. Le plasma tend alors vers son degré d’ionisation d’équilibre.

Il semble donc que le plasma atteigne a terme un degré d’ionisation proche du degré
d’équilibre calculé par la théorie (Z ~ 16). Le temps mis pour atteindre cet équilibre dépend
principalement de la pression initiale P du gaz (I’énergie moyenne initiale des électrons ne
dépend principalement que de 1’état d’ionisation).

Parallelement a cette augmentation du degré d’ionisation du plasma, on observe dans
le graphique 3.29 une diminution de l’énergie moyenne g, des électrons, due au trans-
fert d’énergie par collision inélastique. Cette diminution est plus rapide a pression élevée,
pour la méme raison que le degré d’ionisation. Nous vérifions également sur la figure 3.29
que I’énergie initiale, 370 eV, est indépendante de la pression. La diminution de 1’énergie
moyenne des électrons libres est due a deux effets : lionisation et I’excitation. Dans le
cas de l'ionisation, il y a d’'une part le fait que l'apparition d’un nouvel électron va in-
duire un partage supplémentaire de 1’énergie disponible et d’autre part qu’il faut fournir
I’énergie d’ionisation. Dans le cas de ’excitation, I’énergie est perdue par transition radia-
tive. En prenant le cas d’une pression de 20 mbar, on peut observer sur les deux figures, que
lorsque le degré d’ionisation atteint 10 (& 40 ps), la température est passée de 370 eV a 275
eV. Un rapide calcul montre que ’essentiel de cette baisse d’énergie est due aux processus
d’ionisation. On retrouve ici le fait que le plasma est tres fortement collisionnel.

3.3.3 Evolution de la FDE des électrons

La résolution de I’équation de Fokker-Planck nous donne 1’évolution de la distribution en
énergie des électrons au cours du temps. Le graphique 3.30 suivant montre un exemple de
résultat de FDE électronique & différents instants, dans un plasma de Xe®t créé par un laser
de pompe a polarisation circulaire ¢ = 0,5 (maximisant leur énergie). La pression du gaz est
de 20mbar. A t=0, on retrouve la FDE créée par ionisation par effet tunnel (voir chapitre
I). On peut observer qu’elle s’écarte fortement d’une Maxwellienne, avec en particulier deux
pics d’énergie autour du keV. Ces pics correspondent & l’ionisation des deux électrons 5s.
Ensuite, les collisions électron-électron vont au fur et & mesure faire tendre la FDE vers
une Maxwellienne, synonyme de thermalisation des électrons. Dans cet exemple, le temps
caractéristique de thermalisation est de 30 ps, ce qui est supérieur & la durée du gain.

Pendant la durée du gain, de 'ordre de 10ps & une pression de 20mbar, I’écart de la FDE
a une Maxwellienne est donc significatif, ce qui justifie le choix de considérer une FDE hors
équilibre pour le calcul des taux de collisions électron-ion. L’écart par rapport & un calcul
utilisant une Maxwellienne n’est cependant pas trés grand.
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Figure 3.30: FDE des électrons & différents instants dans un plasma de Xe®t a P=20mbar

3.3.4 Evolution des populations atomiques de 1’ion lasant

Les données présentées sur les populations atomiques de I’ion lasant sont issues des mémes
simulations que pour les données sur le degré d’ionisation, & savoir un plasma de Xe®* créé
4 une intensité maximale I,,,, = 5.10"W.cm™2, et une polarisation ¢ = 0,5 du laser de
pompe. La pression a été fixée & P = 20mbar. Les niveaux atomiques sont numérotés de 1 &
129 par ordre croissant d’énergie. L’étude sera logiquement centrée sur 3 de ces 129 niveaux,
a

savoir :

- le niveau fondamental 4d'° (1S;) que 'on note g (ground level).

- le niveau inférieur de la raie laser 4d°5p (1 P;), noté [ (lower)

- le niveau supérieur de la raie laser 4d°5d (1Sp), noté u (upper)

3.3.4.1 Population de l’ion lasant et du niveau fondamental

Les études préalables ont montré que I’ionisation de I'ion lasant se faisait sur quelques ps a
quelques dizaines de ps selon la pression. Avant 'ionisation totale de cet ion, nous souhaitons
avoir plus d’informations sur la proportion d’ions lasants dans le niveau fondamental au cours
du temps, ce qui nous permet d’en déduire la proportion de ces ions se trouvant dans un
état excité.

Equation de population du niveau fondamental g

La population du niveau fondamental (notée N,) est affectée principalement par I'ionisation
collisionnelle ainsi que par ’excitation collisionnelle. Dans une premiere analyse, on peut nég-
liger les processus de désexcitation, étant donnée la température élevée des électrons. Quant
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a la désexcitation radiative, on a vu dans la section Pertes radiatives qu’elle n’affectait pas
la population du niveau fondamental, en raison de la réabsorption locale des photons émis.
On définit alors un taux d’ionisation P;"”, et un taux d’excitation total vers I’ensemble
des niveaux excités i, Py* = » ;. Ceci nous donne un taux total lié¢ aux collisions que I'on
i>g
notera ch = P;O" + P;*¢. Ainsi, on peut donner une expression de I’équation de population
du niveau fondamental :

dN, ion exc C
— = — (B 4 ) NeNy = =Py NN, (3.147)

En sachant qu’initialement, la population du niveau fondamental N, correspond a la
densité atomique Ny, on retrouve alors a partir de cette équation, I'’expression de N, en
fonction du temps. Il s’agit d’'une exponentielle décroissante & un temps caractéristique
7 =1/PEN, (en négligeant la variation de 7 liée & la modification de la FDE) :

Ny = Nyexp(—P¢ N,t) (3.148)

Ion lasant (Z=8)

La population de I’ion lasant peut, quant a elle, étre uniquement affectée par I’ionisation
collisionnelle, & un taux Pi" = Pgﬂr. On néglige les processus de recombinaison, comme cela
a été évoqué dans la section sur les Processus atomiques. L’équation de population peut
alors s’écrire :

dNg
dt
En sachant que Ng, (t = 0) = Ny, 'expression de Ng; au cours du temps devient :

= —P§, N.Ng. (3.149)

Ngy = Nyexp(—PE N.t) (3.150)

La population de I'ion lasant, comme pour celle du niveau fondamental, décroit de maniére
exponentielle. Néanmoins, il faut préciser que son taux de décroissance ne peut étre supérieur
a celui de IV, (ch > P§,). At >0, une partie des ions lasants se trouve dans un état excité
en raison des processus d’excitation collisionnelle (N, < Ng. ).

Données OFI-0D

Le tableau ci-dessous fournit des données du code OFI-0D sur I’évolution de la population
des ions lasants Xe®t (notée Ng,), du niveau fondamental N, au cours du temps (colonnes
2), de ’ensemble des niveaux excités Ne,. (colonne 4) en proportion de la densité atomique,
ainsi que la proportion de Ny et N, sur celle de I'ion lasant Ng, :
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Temps (pS) N8+ Ng Ng/N8+ Nemc Newc/NS—i-

0 1 1 100 % 0 0%

0,5 0,9397 | 0,8920 | 94,92 % | 0,0477 | 5,08%

1 0,8771 | 0,7888 | 89,93 % | 0,0833 | 10,07%

2 0,7599 | 0,6180 | 81,33 % | 0,1419 | 18,67% (3.151)
5) 0,4748 | 0,2951 | 62,15 % | 0,1797 | 37,85%

10 0,1940 | 0,0800 | 41,25 % | 0,1140 | 58,75%

15 0,0722 | 0,0198 | 27,40 % | 0,0524 | 72,60%

20 0,0258 | 0,0047 | 18,06 % | 0,0211 | 81,94%

Les données sont en cohérence avec les équations de population décrites auparavant. On
observe une chute & peu prés exponentielle de la population d’ions lasants Xe®" (colonne
2), et du niveau fondamental (colonne 3). La valeur rapport N,/Ng, suit également une
décroissance exponentielle au cours du temps mais avec un taux plus faible, qui correspond
a (PY — Pg.) d’apres les équations.

La population totale de niveaux excités va quant a elle croitre jusqu'a un maximum
vers Hps, dynamique liée & 'excitation collisionnelle, pour ensuite décroitre sous l'effet de
Iionisation collisionnelle. La proportion de niveaux excités sur la population d’ions lasants
augmente car le plasma étant collisionnel, les populations auront tendance a se rééquilibrer
a I’équilibre de Boltzmann (jusqu’a ce que N, atteigne l'ordre de grandeur de la population
d’un niveau excité).

3.3.4.2 Population des niveaux excités

Evolution des populations au cours du temps

Les graphiques 3.31, 3.32, 3.33 ci-dessous montrent 1’évolution de la population des 128
niveaux excités de I'ion lasant introduits dans le modeéle collisionnel-radiatif respectivement
aux instants ¢ = 0, 5ps, 1ps, 10ps apres passage du laser de pompe.

At =0,5ps (figure 3.31), I’évolution des populations atomiques des niveaux excités differe
selon le niveau considéré. Cette différence de peuplement trouve son origine dans la valeur
des forces de collision a partir du niveau fondamental, ;. Les niveaux lasants (14, inférieur,
et 55, supérieur) figurent parmi les niveaux excités les plus peuplés (73.1073). A ce stade, le
peuplement entre le niveau fondamental est plus élevé de 2 a 5 ordres de grandeur par rapport
aux niveaux excités. A t = 1ps (figure 3.32), la répartition des populations des niveaux
excités change peu, mais leur population augmente globalement. Pour la plupart de ces
niveaux, il y a un doublement de la population entre t = 0, 5ps et t = 1ps. Certains d’entre
eux (comme le n°109) se dépeuplent par rapport aux autres, par désexcitation radiative ou
excitation collisionnelle.
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D’autre part, la proportion en population est sensiblement la méme pour quasiment tous
les niveaux d’une méme sous-couche. C’est le cas des sous-couches 6f, 6d, 5f ou 4f, comme
le montre le graphique de droite 3.32.
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Figure 3.31: Population des niveaux atomiques du Xe®* a t=0,5ps pour P = 20mbar.
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Figure 3.32: Population des niveaux atomiques du Xe8t & t=1ps pour P = 20mbar.

En divisant toutes ces populations par le degré de dégénérescence du niveau, on trouve
le résultat reporté figure 3.33 a t = 10ps. I'écart de population entre les niveaux est devenu
beaucoup plus faible. Ces populations sont regroupées autour de 10~*. Les transitions
collisionnelles entre états excités ont joué un role important dans I’homogénéisation des
populations, signe qu’on est dans une situation de quasi-équilibre.
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Figure 3.33: Population des niveaux atomiques du Xe®T a t=10ps pour P = 20mbar.

Etude de la population de quelques niveaux

Le graphique suivant 3.34 montre 1’évolution de quelques populations au cours du temps
entre t = Ops et t = 20ps.

On retrouve ici la décroissance exponentielle de la population d’ions lasants (Xe®) et de
celle du niveau fondamental (1). En revanche, on observe une croissance initiale de la pop-
ulation des niveaux excités (14,55,17,104 et 109) due a 'excitation collisionnelle & partir du
niveau fondamental. Puis, une décroissance a lieu lorsque la population du niveau fonda-
mental devient insuffisante pour compenser ’ionisation collisionnelle des niveaux excités.

A terme, comme un équilibre est observé entre toutes les populations, les populations
vont se rapprocher les unes des autres (a leur dégénérescence respective prés), y compris
celle du niveau fondamental. Dans le graphique ci-dessus, on observe bien un resserrement
des courbes de population vers 20ps : une chute marquée pour le niveau fondamental, et
plus lente pour les niveaux les moins peuplés.

Les niveaux lasants figurent parmi les niveaux excités les plus peuplés. Un maximum de
leur population est observé entre t = 2ps et ¢ = bps. Le premier instant va correspondre au
maximum du gain d’amplification de la raie laser. L’augmentation ultérieure de la population
du niveau inférieur va conduire & une réduction du gain . La valeur des maxima de population
correspond a 1, 24% de la population du fondamental pour le niveau supérieur et 2, 18% pour
le niveau inférieur. Pour les temps assez longs, le rapport des populations entre le niveau
haut et le niveau bas de la raie laser est pratiquement égal au rapport des dégénérescence.
L’inversion de population sera donc fortement réduite. La durée du gain sera donc plus faible
que la durée que l'on peut calculer a partir de I’évolution temporelle de la population du
niveau haut.
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Figure 3.34: Evolution de la population de quelques niveaux atomiques du Xe®t & P=20mbar

Equation de population

N

On considére un niveau excité ¢ de population N;. L’excitation collisionnelle a partir
du niveau fondamental va peupler ce niveau excité (on note Cy; son taux correspondant).
Leur dépeuplement de ce niveau excité se fait par excitation collisionnelle vers des niveaux
d’énergie plus élevée, et par ionisation collisionnelle. Les processus radiatifs peuvent égale-
ment jouer un role dans son dépeuplement, comme la désexcitation radiative, liée au temps
de vie du niveau.

Si on néglige les processus d’absorption et d’émission induites de photon, ainsi que
I’excitation collisionnelle amenant des électrons en provenance de niveau excités d’énergie
inférieure, on obtient ’équation de population suivante :

% = CyiN.N, — P°N.N; — PEN; (3.152)
P constitue le taux de perte par collision associé a I'excitation et l'ionisation collision-
nelles, et P! le taux de perte radiatif li¢ & la désexcitation radiative. Bien évidemment,
I’excitation collisionnelle en provenance de niveaux excités d’énergie inférieure peut jouer un
role important, notamment pour des niveaux a la fois d’énergie élevée et de faible peuplement
(nombre important de niveaux d’énergie inférieure pouvant le peupler, dont la contribution
au peuplement est importante par rapport au niveau fondamental). Mais c’est beaucoup
moins le cas de niveaux trés peuplés et d’énergie plus proche de celle du niveau fondamental,
comme par exemple les niveaux lasants, qui sont ’objet de notre étude.

Dynamique générale
On distingue 2 phases dans I’évolution de N;(t) :

- une premiére phase, lorsque V; atteint encore des valeurs faibles (N; < ClgiNelNg )

PEN.+Pl
premier terme du membre de droite de I’équation 3.152 est dominant. N;(¢) suit alors une

: le
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pente croissante grace au pompage provenant du niveau fondamental g. Dans cette phase,
les populations atomiques sont fortement hors-équilibre.
- la seconde phase, aprés passage du maximum de population : la population atteint un

équilibre N;, , déterminé par I'égalité dg" =0:

Cy i NN,
ieq == % (3153)
: , P+ NP, _ :
Nj,, est fonction de N, la population du fondamental, les autres coefficients de I'équation
étant a peu prés constants. Comme N, est amené a décroitre au cours du temps (3.150),
Nj,, va suivre une évolution similaire.

3.3.4.3 Inversion de population entre les niveaux lasants

L’inversion de population entre les 2 niveaux lasants est une grandeur physique permettant
la mesure du gain g du milieu amplificateur. On la note W. Elle se calcule par la différence
entre les populations du niveau supérieur u et du niveau inférieur [ de la raie laser, divisées
par la dégénérescence respective de ces niveaux, g, et g; :

W==—-=— (3.154)
Ju g1

Evolution temporelle

Le graphique 3.35 ci-dessous montre 1’évolution de la population des niveaux supérieur
N,, de dégénérescence g, et inférieur N;, de dégénérescence g;, de la transition laser, ainsi
que celle I'inversion de population W entre ces 2 niveaux, qui est définie par la relation
suivante :

W (t) posseéde donc une dynamique similaire & celle de la population des niveaux excités
étudiée précédemment, & savoir une croissance liée a I’excitation collisionnelle, et une décrois-
sance liée a ionisation collisionnelle. On remarquera que W est positif car le niveau inférieur,
bien que plus peuplé que le niveau supérieur, est dégénéré en 3 sous-niveaux (g, = 3) contre
un seul pour le niveau supérieur (¢; = 1). L’inversion de population est donc la différence
de population des sous-niveaux atomiques : le sous-niveau du niveau u est plus peuplé que
chacun des sous-niveaux du niveau [. L’émission stimulée étant une transition s’effectuant
entre sous-niveaux, on peut supposer que lorsque W > 0, le milieu est amplificateur.

L’inversion de population est générée par les collisions électron-ion. La fréquence et
I'incidence de ces collisions est déterminée respectivement par la densité électronique N,
du plasma (donc de la pression P du gaz cible), et par la FDE des électrons libres. La FDE
des électrons libres étant elle-méme dépendante des caractéristiques du laser de pompe, a
savoir, son intensité Iy ax et sa polarisation ¢, I'inversion de population W (t) peut donc
étre affectée par 3 parametres : P, Iy;4x et ¢. On peut vérifier sur la figure que la durée de
Iinversion de population est plus courte que celle de chaque population. L’augmentation de
la population du niveau bas, limite de fagon assez significative la durée du gain.
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Figure 3.35: Evolution de la population des niveaux lasants du Xe®t 4 P=20mbar

Influence de la polarisation ¢

Le graphique 3.36 montre la FDE des électrons induite par le laser de pompe en fonction
de la polarisation de ce dernier. On remarque que c’est avec une polarisation circulaire
(¢ = 0.5) que la FDE s’étend vers les énergies les plus élevées (> 1000eV). La "température"
électronique atteinte est dans ce cas de T, = 350,96eV . En revanche, pour une polarisation
proche de la polarisation linéaire (¢ = 0.1) la proportion d’électrons dépassant le seuil
d’excitation e.,. = 104, 6eV est beaucoup plus faible : la "température" électronique atteint
seulement T, = 107,43eV .

D’aprés le graphique 3.37, pour une polarisation elliptique (ici ¢ = 0,25) & circulaire
(¢ = 0,5) du laser de pompe, pour lesquelles les électrons ont les énergies les plus élevées,
Wyax atteint une valeur plus élevée que pour une polarisation linéaire ¢ = 0,1, pour
lequel le pompage des niveaux lasants est donc moins efficace. A faible énergie d’une part
le taux d’excitation va étre réduit, mais surtout le rapport entre le taux de pompage du
niveau bas par rapport a celui du niveau haut va étre augmenter. Nous avons vu que
méme a haute température, une population importante du niveau bas limite le gain. Plus
la température des électrons va diminuer, plus cette limitation va étre importante. On
peut cependant remarquer qu’avec une polarisation elliptique, I'inversion de population n’est
fortement réduite que lorsqu’on s’approche de la polarisation linéaire. L’amplification est
efficace sur une relativement large plage de polarisation autour de la polarisation circulaire.
C’est bien ce qui observé expérimentalement. Dans nos calculs, nous avons généralement
considéré une polarisation circulaire.
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Figure 3.36: FDE initiale des électrons a différentes polarisations ¢, dans un gaz cible de Xénon, a
IMAX = 5.1016Wcm_2
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Figure 3.37: Evolution de 'inversion de population W pour un gaz cible de Xénon, & Ip;ax = 5.10'6W.cm =2
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Influence de ’intensité maximale du laser de pompe [);4x

LE graphique (figure 3.38) montre, dans le cas du Krypton, le maximum W), 4 x atteint par
I'inversion de population W (t) en fonction de l'intensité maximale Iy, 4y du laser de pompe
traversant le gaz cible, & une pression initiale P = 20mbar. Le graphique montre également
les intervalles d’Ij;4x correspondant aux espéces ioniques majoritaires (voir chapitre 2 sur
'ionisation par effet tunnel). Pour rappel, dans le cas d’un gaz cible de Krypton, pour obtenir

un plasma d’ions lasants Kr8t, Iy 4x doit étre compris entre 3,5.10'6 et 2.10'"W.cm =2,
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Figure 3.38: Maximum Wy, 4x atteint par U'inversion de population, en fonction de l'intensité maximale
Inrax du laser de pompe.

Wirax atteint une valeur optimale d’environ 1,5.10%%¢m ™3 dans lintervalle d’intensité
énoncé ci-dessus aboutissant 4 la création d’ions K7%". On remarque que dans cet intervalle,
Wirax est pratiquement constant. Ceci est en accord avec les résultats du chapitre I, ot nous
avons vu que la FDE des électrons est directement reliée au degré d’ionisation de I'atome..

En revanche, en dehors de cet intervalle, I'inversion de population maximale atteinte est
beaucoup plus faible. La chute de Wj,;4x est trés rapide du coté des hautes intensités, en
raison d’une trop forte ionisation du plasma. Du coté des faibles intensités, nous voyons
que la variation est plus faible, car 'ion Kr®t peut étre créé par ionisation collisionnelle
A partir d’ions plus faiblement chargés (K75t & Kr™), conduisant & des valeurs de Wyax
supérieures a 10cm 3. Notons que dans ce cas, I’évolution temporelle du gain est plus lente,
puisqu’il faut d’abord ioniser ’ion puis ensuite I'exciter pour créer I'inversion de population.
La différence de cinétique entre I'ion K78t et les ions Kr®" & Kr™" fait que ces derniers
ne participent pas au gain d’un signal injecté, lorsqu’on utilise un délai proche de sa valeur
optimale (pour obtenir le maximum d’amplification).
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Influence de la pression P du gaz

Solution de l’équation

La formule 3.153 permet de mieux comprendre la dynamique des populations atomiques,
mais elle n’est exacte que si la vitesse de retour a I’équilibre du niveau excité, représenté
par le terme PF + N, PC, est beaucoup plus élevée que la variation du niveau fondamental.
Nous souhaitons trouver la solution exacte de I’équation 3.152 afin de déterminer la valeur
du maximum de population Ny 4y atteint par N;(t) et 'instant tj,4x correspondant. En
reprenant la formule 3.152 et en remplacant /N, par son expression 3.148, on trouve I’équation
différentielle suivante appliquée & un niveau 7 :

dN;
— = CyilVeNo exp(—PS N.t) — PCN.N; — Pl'N; (3.155)

On prend N;(t = 0) = 0. Cette égalité donne la solution suivante :

CgiNeNO
(P = 1) N+ I

Ni(t) = {1 —exp [~ ((P° = PS) N. + P*) t] } exp(—P{ Nt)

(3.156)
Si on néglige les processus radiatifs impliquant le niveau ¢ par rapport aux processus
collisionnels, I’équation devient :

CgiNO
P Ff
Cette fonction est initialement croissante en raison du terme (1 — exp(—PF N,t)) lié a
I’excitation collisionnelle, puis décroissante du fait de I’ionisation collisionnelle, représentée

par le terme exp(—PgC N.t). Entre ces 2 dynamiques, N; atteint son maximum Ny 4y lorsque

dNi(t) _ (.
—— =0:

N;(t) = {1 —exp [~ (PY = P{) Net] } exp(—PS Net) (3.157)

pC

., PO\
Ni(tyax) = Nyax = Pgol P_% X Ny < P (3.158)

g (2

Le temps tyrax :

1 In (PP /PF)
lmax = <ZN0) PZC—PQC
Selon les calculs, Nj;4x est proportionnel & la densité atomique Ny, donc & la pression P
du gaz cible. Le temps tj;4x semble inversement proportionnel a cette pression P. En effet,
plus la pression du gaz est élevée, plus le nombre d’ions lasants par unité de volume est élevé
et plus l'inversion de population est grande (Ny;ax). Dans le méme temps, les collisions
électron-ion sont plus fréquentes & pression plus élevée, et par conséquent, la cinétique du
plasma est d’autant plus rapide. L’atteinte du maximum d’inversion de population se fait
donc en un temps ty;4x d’autant plus court.

x1/P (3.159)

Résultat OFI-0D
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Figure 3.39: Evolution de I'inversion de population a différentes pressions dans le cas du Xénon.

Pour illustrer les formules 3.158 et 3.159, le code OFI-0D a été utilisé dans le cas du
Xénon (figure 3.39) et du Krypton (3.40) a différentes pressions, et en prenant ¢ = 0,5 et
un Iy ax donnant un Wiy 4x maximal.

On retrouve dans les courbes de ces 2 graphiques la relation de proportionnalité avec la

pression pour Wy, ax et son inverse pour t);4x. Par exemple, pour le krypton, on recueille
des courbes W (t) les données suivantes :

P(mbar) | taax(ps) | Warax(em™?) | Aty5(ps)
5 14 0,3.10 35
20 3,5 1,5.10" 8,7
50 14 1107 3.4

Par ailleurs, la position t);4x semble étre directement proportionnelle a la durée de
I'inversion de population At /9, le rapport At /, [tarax est d’environ 2,5.

A pression identique, c’est avec le Xénon qu’on observe l'inversion de population la plus
élevée : & P = 50mbar, elle atteint 7,1.10%cm ™3 contre 4.10%%cm ™3 pour le Krypton. A
I'inverse, la durée de cette inversion de population At;/, est plus élevée pour le Krypton
: & la méme pression, on mesure une durée de Aty, = 1,75ps pour le Xénon, soit 2 fois
inférieure a celle du Krypton. On retrouve ici le fait que, pour un méme état de charge, le
Xénon est plus facile & ioniser que le Krypton.
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Figure 3.40: Evolution de 'inversion de population & différentes pressions dans le cas du Krypton.

3.3.5 Validité du modéle 0D

Jusqu’ici nous avons étudié ’évolution du plasma en un point donné de celui-ci, sans tenir
compte des phénomeénes pouvant modifier les variables macroscopiques du plasma : son
volume V', dont la variation aurait des répercussions sur la densité atomique (espacement
entre les particules) en chaque point du plasma, ou alors son énergie totale F qui induirait une
modification des populations atomiques et ioniques. Le plasma peut par exemple connaitre
une expansion du plasma ou subir des pertes d’énergie par échappement de rayonnement,
effets que nous devrions prendre en compte s’ils sont significatifs a ’échelle de temps de ’ordre
de la durée du gain (pendant laquelle est amplifié¢ le rayonnement X-UV). Nous prendrons

comme référence une durée du gain dgx g, = 10ps, qui est celle calculée par OFI-0D pour le
Kr® ou le Xe®t & une pression P = 20mbar.

3.3.5.1 Expansion hydrodynamique

Ce phénomeéne a été étudié par Dunne et al [30]. Une zone de plasma connait une ex-
pansion hydrodynamique lorsque sa pression est élevée par rapport au gaz ou au plasma
environnant. C’est ce qui se produit dans notre cas. L’OFI engendre dans le plasma une
température électronique 7, beaucoup plus élevée qu’initialement. Par conséquent, la pres-
sion du plasma va augmenter de maniére significative. Cette pression qui était initialement
aux alentours de 10mbar, vaut alors :

T 200eV
Po=8x —“P,=8x — "
e =8 X b =8 X oy

En raison d’un gradient de pression important entre la zone ionisée et le reste du volume de
gaz, un phénomeéne de diffusion ambipolaire va étre observé. Lors de processus de diffusion,
ce sont les électrons, beaucoup plus chauds, qui sortiront les premiers de la zone de plasma.

1072 ~ 1kbar (3.160)
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Leur expansion va alors engendrer un excédent de charges négatives au-dela des bords du
plasma et un excédent de charges positives (ions) a 'intérieur de la zone, ce qui aura pour
conséquence ’apparition d’'un champ électrique entre le plasma et sa périphérie. Ce champ
aura tendance & accélérer les ions vers I’extérieur, et freiner les électrons dans leur diffusion.
Finalement, il s’avére que la vitesse d’expansion des ions (de masse M;) et des électrons est
la méme et on démontre qu’elle est équivalente a la vitesse du son, mesurée & partir de la
température électronique. La vitesse ambipolaire est évaluée dans notre cas a :

Cap = \/% ~ 10*m.s" " = 10pm.ns™* (3.161)

Une expansion significative du pleltsma lors de la durée de vie du milieu amplificateur
provoquerait une atténuation de son gain, car la densité d’ions lasants s’en trouverait dimin-
uée. En reprenant le résultat 3.161, sur une durée du gain de 10ps, I'expansion est estimée a
0, lum. Or notre plasma, de forme cylindrique, posséde une diamétre de 10 a plus de 100um.
La variation de densité atomique lié & cette expansion est donc estimée a moins de 1% et on
peut négliger ce phénoméne dans nos calculs.

La vitesse calculée apparait comme une vitesse moyenne pour les ions mais surtout pour
les électrons. En effet, ces électrons trés chauds vont sortir rapidement de la zone de plasma
vers les zones moins chaudes pour y revenir en raison des forces électrostatiques induites par
les ions. Un débordement de ces électrons se produit donc transitoirement sur une durée plus
courte que le phénoméne de diffusion ambipolaire global se produisant sur des échelles de
quelques ns. Il pourrait donc avoir un impact sur le gain aux bords & des échelles de 'ordre
de la picoseconde. En effet, la diffusion ambipolaire est observée entre des zones voisines
de degré d’ionisation différent en raison de la différence de température régnant entre ces 2
milieux : c’est le cas pour le milieu amplificateur (8+) dans le régions limitrophes des zones
surionisées (9+) ou sous-ionisées (7+). A titre d’exemple, dans le chapitre I on a vu que la
différence d'une FDE électronique associée a la création du Xe®t par rapport & une FDE
associée a la création du Xe™ consistait en la présence d'un pic d’électrons supplémentaire
a 2000eV. En limite de zones de Xe®* et de Xe™, ce sont ces électrons a 2000eV qui, selon
ou ils se déplacent, vont induire un changement dans la répartition des électrons et de leur
énergie. On calcule qu'un électron isolé de 2000eV met 0,37ps seulement pour parcourir
10pum dans le vide. Il serait donc intéressant d’étudier 'impact d’un débordement provisoire
des électrons chauds vers d’autres zones du gaz ou plasma sur le gain du milieu amplificateur.

3.3.5.2 Pertes radiatives

Le plasma n’est pas isolé et va émettre du rayonnement vers ’extérieur. Les ions, excités
par collision avec les électrons, vont avoir tendance a se désexciter et émettre spontanément
un photon. Ce dernier étant résonant, il peut étre réabsorbé par d’autres ions. Si ces
photons ne sont pas réabsorbés dans le plasma, ils sortent de ce dernier et provoquent la
perte définitive de 1’énergie qu’ils contiennent.

Il est donc question de savoir s’il y a réabsorption ou non, en fonction de la transition
radiative considérée. Les équations de population, lorsqu’elles prennent en compte 1’évolution

111



Chapitre 3: Cinétique du plasma créé par OFI

d’un systéme microscopique sans interaction avec ’extérieur, ne prennent pas en compte
I’effet de pertes radiatives. Pour le prendre en compte, on peut ajouter un facteur correcteur
(qu’on note Cg) au taux d’émission spontanée :

dN;
dt ém.spont.

Cg vaudrait 1 lorsque I’échappement des photons issus de la désexcitation radiative de i
vers j est total. Il vaudrait O si ’ensemble (ou la grande majorité) des photons émis sont
absorbés dans le plasma.

Evaluation de la réabsorption des photons émis

Pour déterminer s’il y a échappement ou pas des photons pour une transition radiative
donnée, on étudie le parcours d’un flux de ces photons, partant du centre du plasma (cylindre
de rayon R) et se dirigeant en ligne droite vers le bord de ce dernier. On effectue donc un
calcul a 1 seule dimension.

On considére que les photons sont issus de la désexcitation radiative d’ions d’un niveau u
(supérieur) vers un niveau [ (inférieur). Ils sont donc en moyenne émis au bout d’un temps
T, correspondant au temps de vie du niveau u. Au cours de leur propagation, ces photons
peuvent étre absorbés par un ion se trouvant dans le niveau [/, provoquant son excitation vers
le niveau u. Ils peuvent également induire I’émission stimulée de photons identiques par des
ions se trouvant dans le niveau u, ce qui a pour conséquence d’amplifier le rayonnement émis.
Si, parmi les ions du plasma, le niveau u est plus peuplé que le niveau [ alors le processus
dominant sera I’émission stimulée et le rayonnement sortira rapidement du plasma. En
revanche, si le niveau [ est plus peuplé, alors le rayonnement sera absorbé.

Dans le cas ou le milieu est absorbant, les photons ont un libre parcours moyen (L) au
bout duquel ils seront en moyenne absorbés. Les ions les ayant absorbés vont ensuite pouvoir
réémettre spontanément un photon de méme énergie en un temps moyen 7,. On considére
que les photons émis se dirigent vers les bords. Et ainsi de suite, on répete 1'opération,
jusqu’a ce que le photon soit sorti (2 > R). Comme on a ici minimisé le parcours d'un
photon partant du centre, on aura calculé le temps minimum moyen que met un photon
pour sortir. A cela il faut rajouter le temps de propagation du photon a la vitesse ¢ : 3,2fs
sur 1um.

FEvolution du flux de photons émis en fonction de z

Pour retrouver le libre parcours moyen (L), on a besoin de calculer, en fonction de z,
I’évolution d’un flux de photons issus de la désexcitation radiative du niveau u vers le niveau
[. On suppose que ces photons possédent tous l’énergie de transition F,, = hw, (pas
d’élargissement pris en compte). La réponse du plasma face a ce rayonnement va étre
I’absorption des photons ou I’émission stimulée de nouveaux photons. Dans I’équation de
propagation du rayonnement, cela se traduit par un gain en intensité noté G :
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diz(;) = Gol(2) (3.163)

I(z) est l'intensité du rayonnement. Son allure en fonction de z est une exponentielle,

croissante ou décroissante selon que GGy est positif ou négatif. A noter que, du fait que la

fréquence des photons correspond exactement a la fréquence de transition, G est le gain au

centre de la raie. Il s’agit aussi du gain a faible signal (pas de phénomeéne de saturation de
la raie). Il peut s’exprimer en fonction du coefficient d’Einstein A,; (voir chapitre IV) :

3mc?
Wi

T est le temps de relaxation de phase des dipoles (voir chapitre IV), il est relié a la
fréquence des collisions électron-ion. On supposera que Ty & 4ps (valeur calculée par OFI-
0D pour le Krypton & P = 20mbar). W est la différence de population entre le niveau

supérieur u et le niveau inférieur [ :

GO - AulTQ

W (3.164)

W=—"—-— (3.165)
L Gu G .
gu €t g; sont les dégénérescences respectives des niveaux u et [. Si W > 0, on observe une

amplification du rayonnement résonant. Si W < 0, on observe son absorption. On s’intéresse
au cas ou il y a absorption. On montre que le libre parcours moyen (L) vaut :

[2I(z)d= )
77 P R . (3.166)
— o -~ 2 )
f[(z)dz Go 3mc AulTQ |W|
0
On note (tg) le temps moyen mis par I’énergie des photons pour parvenir a z = R,
synonyme de sortie du plasma. La longueur (L) étant parcourue en un temps 7, = 1/A,,
on trouve que :

R 3mc?T:
(tr) = e w—QZQ \W| R (3.167)

On remarque que ce temps ne dépend pas du coefficient d’Einstein A,;. Il est surtout
dépendant de la population des niveaux u et [ considérés.

Cas de désexcitation radiative vers un niveau excité

Pendant la durée du gain, les populations des niveaux excités sont comprises entre 1075%
et 8.107% de la densité atomique (selon le graphique 3.32), c’est-a-dire que N, et N; sont
compris entre 5.10'2 et 4.10%cm 3. L’énergie de transition AE,; = w,; varie en fonction
de I’énergie des niveaux u et [. On prend une énergie de transition moyenne AFE,; = 40eV .
En prenant les valeurs extrémes de W, on aboutit & un temps moyen (tr) compris entre
0,58ps (W = —5.102cm™3) et 320ps (W = —4.10"%cm™3). Selon la transition considérée, on
varie entre absorption (pour les niveaux les plus peuplés) et échappement total des photons
(pour les niveaux les moins peuplés). Le coefficient d’échappement est donc partiel pour
I’ensemble des désexcitations vers les niveaux excités. Une formule empirique, déduite de
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résultats expérimentaux, a été introduite dans le code OFI-0D pour estimer ce coefficient
d’échappement pour toutes les transitions radiatives.

Cas de désexcitation radiative vers le niveau fondamental

D’apres le tableau 3.151, la population du niveau fondamental passe de 100% a 8% de la
densité atomique entre t = Ops et ¢ = 10ps. Selon les données atomiques présentées dans
le chapitre II, seuls 8 des 128 niveaux excités peuvent se désexciter spontanément vers le
niveau fondamental, dont le niveau inférieur de la raie laser (14). L’énergie de ces niveaux est
comprise entre 79,28¢eV et 129,7¢V. En prenant W = —2.107cm ™3, le temps (tg) calculé
est compris entre 160 et 420ps, qui correspondent & des temps bien supérieurs a la durée du
gain dgxrr = 10ps.

D’apreés ces informations, tout photon issu de la désexcitation radiative d’un ion vers le
niveau fondamental va donc rester piégé dans le plasma, pendant la durée du gain. Ceci
est di au fait que le niveau fondamental est trés peuplé et que les photons émis auront
beaucoup plus de chances d’étre absorbés. Ainsi, un dépeuplement du niveau inférieur de la
transition laser par désexcitation radiative n’est pas observé pendant la durée du gain. Nous
avons d’ailleurs observé plus haut que la durée du gain était réduite par 'augmentation de
la population du niveau bas.

3.4 Conclusion

Nous avons vu dans cette partie que ’on pouvait déterminer I’évolution des particules
en un point donné d’un plasma créé par OFI en fonction de 3 parameétres uniquement :
I'intensité du laser de pompe I,,.., sa polarisation ¢, ainsi que la pression initiale P du gaz.
En effet, I’étude de la température ionique, de I’expansion hydrodynamique ou encore des
pertes radiatives nous permet de conclure qu’il n’existe pas de transfert significatif d’énergie
ou de matiére pendant la durée du gain.

Des résultats sur ’évolution des populations atomiques au cours du temps ont pu étre
obtenus par le code OFI-0D en chaque point du plasma défini par ces 3 paramétres. Les
données sur ces populations, en particulier celle des niveaux lasants, sont importantes car
elle permettent de déduire le gain du milieu amplificateur pour ’étude de I"'amplification du
laser X-UV. D’autre part, ce dernier va interagir avec les niveaux lasants et est susceptible
de modifier leur population donc le gain. En se servant d’'un modeéle & 2 niveaux atomiques
décrivant I'interaction laser X-UV/ion lasant, on pourra retrouver I’évolution de la popu-
lation des niveaux lasants en présence d’un champ X-UV résonant, a partir des données
d’OFI-0D sans champ.
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Chapitre 4
Transfert radiatif et amplification du
laser X-UV

Ce chapitre est consacré a 1’étude de la génération du laser X-UV dans un plasma créé
par OFIL. Dans un tel plasma, la génération du laser X-UV peut s’effectuer de 2 maniéres
: soit en amplifiant I’émission spontanée générée dans le plasma (régime ASE), soit en in-
jectant dans le plasma un rayonnement X-UV cohérent créé dans une premiére source par
des harmoniques d’ordre élevé (régime HHG pour High Harmonic Generation). De nom-
breux résultats théoriques et expérimentaux ont été publiés sur 'amplification ASE dans
un plasma OFI. L’amplification d’un signal HHG injecté est plus récente, c’est pourquoi
nous nous y sommes plus particuliérement intéressé. L’injection d’un signal ayant déja une
bonne cohérence temporelle, permet d'une part d’augmenter le signal de sortie et égale-
ment, comme nous le verrons, d’améliorer les propriétés du faisceau, particuliérement en
termes de cohérence transverse, qui dans le cas de ’ASE est trés limitée. La modélisa-
tion de "amplification HHG pose des problémes spécifiques au niveau de la dynamique. En
effet la durée de I'impulsion HHG (quelques dizaines de fs) est nettement inférieure aux
temps caractéristiques de la cinétique atomique (de 'ordre de la ps). Les modeéles habituels
d’amplification ne peuvent s’appliquer. C’est pourquoi nous avons élaboré pendant cette
thése un nouveau code pour décrire 'amplification d’'une harmonique HHG dans un plasma
créé par OFI. L’objectif principal est de pouvoir décrire 'amplification pour une situation
expérimentale donnée, c’est a dire en prenant en compte les caractéristiques de la cible (pres-
sion), du faisceau de pompe IR et du faisceau injecté. La contrainte était de devoir traiter des
amplifications sur de grandes distances (plusieurs cm) avec un temps de calcul raisonnable
(inférieur & 24 h sur une station de travail standard). Il y avait donc un compromis a faire
entre précision et complexité du modele. Nous avons opté pour le modele de Maxwell-Bloch
a deux niveaux effectifs que nous décrivons dans ce chapitre. Nous verrons dans le chapitre
suivant comment nous avons pu coupler ce modéle aux résultats du code cinétique et de
propagation IR.

Précisons tout d’abord le cadre de notre modéle: Nous supposons que le plasma est créé
par le faisceau IR et nous négligeons les phénomenes de transport (autre que ’amplification
X-UV) dans ce plasma. Localement, les propriétés du plasma vont donc évoluer indépen-
damment les unes des autres. Elles pourront s’écrire comme une fonction de la position et
du temps relatif t - z/c par rapport a 'impulsion laser IR. La durée de cette impulsion étant

115



Chapitre 4: Transfert radiatif et amplification du laser X-UV

trés courte, nous supposons que le rayonnement X-UV n’interagit avec le plasma qu’apres
le passage de 'impulsion IR. Expérimentalement, le délai optimum entre I'impulsion IR et
Iinjection du signal HHG est de l'ordre de la picoseconde.

4.1 Principe

4.1.1 Injection des harmoniques dans le milieu amplificateur

Les harmoniques, dont une d’entre elles a une fréquence proche de la transition laser
X-UV, sont injectées dans le milieu amplificateur. En un point de ce dernier, le gain (ou
inversion de population entre les 2 niveaux lasants) a une durée limitée dans le temps aprés
passage du laser de pompe, de l'ordre de dsxrr, ~ 1 — 20ps en fonction de la pression.
Comme le laser de pompe (une impulsion Infrarouge ultra-courte) se déplace a une vitesse
proche de ¢, la zone amplificatrice va également se déplacer & I'arriére de 'impulsion IR et
aura une longueur limitée. On peut estimer que la longueur de la zone amplificatrice est de
lordre de AL = ¢ X dgxpgr, ~ 3mm, a comparer a la longueur de gaz cible, de 1 (cellule)
a plusieurs cm (capillaire). L’harmonique X-UV doit donc étre injectée entre 0 et 3mm a
I’arriére de I'impulsion IR pour étre amplifiée, soit, avec un délai compris entre 0 et 20 ps

Milieu amplificateur

A

4.1.2 Etude de ’amplification du laser X-UV

On souhaite décrire dans un plasma créé par OFI "'amplification d’un rayonnement X-UV
incident et résonant avec la transition laser. Cette description comprend 1’évolution du pro-
fil temporel (et spectral) et du profil spatial. Lorsque le champ électrique X-UV "résonant",
noté £ , se propage dans le milieu peuplé d’ions lasants, il crée un déplacement des électrons
liés de ces ions, provoquant I'apparition de dipoles. Ces dipodles se traduisent, au niveau
atomique, par un moment dipolaire entre les 2 niveaux de la transition laser. Suivant la
phase de ce moment par rapport au champ résonant, le transfert d’énergie entre le laser et
I’atome est soit positif soit négatif, ce qui correspond soit a I’émission, soit a 1’absorption
de rayonnement a la fréquence d’excitation du champ. Il s’agit donc tout simplement des
processus d’émission stimulée et d’absorption induite de la raie laser qui provoquent une
modification de la répartition de la population des 2 niveaux lasants, mesurée par I'inversion
de population W. La polarisation du milieu, constituée par ces dipoles et notée P, est donc
a relier au gain du milieu amplificateur.
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E , P , et W sont donc des grandeurs physiques intimement liées qui vont définir ’amplification
de la raie laser. L’é¢tude de 'amplification X-UV dans ce chapitre sera divisée en 4 points :

- La propagation du champ électrique E' dans un plasma cré¢ par OFI .

- Le comportement de la polarisation P sous l'effet d’'un champ électrique E résonant

- L’évolution de I'inversion de population W entre les 2 niveaux lasants en présence d'un
champ X-UV résonant

- Les équations décrivant 'amplification de I'impulsion laser X-UV et reliant les grandeurs
physiques E ,P et W.
Le probléme a été abordé dans le livre de Siegman [91] et un cours du MIT [49], références
sur lesquelles nous nous sommes appuyés. Sa résolution méne aux équations de Maxwell-
Bloch. A noter que les équations de Maxwell-Bloch ont déja de nombreuses fois été étudiées
et utilisées par le passé dans le traitement de ’amplification X-UV. Je cite notamment les
travaux de A.Sureau [94] précurseur des études Maxwell-Bloch & I'université d’Orsay, dont
je me suis inspiré pour le formalisme des équations, mais également ceux de O.Larroche [58],
et, plus récemment, de I.R.Al'Miev [3].

4.2 Propagation d’un champ électromagnétique dans un
plasma créé par OFI

Dans cette section, nous allons retrouver, a partir des équations de Maxwell générales,
I’équation de propagation d'un champ électromagnétique X-UV dans un plasma créé par
OFL.

4.2.1 Equations de Maxwell générales

La propagation d’un rayonnement électromagnétique dans un milieu est décrite par les
équations de Maxwell :

VxH = j’<f>+a—D (2.168)
ot
. OB
E = 22 2.1
V x 5 (2.169)
V.D = p (2.170)
VB = 0 (2.171)
avec :
D = eE+P (2.172)
B = u0ﬁ+M
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Ces équations sont applicables en tout point de ce milieu. Eet B représentent les champs
électrique et magnétique externes du rayonnement se propageant dans le plasma. Ce dernier
est caractérisé par sa polarisation P et sa magnétisation M, lices au déplacement de charges
(électrons et ions) induit par ce champ externe. D et H se nomment respectivement flux
diélectrique et excitation magnétique, p correspond a la densité de charges du plasma et
7(f ) la densité de courant des charges libres s’y déplacant.

Une équation de propagation du champ électrique appliquée au cas d’un plasma par OFI
peut étre déduite de ces équations, a condition d’évaluer les grandeurs suivantes : p, j(f ), P
et M.

4.2.2 Polarisation P et magnétisation M du milieu

La polarisation Petla magnétisation M sont les réponses respectives du milieu face aux
champs électrique et magnétique externes. Dans notre cas, la magnétisation est négligeable
(M = 0), le plasma n’ayant pas de sources magnétiques.

4.2.3 Densité de charges p et de courant j

Comme nous 'avons évoqué dans les chapitres précédents, les ions, en raison de leur
masse, sont considérés comme lents par rapport aux électrons, lorsqu’ils sont soumis & un
champ électrique. D’autre part le plasma est tres faiblement collisionnel. Nous allons donc
supposer que les ions n’ont pas d’influence sur la dynamique et qu’ils sont présents simple-
ment pour assurer un fond continu neutralisant. En revanche, les électrons libres peuvent se
déplacer beaucoup plus rapidement et un gradient de densité pourrait potentiellement étre
observé. Néanmoins, le modéle ADK étudié dans le chapitre I nous montre que les électrons
partent avec une direction aléatoire sur le plan de polarisation et que le chauffage des élec-
trons induit par le laser de pompe dépendait uniquement du degré d’ionisation Z atteint,
et non de l'intensité I, du laser de pompe. En somme, il est le méme dans une région
de plasma composée uniquement d’ions lasants (Z = 8), c¢’est-a-dire qu’a I'intérieur du mi-
lieu amplificateur, les termes de gradient sont faibles. De plus, ’expansion hydrodynamique
du plasma causée par la différence de température et de densité entre les régions de plasma
de Z différent (Z = 0 étant la zone périphérique de gaz cible non ionisé) peut, d’apres les
calculs du chapitre précédent, étre négligée. Nous allons également supposer que pour les
intensités étudiées (inférieures a 10*” W/em?), Ponde de plasma créée par 'impulsion IR a
une amplitude suffisamment faible pour produire un effet négligeable. On peut alors con-
sidérer que sans champ externe supplémentaire, I'impulsion IR laisse derriére elle un plasma
neutre, a I’équilibre, sans terme de gradient et avec une densité et un courant nuls. Les fluc-
tuations de charge et de densité sont donc uniquement provoquées par le champ X-UV.

La densité de courant est définie par la relation suivante :

j = Ngv (2.173)
N est la densité de particules, ¢ leur charge électrique, et v leur vitesse a un endroit donné
de I'espace.
Cette densité de courant a deux contributions :
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Densité de courant des électrons libres

Les électrons libres du plasma, lorsque soumis & un champ électrique (pas de gradient
transverse), se mettent a osciller autour de leur position d’origine. On peut trouver une

relation entre la densité de courant générée, notée f(f ), et E , en appliquant la Relation
Fondamentale de la Dynamique :

ojY L) Y
Ho 7 + ij = EE (2174)

w, représente la fréquence plasma, qui est fonction de N, la densité d’électrons libres :

N_e?

MmeEo

avec wy =

(2.175)

ij(f ) peut étre assimilé a une force de frottement provoquant la réduction de la densité de
courant. En effet, les électrons libres mis en mouvement sont freinés par collisions électron-
ion (effet Joule), dont I'; représente la fréquence effective. Dans notre cas, la fréquence
de collision étant beaucoup plus faible que la fréquence plasma, nous pouvons négliger les
collisions.

Densité de courant des électrons liés

La densité de courant inclut également la contribution de la polarisation P des électrons
liés. Il existe une densité de courant au sein du nuage électronique des ions, que 1’on notera
j<b>:aﬁ /Ot. En effet, la polarisation est un déplacement de charge entre les électrons liés
et les noyaux des ions du plasma, chaque noyau accompagné de son nuage électronique est
donc assimilable & un dipdle. Lorsqu’un milieu contient une densité de dipoles Np oscillant
en phase et a la méme fréquence, cette polarisation s’exprime comme :

P = —Npef (2.176)
Ainsi, la dérivée temporelle de P est une densité de courant :

0P
ot

ﬁ
La densité de courant j totale s’écrit donc :

_ _Npeir= j® (2.177)

—

- o oP
=0 = 2.178
7=t ( )

4.2.4 Equation de propagation du champ électrique dans un plasma
créé par OFI

H
L’équation de propagation de E s’obtient en introduisant la deuxieme des équations de
Maxwell 2.168 dans la premiére :
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182\ 4 i) PP\ o= =
(A _ §@> B =y (W + 55 |+ (V.E) (2.179)

En raison d’une densité de charges statiques nulle, V.E =0 (le champ est transverse). En

remplacant la dérivée temporelle de la densité de courant %(Z) par son expression 2.174, on
trouve :

2 2 25
L0 wp) B 2L (2.180)

(A oo @)
L’importance du terme en %29 dépend du rapport entre la densité et la densité critique
N_vit. Dans le cas d’un rayonnement X-UV se propageant dans un plasma de K78 a la
fréquence d’oscillation de la transition laser (A = 32,8nm), la densité critique vaut N.; =
1,28.10%cm™3. A la pression P = 20mbar du gaz cible (optimale pour I'amplification X-UV,
voir chapitre III), la densité atomique est de 'ordre de N ~ 107cm ™3 : on est trés loin de
la densité critique. La variation d’indice liée au plasma est dans notre cas négligeable. On
peut remarquer que la situation est ici différente du laser X-UV collisionnel créé sur cible
solide. Dans ce dernier cas la réfraction sur le gradient d’indice est souvent le principal
facteur limitant pour la longueur d’amplification. Dans le cas du plasma OFI, la situation
est différente car le gradient transverse dans la zone amplificatrice est beaucoup plus faible,
de plus les dimensions transverses sont un peu plus grandes que dans une cible solide. Enfin,
la densité du plasma OFI & une pression de I'ordre de 10-50 mbar, ce qui est plus faible que
pour les cibles solides. En négligeant la variation d’indice due aux électrons libres, I’équation
de propagation se réduit a :

1%\ 5 0°P
La polarisation des électrons liés peut étre séparée en deux contributions trés différentes
: celle liée a la transition entre les deux niveaux atomiques de la raie laser considérée et
celle liée a toutes les autres transitions. Ce dernier terme est bien sir faible, puisque non
résonant. Il a également une faible variation le long du profil spectral de la raie considérée.
On peut l'introduire simplement comme un indice qui va légérement modifier la vitesse de
propagation dans le milieu. Cet effet a été négligé dans nos calculs.

4.2.5 Susceptibilité diélectrique et relation de dispersion

H
La propagation du rayonnement X-UV n’est donc affectée que par la polarisation P du
milieu due a la transition résonante. Le champ X-UV étant de relativement faible amplitude,

nous allons suivre une approche linéaire. Les valeurs des amplitudes E et P du champ
¢électrique et de la polarisation sont reliées par la susceptibilité diélectrique x:

P =eoxE (2.182)
Considérons le champ X-UV dans 'approximation de 'amplitude lentement variable:
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—

E = E. W) (2.183)

P = ﬁ'ei(wt—kz)

y T

En remplacant ces 2 expressions P et E dans I’équation de propagation 2.181, on en déduit
la relation de dispersion suivante, qu’on peut simplifier avec I"approximation |y(w)| < 1 :

1
]{;:f\/l—{—xzkﬁo(l—i—ﬁ)() ,a/VeCka:g (2184)
C

c
Nous verrons plus loin que Y, et donc &, sont fonctions de la fréquence. Ce sont aussi des
nombres complexes et peuvent étre séparés en une partie réelle et une partie imaginaire :

ko) = K(w)+ik"(w) (2.185)
xXw) = x'(w)+ix"(w) (2.186)

En remplacant k£ dans l’expression du champ électrique 2.183, on obtient :

E = Eelwt=k2)gh"z (2.187)
On constate que k' = ¢ (1 + %X' ) définit la vitesse de phase du rayonnement incident en
fonction de sa fréquence, alors que k7 = %X" correspond & un coefficient d’amortissement

ou d’amplification exponentiels du champ au cours de sa propagation. Dans le cadre de
I’étude de 'amplification du champ laser X-UV, ce qui nous intéresse le plus est d’étudier la

contribution de P(w) a Pamplification, a savoir x” (w) (soit k”(w)). L’approximation |y (w)| <
1 nous permet de supposer que la vitesse de propagation des ondes électromagnétiques est
proche de celle de la lumiére (v, ~ c).

4.3 Polarisation du milieu d’ions lasants induite par un
champ électrique résonant

L’objectif de ce chapitre est de déterminer la susceptibilité des ions du plasma. Ceci est
fait dans un premier temps en utilisant un modele classique d’oscillateur, puis en considérant
une approche quantique.

4.3.1 Etude d’un dipoéle électrique dans un champ électrique vari-
able

Les ions lasants sont décrit comme un ensemble coeur gelé + électron actif. Soit Z le
vecteur-position d'un de ces électron actif par rapport a son noyau (supposé immobile).
Initialement, nous avons:

() =0 (3.188)
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En présence d’un champ électrique externe, la position moyenne de ces électrons va étre
décalée par la force de ce champ. Le déplacement des charges négatives par rapport aux
charges positives du noyau constitue le dipole électrique, mesuré par le moment dipolaire p .
Pour un électron, on a :

P=—c (3.189)

4.3.1.1 Modéle de I’électron-oscillateur classique

Un atome révele des résonances lorsqu’il est soumis a des champs de certaines fréquences

d’oscillation : il se met alors a répondre en émettant ou en absorbant du rayonnement
¢électromagnétique.
Dans une représentation classique, un atome peut étre décrit comme un noyau fixe entouré
par un nuage d’électrons. Le modeéle de I’ électron-oscillateur classique (de 'anglais classical
electron oscillator model) stipule quun champ électrique externe E= Eé, (parallele a 'axe
x) peut induire un déplacement ¥ = xz(t)é, du nuage d’électrons par rapport a sa position
d’équilibre. Lorsque le nuage de charge négative s’écarte de cette position, en raison des
forces électrostatiques, le noyau chargé positivement exerce une force de rappel de la forme
F'= —KZ qui tend a ramener le nuage vers sa position d’équilibre. Le comportement d’un
dipole peut donc étre assimilé & celui d’un oscillateur harmonique. L’équation du mouvement
d’un électron situé dans ce nuage s’écrit donc de la maniére suivante :

e
i+wir=—-——&F, (3.190)
Me
La fréquence propre w, d’oscillation du nuage électronique, dite de "résonance", vaut :
w? = K/m. Lorsque le champ électrique oscille & une fréquence w proche de w, 'amplitude
des oscillations du dipole est maximale.

4.3.1.2 Amortissement des oscillations

Comme I’électron-oscillateur est un oscillateur réel, son énergie se dissipe au fil du temps.
L’équation différentielle, initialement 3.190, prend alors la forme suivante :

e
i+yi+wir=—-——EF (3.191)

Me
v est le coefficient d’amortissement des oscillations. 11 correspond au tauxr de relax-

ation en énergie de l'oscillateur. Les pertes d’énergie ont des origines diverses. Elles peu-
vent étre d’origine radiative : 1’électron-oscillateur émet du rayonnement électromagnétique
dans toutes les directions a la fréquence w,. Nous parlons ici du méme phénomeéne que le
phénomeéne d’émission spontanée. Cela signifie que 1’électron situé au niveau supérieur de
la transition laser, susceptible d’émettre un photon par émission stimulée, va relaxer vers
le niveau inférieur. L’oscillateur peut également étre amorti en perdant de I’énergie par
collision inélastique avec un électron, un atome voisin ou la paroi de la cavité laser. En ef-
fet, au cours d’une collision, ’énergie interne d’oscillation est convertie en énergie cinétique
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(chauffage des atomes voisins du gaz). L’importance de ces processus dépend des caractéris-
tiques du plasma. L’expression de v pour une relaxation radiative est donc liée a celle de
I’émission spontanée et, pour une transition donnée, s’écrit :

e2w?

= Gream.c? (3.192)

~ doit prendre en compte ’ensemble des transitions possibles. On voit que le taux

d’émission spontanée croit avec l’énergie de la transition. Il est donc maximal pour les

transitions résonantes avec le fondamental, avec une énergie de transition de I'ordre de 100

eV. Ceci nous donne un temps de relaxation de l'ordre de la ns. Il s’agit donc d’un temps

long comparé a la durée de vie du gain qui a été évaluée a quelques dizaines de picosecondes
(10711s) pour un milieu amplificateur créé par OFIL.

4.3.1.3 Equation du moment dipolaire microscopique p

Le déplacement T d’un électron par rapport & sa position d’équilibre crée un moment
dipolaire, noté p=pé,. Il s’exprime comme :

p=—et (3.193)
A partir des équations 3.191 et 3.193, on retrouve pour p I’équation différentielle suivante

2
B+ p+ wip = ;TE (3.194)
Il faut remarquer que I’équation du mouvement 3.190 dont est issue I’équation différentielle
ci-dessus s’applique a 1 seul électron (masse m,) alors qu’on parle de déplacement du nuage
d’électrons sous I'influence du champ. Ce n’est pas incompatible dans la mesure ot un dipodle
est associé a la transition dipolaire d’un seul électron. Au final, apreés la transition, un seul
électron est censé avoir absorbé ou émis de I'énergie. On peut donc considérer que c’est le
seul & avoir interagi avec le champ externe. Ceci correspond & l’approximation d’un coeur
gelé avec un électron actif.

4.3.2 Etude de la polarisation macroscopique

Pour calculer la polarisation macroscopique P induite par le champ résonant dans une
unité de volume, il faut prendre en compte I’ensemble des dipoles contenus dans ce volume.
Soit le moment dipolaire p; d’un dipole ¢ comptant parmi NpV dipéles d’'un volume V' (la
densité de dipoles par unité de volume est notée Np). La polarisation macroscopique du
milieu s’exprime comme la somme vectorielle de tous les moments dipolaires microscopiques
contenus dans ce volume V :

P
P==-Np 3.195
v ( )

=1
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macroscopic
polarization
individual

. {t)
dipole moments , unit volume

Figure 4.41: Ici, un ensemble de moments dipolaires p; dont 1'orientation et la phase ont été perturbées. La
polarisation macroscopique P de cet ensemble est proportionnelle & la somme vectorielle de tous les moments
dipolaires f; se trouvant dans le volume V. (schéma issu du livre Siegman [91])

Si tous les dipoles sont en phase et dans la méme direction €, alors : p; = p. Ainsi, en
reprenant la formule 3.195, la polarisation macroscopique vaut :

P = Npj (3.196)

Dans ce cas, et en reprenant I'équation différentielle appliqué & un seul dipole 3.194,
I’équation différentielle pour la polarisation macroscopique P = Pé, est alors la suivante :

ND62

P+yP+wiP =
m

E (3.197)

4.3.2.1 Effets de déphasage

Un champ électrique résonant crée initialement des dipoles alignés et en phase. Mais dans
la réalité, ces dipdles garder ces propriétés collectives au cours du temps. En effet, au cours
d’une collision, élastique ou inélastique, le dipole change d’orientation. En conséquence, la
phase initiale n’est pas conservée et prend une valeur aléatoire. Ces collisions sont inévitables
et dans le cas d’un gaz, elle se font avec d’autres particules du gaz ou avec la paroi du tube.

Soit Np, . le nombre de dipoles dans une unité de volume V' n’ayant pas encore collisionné
et, dans ce méme volume, Np_ le nombre de dipdles ayant collisionné depuis un instant initial
noté to. On a :

Np = Np, + Np, . (3.198)
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On note le temps moyen de déphasage des dipoles T5. Sans champ, le nombre de dipoles
n’ayant pas encore collisionné décroit exponentiellement en ce temps 75 :

: 1
Np,. = —=Np,. (3.199)
Ty
NDnc(t) = NDei(titO)V ,at >t (3200)

En raison de la direction aléatoire prise par les Np_ dipoles ayant collisionné, la valeur
moyenne de leur moment (p.) est nulle. La contribution a la polarisation P de ces N D
dipoles correspond ’écart moyen a cette valeur moyenne (Root Mean Square). On note cette
contribution 130 et on calcule qu’elle vaut :

) = 0 (3.201)
RMS(P,) = +/Np— Np, ()i << Np,.(t)F (3.202)

La composante P. provenant des dipoles de direction aléatoire peut donc étre négligée
comparée & la polarisation issue des Np, . dipoles non entrés en collision. La polarisation
totale du milieu vaut donc :

P=P,.= Np, i (3.203)

4.3.2.2 Temps de relaxation de phase T,

Dans un plasma créé par OFI, les collisions provoquant le déphasage des dipoles sont
essentiellement des collisions avec les particules chargées, electrons ou ions, qui produisent
par une fluctuation de champ autour de l'ion émetteur, un élargissement Stark de la raie. Les
densités étant relativement faibles, les électrons sont responsables de la majeure partie de cet
élargissement. Une ordre de grandeur du temps de relaxation de phase 75 de la polarisation
macroscopique est donné par la fréquence de collisions électron-ion v,; :

I Are*Zn. In A,;
T2 - Tné/2 (kBTe)3/2

(3.204)

Vei =

A; est le logarithme de Coulomb.

4.3.2.3 Equation différentielle

On reprend 'équation différentielle 3.194 pour un moment dipolaire individuel p'et on rem-
place ce dernier par son expression dans la formule 3.194. En utilisant ’équation de Np,
3.199, on peut retrouver une équation différentielle suivante pour la polarisation macro-
scopique P :

ND€2

Me

.. 2 .
P+ (v + T) P+ WP = E (3.205)
2
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4.3.2.4 Transition atomique

Nous avons étudié la polarisation dans le cas d’oscillateurs-électrons classiques. Dans le cas
d’un dipoéle correspondant & une transition réelle entre 2 niveaux atomiques non dégénérés,
I’équation différentielle 3.205 devient :

2 2 . Swa)\ oY
P YT o P w2P = (oL 2 red
+ + + 5 !

AN correspond & la différence de population entre les 2 niveaux atomiques. D’apres
I’expression de 7,4 3.192, on trouve :

) AN.E (3.206)

- 2 - 9 e’c
P+ v+ T P+ w,P = AN.E (3.207)

2 Mme

4.3.3 Approche quantique de la polarisation

Jusqu’ici, nous avons étudié la dynamique d’'un dipoéle classique sous I’action d’un champ
électrique externe. Elle permet de comprendre physiquement le mécanisme d’induction d’une
polarisation dans un milieu par un champ. Néanmoins, nous n’avons pas pris en compte que
le moment dipolaire doit étre associé a la transition laser et dépend des données atomiques
qui la décrivent (comme par exemple la force d’oscillateur f;;). De plus, les transitions
dipolaires s’effectuent entre sous-niveaux. L’équation de la polarisation est donc différente
de celle déduite de ’approche classique.

4.3.3.1 Cas d’une transition entre 2 sous-niveaux

Fonction d’onde d’un atome a deux niveaux "effectifs"

On considére que le systéme atomique ne peut se trouver que dans 2 états possibles :
I'état excité |e) et 1’état fondamental |g). La fonction d’onde du systéme est donc :

1) = cele) + cqlg) (3.208)
cq4 et c. sont les amplitudes de probabilité.

Opérateur polarisation

En mécanique quantique, le moment dipolaire n’est plus seulement un vecteur mais aussi
un opérateur, faisant passer un systéme d’un état & un autre. On considére 'opérateur
moment dipolaire p de transition entre les états |e) et |g). Sa valeur moyenne dans le systéme
atomique est :

(P) = (¥[P¥) (3.209)

On développe la fonction d’onde |¢)) avec son expression 3.208 et on calcule 'opérateur
moment dipolaire p induit par le champ électrique £. Un moment dipolaire est toujours
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associé & une transition entre 2 états. En loccurrence, p est associé a la transition entre |e)
et |g). On peut donc en déduire que les éléments diagonaux (e| p |e) et (g| P |g) sont nuls. A
partir de 3.209, on écrit :

P = (b) = cieg (el Blg) + coce (gD le) (3.210)
= (ely) (¥lg) (el Blg) + (gl¥) (Yle) (9| Ble) (3.211)

L’opérateur |¢) (1| qui apparait dans la formule (3.210) constitue ce qu’on appelle la
matrice-densité p , dont les éléments diagonaux (i| p |i) = p;; correspondent & la densité des
états i, et les éléments non diagonaux (i| p|j) = p;; (i # j) aux cohérences entre les états i
et j:

p =) (| (3.212)

On définit les éléments de matrice du moment dipolaire de la formule 3.210 comme étant

—

0= —(glplo (3:213)

M* = M =—{(e|plg) (3.214)

L’expression du moment dipolaire p' (3.210) est alors simplifiée en posant d = (e| p|g) =
p@g :

p=- (M*d + Md*) (3.215)

Il est & noter qu’il existe une relation entre 1’élément de matrice M et le coefficient
d’Einstein A. Nous sommes ici dans le cas d’un atome a 2 états e et g (niveaux non dégénérés
: gy = 1et g = 1), avec w,, la fréquence de transition entre ces 2 états. Le coefficient
d’Einstein vaut ainsi :

2,3 3
ge € Weg 2weg 512
Ay = " ¢ _ 3.216
g Gg MeEoTC 9 3gohc? ( )
avec :
~12 g, 3he?
M| = g— = feg (3.217)
g e

Hamiltonien du systéme

On définit ’hamiltonien du systéme par I’hamiltonien atomique H, (dont les valeurs
propres sont les énergies des 2 états |e) et |g)) ajouté de 'hamiltonien d’interaction dipole-
champ Hg. L’hamiltonien Hg associé a ’énergie d’interaction dipole-champ correspond a
I’énergie potentielle électrique du dipéle. On écrit :

Hp = -p.E (3.218)
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Le champ électrique est exprimé en notation complexe :

E= % (E<+> + EH) (3.219)

E™ est le complexe conjugué de EC).
En appliquant l'approximation de l'onde tournante (en anglais Rotating- Wave approxi-
mation), on montre que :

1

He = — (elBlo)le) (o] B — 2 (gl Ble) o) (e] ) (3.220)
1 -, = 1 - =
HE = §MgeE(+) |€> <g’ + §M96E( ) |g> <€‘ (3'221)
L’hamiltonien total s’écrit :
H=H,-p.E (3.222)

Equation du moment dipolaire

L’évolution temporelle se calcule & partir de celle de la matrice-densité. Cette derniére
est déterminée par I'équation de Bloch, déduite de I’équation de Schrodinger dépendante du
temps :

L O0p
—— =[H 22
ih T H, p| (3.223)

La résolution de cette équation permet de trouver 1’équation d’évolution de la cohérence
d:

. 1 - -
d = —iweqyd + %MQGE(H (Pee = Pgq) (3.224)

N, = Np,, et Ny = Np,, correspondent respectivement a la densité des états e et g. Pour
rester en notation complexe, on pose :

)+ ) (3.225)

DN | —
—
3

p=

A partir des formules 3.215 et 3.224, on retrouve I’équation d’évolution du moment dipo-
laire p dans un systéme décrit par ’hamiltonien H, c’est-a-dire, ou seule figure I'interaction

dipole-champ :
+
dpt) o — 1

dt ). ’ ih

- 12 o
Mge E(+) (pee - pgg) (3226)
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4.3.3.2 Cas de la transition laser X-UV

La différence entre le cas simple étudié précédemment et la transition laser est que cette
derniére implique 2 niveaux lasants et non plus 2 sous-niveaux. Si le niveau supérieur de la
transition laser ne comporte qu'un seul sous-niveau, ce n’est pas le cas du niveau inférieur,
qui en comporte 3.

Transitions dipolaires électriques entre les niveaux lasants

Lors d’une transition dipolaire électrique (de type E1), on observe un changement bien
défini du nombre quantique J, défini comme le moment angulaire total : AJ = 0, +1 sauf
pour la transition J = 0 — J = 0, qui est interdite. On observe également un changement de
My, projection de J sur 'axe de quantification (axe de propagation du champ électrique),
selon la polarisation du champ électrique (, paralléle & Paxe de quantification, ou ot et o™,
transverse a cet axe) et selon qu'il y ait émission ou absorption d’un photon :

Photon | Absorption | Emission
O'Jr AMJ:+]_ AMJ:_l
o AMJ:_]. AMJ:+1
T AM;=0 | AM;=0

(3.227)

La raie laser entre les niveaux 3d°4p 3d%4d pour le KrIX et 4d°5p et 4d°5d pour le XelX
comporte 2 transitions dipolaires électriques décrites par le schéma suivant. La transition
entre les états |u) et |I_) est réalisée avec un champ de polarisation circulaire-droite (o),
et celle entre les états |u) et |l ) avec un champ de polarisation circulaire-gauche (o07). Le
schéma ci-dessous décrit les différentes transitions E1 qui peuvent avoir lieu dans notre cas.
On peut remarquer que le sous-niveau |ly) du niveau inférieur n’est pas impliqué dans la raie
laser.

Calculs des moments dipolaires p,+ et p,-

Selon le schéma atomique décrit dans la figure 4.42, on note p,+ le moment dipolaire
de transition entre les états |u) et |I_) (polarisation circulaire-droite) et p,- celui entre les
états |u) et |l,), (polarisation circulaire-gauche). En reprenant I’équation 3.226, on trouve
I’équation d’évolution de ces moments :

(d—; ) = —Zwulﬁff—:) - E Mul,‘ EC(:_F) (puu - pl_l_) (3228)
dptt e R Y -
( 7t ) = —Wyup,- — E Mul+ EU, (puu - pl+l+)
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Figure 4.42: Schéma atomique de la raie laser, comprenant ’ensemble des sous-niveaux, et les transitions
dipolaires existant entre ces derniers.

Equation de la polarisation macroscopique

Le moment dipolaire total p, somme des composantes o© et o~ vaut :

P = Do+ + Do- (3.229)

De la méme maniére que p, on écrit également P en notation complexe :

P= % (13<+) + ﬁH) (3.230)

On considere dans un premier temps que tous les dipoles restent en phase. Pour retrouver
I’équation de la polarisation macroscopique P induite par le champ, on multiplie le moment

dipolaire moyen p par la densité atomique N. On peut alors trouver P en fonction des
~+) ~+)
vetp

composantes p_ D
PO — N = N (7 +57) (3.231)

En incluant cette égalité dans les 2 équations 3.228, on trouve que :

AP
dt

Dans le cas de niveaux dégénérés, la définition de la probabilité radiative A;; n’est plus
la méme que celle qui a été énoncée en 3.216. On a toujours :

= _ZwulP(Jr) - T ‘Mul_ Eé—i)wf + ‘Mul+
ih

2 4
Egt)m} (3.232)

2.3 3 2

Ju €Wy, 2w, |-
Ay =2 = 3.233
: ai me€07r63f ! 3eohc3 ( )
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2

M| correspond a la somme des carrés des éléments de matrice M, et M,;_

Désormais,

2

2
+

2

—

Mul_

—

‘M M,

(3.234)

L+

Mais par symétrie, on a :

2

L2 . . -
[Vt | = Wi B[ = (4] B ) = |3, (3.235)

L’expression 3.232 peut donc étre simplifiée :

dpP) . 1 | ~2[= .
( ) = —iw P — — ‘M‘ [ng (N, = N.) + ESY (N, — NH)} (3.236)
ch

dt 2ih
wyl est, pour rappel, la fréquence de transition laser, N, = Np,,, Ni, = Np,, , et
N;_ = Np, ;, ladensité des sous-niveaux u, [, et [_. Sion ajoute dans ’équation 3.236 'effet

des collisions provoquant le déphasage des moments dipolaires en un temps caractéristique
Ts, on trouve I’évolution temporelle de la polarisation :
271, .
B (Vo= Ni) + B (N = )|

dpP™) v 1\] = 1 |-
= — |iw, RN N O >1C 9 R ‘M
dt {M l+(2+T2)] 2ih
(3.237)

Cette équation de la polarisation, calculée par les équations de la mécanique quantique,
differe de I’équation différentielle 3.207. Néanmoins, on peut montrer que leur résolution
meéne & des solutions équivalentes, a une différence preés liée a la prise en compte des sous-
niveaux atomiques dans le cas du calcul par la mécanique quantique.

4.3.4 Réponse en fréquence de la polarisation

Soumis a un champ électrique d’amplitude E constante, la polarisation atteint un régime

stationnaire, avec pour caractéristiques une amplitude P constante, et une fréquence d’oscillation
w. On retrouve alors la relation de la susceptibilité diélectrique qui a été évoquée en début
de chapitre 2.182.

4.3.4.1 Susceptibilité diélectrique

Le régime stationnaire de la polarisation est obtenu en posant les relations suivantes :

R ~H) 1 [ ~(=)

E = Re {E e“t} =5 lE et + E e“”t] (3.238)
" ~H) 1 [~ . ~0E=)

P = Re {P ezwt} — § |:P ezwt + P e—zwt:|
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En remplagant ces expressions 3.238 dans I’équation 3.206, on peut retrouver I’expression
~(+) ~(+)
de 'amplitude P  en fonction de E

B ! N g 3.239
(w) = (W2 — w?) + 2iwl’ <E> ' () (3:239)
I' correspond au taux de relaxation total de la polarisation :
1
F=v/2+— (3.240)
15

Dans I’ approximation de la résonance, la fréquence d’excitation a une valeur proche de la
fréquence de résonance : on pose w =~ w, ce qui signifie que :
w2 —w? ~ 2w (W — w) (3.241)
On peut alors simplifier 'expression 3.239. Aprés séparation des parties réelle et imagi-
naire, on trouve :

() ()] (55 ane

Par identification avec la formule 2.182, la susceptibilité diélectrique x(w) comporte donc
une partie réelle et une partie imaginaire, respectivement x’(w) et x”(w) :

V@) = X(@)+iX'(@) (3.243)
Y(w) = R j Bk (Qmew) AN (3.244)
y L r e2c
X'(w) = PRI <2mew) AN (3.245)

Leur allure est représentée sur le graphique 4.43. L’unité de l'abscisse est en unité de
e Aw, = 1/T" étant la largeur homogene de la raie (voir ci-apreés pour la largeur).

Aw

Cette approximation de I’état stationnaire peut étre réalisée lorsque la variation de 'amplitude
du champ électrique est lente par rapport au temps de réponse 1/ du dipole :

DA(t
% < YAt et t > 1/T. (3.246)

Autrement dit, si on parle en fréquence, la largeur spectrale de I'impulsion laser X-UV
incidente doit étre beaucoup plus faible que la largeur de la raie laser Aw,.
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—0.5 L

Figure 4.43: Evolution des parties réelle x’ et imaginaire x” de la susceptibilité diélectrique, en fonction de
la fréquence d’excitation w

4.3.4.2 Elargissement de la raie laser

On distingue 2 types d’élargissement : 1’élargissement homogéne qui dépend uniquement
des propriétés atomiques des atomes du gaz et est donc identique pour tous les atomes, et
'élargissement inhomogéne, qui dépend de facteurs extérieurs (effets collectifs) et peut varier
selon la région de plasma considérée.

Elargissement homogéne

L’élargissement est tout d’abord naturel : en effet, les niveaux de la raie laser ont une

durée de vie limitée 7 dont le taux correspond & la somme des taux de désexcitation radiative
A

ij -

1
—=7 ;A” (3.247)
Il s’agit du méme taux v que celui de la relaxation en énergie du dipole. A cet élargissement
naturel, vient s’ajouter un autre effet : celui du déphasage des dipoles lié aux collisions en
un temps caractéristique 7. Le déphasage des dipodles a pour effet de raccourcir davantage
le temps de relaxation de la polarisation, comme le montre I'équation différentielle 3.206
décrivant P. La largeur de raie Aw, associée a I’élargissement homogeéne s’écrit de la maniére
suivante :

2
Aw, =7+ = (3.248)
P
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Elargissement inhomogéne

La cause essentielle d’élargissement inhomogéne dans le plasma créé par OFI est D'effet
Doppler Aw, généré par le mouvement des atomes du gaz. Il est responsable d’un profil de
raie de forme gaussienne. L’élargissement provoqué vaut :

8kT;1n2

Aws —
W Mc?

Wa (3.249)

Calcul de l’élargissement de la raie dans notre cas

Une étude a été effectuée dans la thése d’A.Boudaa [1] sur I'importance relative des
élargissements homogeéne et inhomogeéne. 1l est clair que la contribution homogéne croit avec
la pression et la contribution inhomogeéne augmente avec la température. Le rapport entre
ces deux contributions dépend donc de la pression dans la cellule et de la température des
ions.

La température ionique a fait 1'objet d’une étude particuliere dans [69]. Comme nous
I’avons vu, les ions sont relativement peu chauffés par le processus d’ionisation par champ,
alors que les électrons ont une énergie moyenne de l'ordre de quelques centaines d’eV. Il y
a donc un échange d’énergie entre les électrons et les ions. Cependant, la cinétique de cet
échange est beaucoup plus long que la durée du gain. Le seul processus qui semble capable
de chauffer les ions est un chauffage collectif de relaxation de ’énergie potentielle ion-ion
créé lors de l'ionisation. Au final, la température ionique est de 'ordre de quelques eV. On
trouve alors que 1’élargissement homogene domine pour des pressions supérieures a 10-15
mbar. La prise en compte d’un élargissement inhomogene complique trés sérieusement les
équations de Maxwell-Bloch, puisqu’il faut alors décrire la modification de la fonction de
distribution en vitesse induite par 'amplification. Le maximum de gain étant obtenu a des
pressions supérieures a 15 mbar, nous n’avons considéré que 1’élargissement homogene.

4.4 Cinétique des populations atomiques en présence
d’un champ X-UV résonant

La population des niveaux lasants nous permet de déterminer le gain du milieu amplifi-
cateur. En effet, la réponse de ce dernier au champ électrique (polarisation) est, comme le
montre 1’équation proportionnelle & la différence de population entre les sous-niveaux las-
ants W, = (Nu — N +) et W_ = (Nu — NL). On a besoin de recalculer les populations des
niveaux atomiques sans champ calculées par le code OFI-0d en ajoutant I’effet du champ.

4.4.1 Modéle a 2 niveaux

Pour recalculer la population des niveaux lasants avec le champ résonant, on propose
un modele collisionnel-radiatif simplifié composé uniquement des 2 niveaux lasants. En ne

134



Chapitre 4: Transfert radiatif et amplification du laser X-UV

recalculant la population d’aucun autre niveau, on réduit considérablement les temps de
calcul. Le schéma est le suivant :

(u) r~

RAIE
LASER

(l) -w

Sans la raie laser, on considére que 2 dynamiques régissent ’évolution des populations
N, et N;. D’une part, il y a le pompage collisionnel des 2 niveaux, représenté par R, et
Ry, qui correspond a la contribution totale des autres niveaux & leur peuplement (le niveau
fondamental est de loin le principal contributeur). R, et R; sont variables mais indépendants
de N, et de N;. D’autre part, on a une perte de population liée & I’excitation collisionnelle
vers des niveaux d’énergie supérieure et a l'ionisation collisionnelle, conduisant & un taux
total respectif I',, et T7.

A cela nous devons ajouter, en présence du champ X-UV, les processus associés a la raie
laser, 1’émission stimulée et 1’absorption induite, représentés sur la figure 4.4.1 ci-dessus
par les fleches rouges. La présence de ce champ va simplement modifier la répartition des
populations entre les 2 niveaux lasants sans modifier la population totale de ces 2 niveaux.
Dans un tel modele a 2 niveaux, on peut, dans I’équation d’évolution de l'inversion de
Ny % entre les 2 niveaux, séparer la contribution des collisions de celle

population W = ’
d d d
aw._ (AW AV (4.250)
dt dt Coll dt champ

du champ résonant :

Ce modele n’est valide que s’il n’existe pas de niveau atomique autre que les niveaux las-
ants pouvant influer sur I'inversion de population W. Il s’agit de niveaux dont la population
pourrait étre tres sensible a un changement de W induit par le champ et, en retour, affecter la
perturbation de sa population sur celle des niveaux lasants. Par exemple, on pourrait imag-
iner qu’il existe une boucle rétroactive, le niveau supérieur u se dépeuplant par excitation
collisionnelle vers un niveau d’énergie supérieure, qui & son tour se désexciterait rapidement
vers le niveau [ . L’étude de la physique atomique de I'ion lasant a permis de mettre en évi-
dence, a partir des taux radiatifs et collisionnels, qu’il n’existait aucun niveau intermédiaire
capable d’influencer la population des niveaux lasants.
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4.4.2 Equations de I’inversion de population sans champ

Dans le chapitre précédent, une équation de population a été écrite pour chacun des 2
niveaux lasants N, et NN;, reproduisant avec précision I’évolution de la population des 2
mémes niveaux calculée par le code OFI-0D. Ces 2 équations sont les suivantes :

(dNu> - C,,N.N, — P°N.N, — PEN, = C,uN.N, —T,N,  (4.251)
dt Coll
dN,
<d_tl> — CglNeNg — RCNQNZ — ‘PiRNl — CglNeNg — FlNl (4252)
Coll

r, = (Puc N, —i—Pf) et I = (PZCNG + PlR) sont les taux totaux de pertes respectifs
des niveaux u et [, Cy, et Cy sont les taux d’excitation collisionnelle a partir du niveau
fondamental g, N, la densité électronique.

Le but est de trouver ’expression de (dd_vt(/) ooy ui se trouve dans la formule 4.250. Clest
la différence de population entre ces 2 niveaux lasants, proportionnelle au gain, qui nous

intéresse, et qui, pour rappel, s’exprime comme :

W=="-— (4.253)
Gu gi
La soustraction des 2 équations de population 4.251 nous permet d’obtenir ’équation de

W. On sépare, dans le membre de droite, la partie dépendante de W qui peut étre affectée
par le champ électrique F et la partie fonction de (N, + N;) indépendant du champ résonant
(comme nous 'avons évoqué dans la section sur les populations avec champ) :

(d_W) _ (F“ ”l) w+ (FZ - F“) (N, + Vi) + (Cg“NeNg - OglNeNg) (4.254)
At/ cou 2 2 Ju g

Les 2éme et 3éme termes du membre de droite peuvent étre ramenés a un terme de
pompage R(t) = R,(t) — Ry(t), lié aux processus collisionnels. Dans le méme temps T+
constitue un taux de relaxation de cette inversion de population W, faisant tendre cette vari-
able vers zéro en I’absence de pompage. On a :

(5), (e

Le temps FLH“; correspond au temps de recouvrement du gain 7. En effet, si on considére
u

W (t =0) =0, et un pompage constant R(t) = Ry, on trouve que I'inversion de population se
relaxe exponentiellement vers une valeur d’équilibre en un temps caractéristique 7 = %

W (t) = Ty Ry (1 — exp {— (F“ ; Pl) tD (4.256)

Dans cet exemple, la valeur d’équilibre (atteinte a ’état stationnaire) vaut :
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Wy =T1Ry (4.257)

On peut alors généraliser I’équation 4.255 et introduire la notion d’inversion de population

d’équilibre Wy(t) = T1 R(t), variable, vers laquelle 'inversion de population W (t) tend a se
rapprocher en un temps caractéristique 7. L’équation devient alors :

(d_W) _ W) (4.258)
dt Coll T

4.4.3 Equation de l’inversion de population avec champ

4.4.3.1 Transfert d’énergie entre le champ et I’atome

Dans cette section, nous allons calculer le transfert d’énergie qui s’opére entre le champ
et le dipole. Ce transfert a une incidence sur les populations atomiques de ’atome. Si
une étude a été faite sur le comportement d’un dipdle en présence d’un champ électrique,
I’échange d’énergie entre les atomes et ce champ n’a pas été quantifié.

On considére un dipole classique oscillant dans la direction x. L’énergie transférée au dipole
peut étre ramenée au travail dU de la force du champ électrique exercé sur 1’électron-
oscillateur :

dU = —eEdi (4.259)

dx est le déplacement de I’électron pendant la durée dt. On peut ramener la formule & :
aU = dp

— =F.— 4.260

dt dt ( )

dU/dt est la puissance transmise & un seul dipole. On considére dU,/dt la puissance
transmise a 'ensemble des dipoles d’une unité de volume. On peut alors remplacer le moment
dipolaire p’ par la polarisation P :

dU, = dP
=F— 4.261
dt dt ( )
FE et P se trouvent dans ’espace réel. Mais ils peuvent étre décrits dans I’espace complexe
de la maniére suivante :

- 11 . 1[0 . ~=)
E = 5 [E(+) + E(_)] =3 {E e“t+ F e‘“"t] (4.262)
- 11= S 1 [=(H) >0
P = 5 [P(+) + p(*)} — 3 {P et 1 p e’“’t] (4.263)

On applique 'approximation de I’enveloppe lentement variable. En moyennant sur les
oscillations du champ w, on trouve que la puissance transmise vaut :

137



Chapitre 4: Transfert radiatif et amplification du laser X-UV

dU,  iw [ =5 (1) B
Z :%(EHPH)_EMPH) (4.264)

Variation de population des niveaux lasants induite par le champ X-UV

La variable U, correspond aussi & 1’énergie interne des atomes par unité de volume, et
une variation de celle-ci induit logiquement un changement dans les populations atomiques.
On note 7 les niveaux d’énergie E; de Iion lasant. On peut alors poser :

Us =Y E:N; (4.265)

On consideére pour I'instant le champ de polarisation o+ provoquant les transitions radia-
tives entre les sous-niveaux u et [_. La variation d’énergie interne des ions lasants associée
a ce champ peut donc s’écrire :

au, dN, dN;_
=FE, E 4.266
(dt )g+ ( dt >g++ l( dt )J+ ( )

FE, et E; sont I'énergie des sous-niveaux u et [_. Il nous intéresse de connaitre ’évolution
de l'inversion de population W_ = N, — N;_ entre ces 2 sous-niveaux, en fonction de E et

de P. Comme les transitions radiatives induites par le champ (émission stimulée, absorption
induite) s’effectuent entre les niveaux lasants, la somme de la population des 2 sous-niveaux
se conserve au cours de ces transitions, ce qui nous donne :

dN, dN;_
—— 4.267
< dt ) ot ( dt ) ot ( )

dUq

En introduisant 4.267 dans 4.266, on peut faire apparaitre W_. En remplagant ;¢ par
son expression en 4.264, on obtient :
dw- L (26 B _ 74 306
E2) = (VB - EVBY) 4.268
(% ) (B BY - BB (4.268)

Par le méme raisonnement, on peut retrouver 1’évolution de l'inversion de population
W, = N, — Ny, liée au champ électrique o~ :

(dW+) L (BOB - BP0 (4.269)
dt _ o

En présence d’un champ, c’est donc l'inversion de population entre les sous-niveaux qui
compte, c’est-a-dire (N, — N;_) et (N,— — Nyy), et qui détermine un gain. Si on reprend
I’approche quantique qui a été faite pour le calcul de la polarisation, le calcul de I’évolution
des densités p.., p,_;_ et p,;, par I'équation de Schrodinger dépendante du temps permet
de retrouver les mémes résultats 4.268 et 4.269.
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Equations avec champ

En I’absence de champ résonant, les inversions de population W, et W_ suivent la dy-
namique sans champ décrite par I’équation 4.258 :

aw_ - t
(ﬂ) _ W =) (4.270)
dt Coll Ty
d — t
( W*) _ W =) (4.271)
dt Coll Ty
On ajoute maintenant la contribution du champ a 'aide de la relation suivante :
aw aw aw
= == + [ — (4.272)
dt dt Coll dt Champ
Au total, ’évolution de W_ et de W, est déterminée par la relation suivante :
dW- W_ —Wo(t) 1 ( 20 B _ ) B
e = R (BB - BV RY) 4.273
( dt )C’oll T 2ih N o ( )
— 1 /=2y = = (1) =(—
AWy - W We) L (B — BV (4.274)
dt ) con Ty 2th \ 7 ¢ o e
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4.5 Equations de Maxwell-Bloch

4.5.1 Equations générales

L’étude du champ électrique, de la polarisation, et de I'inversion de population entre les
sous-niveaux lasants & travers ce chapitre nous a permis de trouver les équations suivantes
dites de Mazwell-Bloch. Elles s’appliquent dans le cas ot THHG incidente n’a pas nécessaire-
ment une polarisation linéaire. Pour rappel, dans ce cas, il existe 2 équations de population,
une pour 'inversion de population W_ = N,, — N,_ affectée par un champ de polarisation o™
et une autre pour 'inversion de population W, = N, — N;_ sous 'effet d’une polarisation

o

1 0%\ = > =
dP) . 1\ 30 L 1ol [a® 2+
e LR — 5 [ [BSD (o = ML) + B (V- M) (5.276)
dw_ W_—Wolt) 1 (s =) 5
= = _T()() - (E§+)P§i) - E((;)Pé+)> (5.277)
v We = Wolt) 1 /s a5
Ve _+TO() — o (EOPY - EWEY) (5.278)

4.5.2 Cas particulier de 'impulsion HHG

4.5.2.1 Polarisation linéaire

On suppose que ’'HHG introduite dans le milieu amplificateur a une polarisation linéaire.
Cela signifie que les composantes circulaires o+ et ¢~ de la polarisation du champ ont une
amplitude et une phase identiques :

E=E,++E,- (5.279)
‘EU+ - (ng (5.280)

La conséquence premiére de ce choix d’une polarisation linéaire est que les populations
N;_ et N;,, par symétrie, vont suivre la méme évolution :

Ni_ =Ny, (5.281)

On en déduit que les membres de droite des 2 équations 5.277 sont identiques. L’application
d’un champ résonant n’induit pas de variation de la somme des populations des niveaux u
et [, ce qui nous donne :
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(dNu> _ (4 (N, + N.) (5.282)
dt Champ dt Champ

En sommant les 2 équations 4.268 et 4.269, on obtient une contribution du champ total
qui peut étre reliée & N, a ’aide de la relation précédente :

AW, dW_ dN, dN, dN,_ dN,,
i = — — | —— | (5.283
( dt ) o~ * ( dt ) ot ( dt ) ot " ( dt ) o~ ( dt ) ot ( dt ) U(* )

d(N,—N_—N,)
= ( i (5.284)
Champ

1/ my = = dN,
- (E<—>P<+> - E<+>P<—>> —9 ( > (5.285)
Champ

2ih dt

A noter que les produits Eo- .P;+ et EU+.ﬁU— , INOyenneés sur une période d’oscillation du
champ, sont nuls, contrairement aux produits F,+.P,+ et F,-.P,-. En utilisant ’égalité
5.281, 'inversion de population peut s’écrire :

N, + Ni_

W=W,=W_=N, — 5 (5.286)
Ceci nous permet, avec la relation 5.282, de trouver I’évolution de W au cours du temps :
Ny, +N;_

AW B d(Nu— 3 ) 3 (dN, (5.287)

dt Champ B dt a 2 dt Champ .

Champ
d_W — _i (E(—)ﬁ(+) _ E'(+)ﬁ(—)) (5.288)
dt ) champ 8ih

Finalement, la variation totale prenant en compte collisions et champ résonant est donnée
par :

OW (z,1) W —Wy(z,t) 3
o T 8ih
Un facteur (3/4) différencie cette équation par rapport a celle appliquée a un dipole entre
2 sous-niveaux. Ce facteur est lié a 2 choses : d’une part, au fait que la population des 2
sous-niveaux inférieurs [_ et [, qui se partagent le dépeuplement du sous-niveau u, évoluent
2 fois moins vite que ce dernier, et d’autre part au fait que le sous-niveau [y n’est pas impliqué
dans l'interaction laser-dipole.
En reprenant le raisonnement précédent, I’équation de la polarisation 5.276 peut également
étre simplifiée a ’aide des relations 5.279 et 5.281. Il nous reste alors 3 équations de Maxwell-
Bloch :

( EO) B _ B 13(—)) (5.289)
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A la_Q E® (z,t) = u 8_2]3(+) (z,1) (5.290)
cg Ot? ’ 012 ’
P (z,1) 1 1| f?

J — il +) _ _— (+)

5 <zwul + T2> P 5% M| ENTW (5.291)
8W (Z t) W — WQ (Z t) 3 A=) B(+) S(—

A A A — E® P (5.292
ot T &ih ( > (5 ) )

4.5.3 Equations de Maxwell-Bloch finales

4.5.3.1 Projection sur la direction de polarisation (é,)

On propose de remplacer P (z,1) et E©® (z,t) par les expressions suivantes :

®) (2,t) = P(z,t)e@ut=hog, (5.293)
z,t

+
W (zt) = 2ZrA(z,1) i hog, (5.204)

On a choisi w = w,, : il s’agit du cas ou la fréquence d’oscillation du champ électrique
et de la polarisation correspondent & la fréquence de résonance. L’expression du champ
électrique est écrite de telle maniere que |A (z,t)[> = I (z,t), ou I (2,t) est lintensité du

champ électrique. On a donc :
1
Zpy = B = — = 3770 (5.295)
€0 EoC

La premiére approximation que nous allons utiliser est 1'approzimation de [’enveloppe
lentement variable. En effet, on considére les enveloppes A(z,t) et P(z,t) lentement variables
par rapport aux oscillations du champ (a la fréquence w), ce qui nous méne aux conditions
suivantes :

_)
P
_>
E

4.5.3.2 Approximations

0A 0A
oP R .
| < |WP| | 5| < |wul|

On suppose ensuite que le champ se propage suivant 'axe z (vers les z croissants) (ap-
proximation 1D). Cela signifie qu’on considere que la divergence du faisceau X-UV due a la
diffraction est faible. En effet, sa longueur de Rayleigh est zg = 24, 5¢m pour A = 32, 8nm
et avec un waist wy = 50um (taille du faisceau HHG). Avec les formules 5.293 et 5.295 ainsi
que les approximations 5.296, la premiére équation de 5.290 devient alors :
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0 10 , [ Zp A
—+——14 = °op 2
(82 + o (’915) (z,1) = iwy 5 (z,1) (5.297)

4.5.3.3 Equations utilisées par le code COFIXE MB 1D

Dans le code COFIXE MB, nous avons introduit la variable D = w1/ %P On obtient
alors les équations simplifiées suivantes :

o 10
(& + C_0§> A (Z,t) = D (Z, t) (5298)
8 . 1 ZFOwul — 12
5D (et) = D+ ( o | M )AW (5.299)
a o W - WO 3 * *
Wit = - TP T (A*D + AD) (5.300)

Pour arriver a ces équations, on est parti de notations complexes pour E et P. Ici, si on
considére que A est un réel, comme l'inversion de population W I’est nécessairement, alors
D Vest également d’aprés la 2éme équation 5.299. On peut alors écrire A = A* et D = D*
et obtenir les équations suivantes :

o 19
<&+C_0§)A<Z7t) = D(Z,t) (5301)
0 . 1 Zpowul — |2
Gl = D+ T M‘ AW (5.302)
)  W-w, 3
W (1) = Tt g AD (5.303)

4.5.3.4 Remarques

Dans les équations 5.301, on peut voir qu’il n’existe aucun coefficient s’apparentant di-
rectement au gain dans le membre de droite de I’équation de propagation (lére équation).
Néanmoins, la variable D(z,t), proportionnelle & I'amplitude de la polarisation, correspond
au niveau d’émission des ions du plasma. D’apreés la seconde des 3 équations, le niveau
d’émission n’est pas forcément proportionnel au champ incident. Si la durée d’impulsion
est trés courte par rapport au temps 75, a savoir la variation de 'amplitude du champ A(t)
rapide comparée a ce temps, alors le niveau d’émission D va monter pendant le passage de
I'impulsion puis chuter en un temps caractéristique 75. En appliquant cette propriété a notre
cas, le rayonnement produit par émission stimulée dans la zone amplificatrice est émis dans
son intégralité aprés passage du pic HHG, et se retrouve donc a l'arriére de ce dernier.

A Tinverse, si ce temps T, est trés court par rapport a la durée de 'impulsion HHG, le sig-
nal se déforme peu au cours de son amplification (s’il n’y a pas de saturation). On se trouve
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alors dans le cas de ’approximation adiabatique (voir I’Annexe pour plus de détails ) et il ne
nous reste qu’une seule équation :

(% n C—IO%) I(2,t) = Gz, ) (2.1) (5.304)

Cette expression est trés classique de amplification laser. On peut retrouver la méme
équation avec cette fois les termes I(z,v) et G(z,v) comme elle est explicitée dans P’article
d’Alain Sureau [94]. On notera que I’émission spontanée, représentée par le terme d’émissivité
J, n’est pas prise en compte dans nos équations.

4.5.4 Emission spontanée

L’importance de I’émission spontanée dans le processus d’amplification laser X-UV par
injection HHG doit étre discutée. Si le niveau d’émission des dipoles aprés passage du
pic HHG est beaucoup plus important que ’émission spontanée, alors cette derniére peut
étre négligée. 1l est a noter que contrairement a I’émission stimulée, les photons émis par
émission spontanée sont émis dans toutes les directions, ce qui réduit considérablement son
pouvoir de nuisance sur le signal HHG cohérent & amplifier. La contribution de ’émissivité &
I’amplification laser va donc non seulement dépendre de 'intensité de I’harmonique injectée,
mais également de I'angle solide @ = S/L? formé par les atomes émetteurs (ponctuels) en
entrée de tube capillaire ou de cellule et la section S = 7R? de tube capillaire ou de cellule
en sortie.

Pour I’évaluer, on peut comparer la variation d’inversion de population W induite par
I’émission spontanée a celle induite par champ HHG résonant. On a :

(8—W) _ 3 ap (5.305)
o ) e Do

ow 4
— = CAJW
< 8t )ém.sp. 3 l

Ay est le coefficient d’Einstein. Le facteur 4/3 est da a la dégénérescence du niveau
inférieur (W = N, — N;/3). Le rapport entre ces 2 grandeurs, en ajoutant la pondération
par 'angle solide de I’émission spontanée, vaut :

oW
mﬂ =3,81.107* x Io(W.cm™?) (5.306)
ir (W)ém.sp.

Pour que 'amplification HHG prenne le pas sur ’émission spontanée, il faut que 'intensité
Iy du pic HHG soit largement supérieure a 2,62.103W.cm 2. Dans notre cas, I’harmonique
HHG injectée a une intensité de l’ordre de Iy ~ 10° — 108W.cm ™2, ce qui permet de négliger
I’effet de I’émission spontanée. Les équations 5.298, 5.299, et 5.300 n’ont donc pas lieu d’étre

modifiées pour étre introduites dans le code COFIXE MB.
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4.6 Conclusion

Ce chapitre nous a permis de retrouver les équations de Maxwell-Bloch pouvant étre

appliquées aux raies laser du Kr%" et du Xe®t comportant pour ces 2 ions 1 sous-niveau
pour le niveau supérieur, et 3 sous-niveaux pour le niveau inférieur. Comme nous traiterons
le cas d’'une injection d’harmonique dont 'intensité d’impulsion est suffisamment grande,
I’émission spontanée peut ne pas étre prise en compte dans les équations.
Le code COFIXE MB qui a été élaboré pendant cette these modélise ’amplification du laser
X-UV a partir des équations de Maxwell-Bloch. En utilisant une équation de propagation a
1 seule dimension, on pourra obtenir des informations sur 1’évolution du profil temporel de
I'impulsion laser, de son profil spectral, ainsi que de son énergie d’impulsion, en fonction de
différents parametres. Des calculs 2D peuvent aussi étre obtenus en couplant COFIXE MB
aux résultats du code OFI-Prop décrivant la répartition des ions lasants aprés OFI sur
I’ensemble du gaz cible.
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4.7 Annexe : Approximation adiabatique

L’approximation adiabatique peut étre utilisée lorsque les temps T} et T5 sont trés courts
par rapport a I’échelle de temps de variation de amplitude A(z,t) du champ. Dans ce cas,
le systéme atomique peut suivre les variations du champ en restant en phase avec celle-ci.
Au niveau mathématique dans les équations de Maxwell-Bloch 5.299 et 5.300, ceci revient &
négliger les termes de dérivées %par rapport & 1/T} et a 1/Ty :

0 1
D (1) + TQD ~ 7D (7.307)
0 14 w

A partir des équations (5.299-5.300), on obtient ainsi les solutions adiabatiques D4 et W4

Lot |~ 2

Di = To FQO;L” 1\7) AW, (7.308)
3T

Wa = Wo— AD 7.309

A 0 277,60“[ A ( )

La combinaison de ces deux équations conduit & :

e 571 A,
Dy = (7.310)

14 2T1’1;§‘M‘ 7

Finalement, en remplacant D4 dans I’équation du champ électrique 5.301, et en utilisant
|A|* = I, on obtient :

(hwy) T2 Ml W
(9 18 eoch ‘ 0
L 29 (ot I(z.8) = G.I(z,t 7.311
(5 + g T = () = Gul(a) (7311)
1 4egch? 1

Cette équation met en évidence un gain G (unité : cm™!) du milieu propagé. Il s’agit de
celui s’appliquant & un rayonnement se trouvant a la fréquence résonante w,;. Ce gain peut
étre écrit de la maniére suivante :

1+ 4+
Dans cette expression, I est l'intensité du signal, et I, Uintensité de saturation. Gy
correspond alors au gain a faible signal ou faible saturation (I < I;). A partir des équations

précédentes ot 'approximation adiabatique est appliquée, on en déduit les expressions de I
et de Gy :

(7.312)
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Aegch?
, = —X (7.313)
3T1T2’M’
L2
Ty || R oW
Go = — 1Ty, = 20 7.314
o = S W= S () (7.314)

A titre d’exemple, dans le cas d’un plasma de KrIX et & une pression P = 20mbar, le
code de physique atomique nous donne : f,; = 0,56, T} = 2,42ps, Ty, = 3,90ps, hw, =
6,68.10718.J), ce qui conduit a :

I, = 1,61.10"W.cm™2 (7.315)
Gy = 17lem™! (avec Wy = 2.10%cm ™).

On retrouve ici la trés grande valeur du gain a faible signal qui conduit trés rapidement
a une saturation pour des longueurs de cible de quelques mm. Cette grande valeur de
gain est en particulier due & une valeur trés faible de la largeur du gain, c’est-a-dire & une
grande valeur du temps de décohérence T5. Il est probable que le code de physique atomique
surestime ce temps, car il ne prend pas en compte ’ensemble des processus collisionnels.
C’est pourquoi dans les applications, nous appliquerons généralement un facteur correctif a
T5 de V'ordre de 2. On peut remarquer également que les harmoniques injectées ont, a 'entrée
du plasma, une intensité proche de l'intensité de saturation. Nous verrons cependant que
I’élargissement temporel de 'impulsion par le gain va produire une amplification rapide de
I’énergie du signal X-UV, la saturation n’étant obtenue qu’au bout de quelques millimetres,
de facon analogue & I"amplification ASE.
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Chapitre 5
Propagation du laser infrarouge dans
le gaz cible (OFI-Prop)

La propagation du laser infrarouge dans le gaz cible provoque l'ionisation de ce dernier
jusqu’a un certain stade et le chauffage des électrons libérés. L’interaction entre ce laser et
les atomes du gaz a été traitée dans le chapitre I, et nous avons vu que ’état initial des ions
et électrons du plasma créé dépendait, avec une certaine approximation, exclusivement de
I'intensité d’impulsion de ce laser et de sa polarisation. En admettant que la polarisation
demeure la méme au cours de la propagation, cela veut dire qu’il faut seulement acquérir
les données sur l'intensité maximale par laquelle chaque point du plasma a été traversé pour
connaitre 1’état initial de 'intégralité du plasma. Dans ce chapitre, nous allons exposer les
éléments de théorie introduits dans le code OFI-Prop qui permettent de traiter la propagation
du laser de pompe dans un gaz cible et avec lesquels nous produisons des cartes d’intensité et
d’ionisation. Nous montrerons ensuite les résultats de ce code dans les cas d’'une propagation
dans une cellule et d’une propagation dans un tube capillaire.

5.1 Description du modéle physique

Nous décrivons dans cette section le modéle physique qui sous tend le code numérique
OFI-Prop. Dans le traitement de la propagation du laser infrarouge (IR) plusieurs approx-
imations sont faites. Dans un premier temps, nous passerons ces approximations en revue.
Puis, nous présenterons 1’équation de propagation qui tient compte de ces approximations et
qui est introduite dans le code. Enfin, nous appliquerons cette équation aux cas d’une prop-
agation dans une cellule et dans un tube capillaire, qui nécessite pour tous deux de définir
les conditions aux bords.

5.1.1 Approximations

Nous avons vu dans les chapitres I et III que la durée de 'impulsion infrarouge 7,5, qui
est de quelques dizaines de fs, est beaucoup plus courte que les temps moyens d’excitation et
d’ionisation du plasma (de l'ordre de 1 & 10ps). On peut donc traiter la propagation du laser
IR en négligeant les collisions et en ne considérant que I’OFI. La majeure partie du laser
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interagit avec un plasma ionisé dans lequel la polarisation des électrons liés des ions joue un
role négligeable. Vis-a-vis de la propagation de I'IR, le plasma sera donc considéré comme
un ensemble de charges ponctuelles. L’indice de réfraction du milieu ne dépendant pas de
la direction de propagation, le plasma est isotrope. La polarisation du faisceau restera donc
inchangée au cours de la propagation.

Au cours de sa propagation, le laser ionise le gaz et donc perd de ’énergie. Dans le code
OFI-Prop, cette perte d’énergie est négligée. Il est important de connaitre les limites d’une
telle approximation. Pour cela, considérons I’exemple d’un cylindre de plasma de rayon R
= 50pum, contenant du krypton & une densité de N, = 6,18.107cm ™3, ce qui correspond
a une pression initiale de 25mbar. L’action du laser arrache 8 électrons au Krypton et les
porte & une énergie moyenne de 350eV, soit une énergie totale dépensée de 2, 9keV /atome.
Ceci conduit a une énergie perdue par le laser de 0,02.J/cm. Les cellules a gaz faisant moins
de 1 cm, I’énergie perdue par ionisation est bien négligeable par rapport a I’énergie du laser
de pompe (autour du joule). Elle peut devenir importante dans le cas d’un guidage par
capillaire sur plusieurs centimétres a haute pression. Expérimentalement un guidage efficace
par capillaire sur plusieurs centimeétres, n’a été obtenu que pour des pressions faibles (en
dessous de 15 mbar) pour lesquelles la perte de 1’énergie par ionisation peut également étre
négligée.

Un dernier point concerne l'approximation paraxiale. Telle qu’elle est montrée dans
I’Annexe I, 'approximation paraxiale est valable dans le vide si le rayon de la tache focale
est beaucoup plus grand que la longueur d’onde du laser (wy/A >> 1). Dans les conditions
expérimentales que nous avons étudiées, wy est de l'ordre de 25um et A = 0.8um, soit un
rapport de 30, ce qui valide 'approximation des petits angles. En présence d’un plasma,
le gradient de densité transverse augmente la divergence du faisceau. La densité critique a
0,8um vaut N, = 1,6.10*'em =2 | la densité électronique dans les cellules de gaz est toujours
inférieure & N,./100. La dispersion n’augmente donc la divergence du faisceau que faible-
ment (suffisamment cependant pour réduire la longueur du plasma & haute pression). On
peut donc considérer que "approximation paraxiale reste valable dans les conditions expéri-
mentales que nous avons étudiées.

5.1.2 Equation de propagation

Le code ofi-prop est un code 2D dans une géométrie & symétrie axiale autour de 'axe z de
propagation du faisceau. Pour des simplifications d’écriture, nous utilisons ici une amplitude
scalaire normée de fagon & ce que son module au carré soit égal a l'intensité du champ
électromagnétique. Le champ électrique est mis sous la forme :

E = A(p,z,t)exp i (koz — wt)], (1.316)
avec kg = 27 /X = w/c. L’équation de propagation est la suivante :

1 0? w?
2oz 2

AE — (1.317)
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En y introduisant ’expression 1.316 du champ électrique, elle devient :

0A 0A ¢ [0? 1 02 koc N,

L’impulsion laser occupe, suivant I’axe z, un espace beaucoup plus petit (de 'ordre de la
dizaine de pm) que la longueur de la cible (¢m). Pour limiter les calculs inutiles, I'impulsion
est projetée sur une grille qui se propage a la vitesse de groupe du laser. Dans notre cas, la
vitesse de groupe est trés proche de c. Nous prenons donc une grille se propageant a la vitesse
¢ que nous appellerons grille laser (la grille liée au plasma étant nommée grille plasma) et
faisons le changement de variable : A(p, z,t) = AX(p,2,t'), avec t' = t — z/c. Nous avons
donc :

DA 0ALOY QAL

5% S e or (1.319a)
0A 0AL QAL Ot
% - o + 5 52 (1.319b)
0A 0AY  10AF
— = == 1.31
0z 0z c ot (1.319¢)
PA 102 OPAL 209%AF
oA = _z 1.31
022 2 ot? 0722 cOt'0z (1.319d)
AJ_A = AJ_AL (13196)
L’équation 1.318 devient :
0AL i [02AF  2092AF i . koc N. ,
F P TS { N Eat'az] oA i A (1.320)

Les deux membres dans la parenthese constituent la correction a I’approximation parax-
iale, mais ils n’ont pas la méme importance. dAY/dz est li¢ & la variation de Pamplitude
sur un point de la grille laser lorsque celle-ci se déplace. La longueur caractéristique de
variation est donc la longueur de Rayleigh zz. De son coté OAL/dct’ est lié & la variation
de 'amplitude le long de la grille laser, sa longueur caractéristique est donc c7;z. Pour
wy = 25um, zr = 2,5mm est & comparer aux quelques dizaines de microns pour c¢7;z. On
voit donc que le terme 8;;4; est de plus d'un ordre de grandeur plus petit que le terme %%i‘gi .
Il peut donc étre négligé.

Le terme %% reste petit puisque nous sommes dans ’approximation paraxiale, mais il
peut étre utile de le prendre en compte car il est responsable de la dispersion longitudinale
de I'impulsion. Ce terme induit un couplage entre ¢’ et z qui complique fortement le schéma
numeérique de résolution de I’équation 1.320. Dans Ofi-Prop on utilise le fait que 2 PAT oot

c 99z
un terme correctif pour simplifier le schéma numérique.

5.1.3 Conditions aux bords

Pour résoudre ’équation 1.320 dans ’espace & deux dimensions (p, z) il nous faut imposer
deux conditions aux bords, I'une longitudinale suivant z et 'autre transversale suivant r.
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5.1.3.1 Conditions aux bords longitudinales

La cible est de taille finie, de longueur Lo + 20¢, Lo étant la longueur de la cellule et 6o
la longueur de la fuite de gaz. C’est-a-dire, pour une distance a la cellule supérieure & d¢,
nous supposons que la densité de gaz devient suffisamment faible pour pouvoir négliger son
influence sur la propagation du laser. Le laser se propage dans la direction des z croissants. Le
plan d’entrée de la cellule est fixé & z = 0. Le gaz occupe donc l'espace des z [—d¢, Lo + d¢]-
Pour z < —d¢, le laser se propage dans le vide, 'amplitude du champ est alors fixée par les
conditions expérimentales de focalisation. En pratique, le champ est projeté sur un ensemble
de mode Gaussiens (voir Annexe I) définis a partir d’'une ou plusieurs images de 'intensité
du laser autour du plan focal. Assez souvent il est nécessaire d’introduire deux gaussiennes,
I'une représentant le pic central et 'autre un piédestal étendu. Généralement, on choisit
deux gaussiennes contenant la méme quantité d’énergie.

Au temps t = 0, du début du calcul, la grille laser est placée en dehors de la cible a
z < —d¢. L’amplitude du champ sur chaque point de la grille laser est calculée & partir de
la projection sur les gaussiennes. L’intégration de ’équation 1.320 peut alors commencer.

5.1.3.2 Conditions aux bords transversales, cas d’une cellule

Dans le cas d'une cellule & gaz, il n’y a pas a priori de condition aux bords physique, il
est néanmoins nécessaire d’avoir un traitement particulier pour limiter ’espace mémoire et
le temps de calcul. Si R est le rayon de la boite de calcul, cela signifie que le champ E.M. est
nul au dela, ce qui correspond a un conducteur parfait. Ce champ va donc étre réfléchi par
le conducteur, donnant lieu & des interférences avec le champ incident et & des surintensités,
particulierement fortes prés de 'axe. Sans traitement particulier, il nous faut choisir une
valeur de R suffisamment grande pour que le champ incident en R soit négligeable. Prenons
par exemple un waist de 20um et une longueur égale a dix fois zi : le rayon de faisceau
augmente donc d’un facteur 32 sur la longueur de propagation (en fait beaucoup plus a
haute densité). En prenant un champ nul a une distance de deux fois le rayon du faisceau,
ceci donne un rayon de la boite de 20 x 64 = 1280um. La taille de la maille étant de
I’ordre du micron ceci impose une taille de grille d’au moins 1280 noeuds, taille qui doit étre
augmentée pour prendre en compte la réfraction due au plasma a haute pression. Le plasma
amplificateur étant limité & une centaine de microns de rayon on voit que I'on doit avoir une
taille de boite numérique plus de dix fois plus grande que la taille du plasma, ce qui n’est
pas acceptable en terme de performance.

Ce probléme de réflexion aux bords de la boite numérique est un probléme que l'on
rencontre classiquement lorsque qu’on traite la propagation d’onde E.M. Dans le cas des
codes E.M. de type Particule en Cellule (PIC pour Particle In Cell) de nombreux travaux
ont été publiés sur ce sujet. En particulier, il a été récemment proposé ([99], [100]) des
schémas permettant d’amortir I'onde incidente (d’angle d’incidence variable) sur un trés
faible nombre de mailles (deux par exemple). De tels schémas n’existent pas lorsque, comme
dans notre cas, on ne considére que ’équation de I’enveloppe. Dans le code OFI-Prop, nous
avons rajouté une couche absorbante d’épaisseur A = 100um. Le taux d’amortissement est
une fonction croissante de r, partant de zéro a r = R, pour devenir maximale & r = R + A.
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La valeur du taux d’amortissement a été trouvée de fagon empirique en minimisant les taux
de réflexion dans les domaines de pression et d’intensité pertinents pour le laser OFT.

5.1.3.3 Conditions aux bords transversales, cas d’un capillaire

Dans le cas d’un capillaire de rayon R, ce rayon définit également la taille transverse de
la boite numérique. Pour définir les conditions aux bords, nous nous sommes appuyés sur
les travaux de N. Andreev et ses collaborateurs [5] qui conduisent a la formule suivante :

OAL(p, 2, 1) , i 0 I

e = 1+—— ] A ! 1.321

PEREO] i (14 gy ) A (1.321)
2v€, — 1

ou €, est la constante diélectrique du capillaire qui dans notre cas est du SiOy avec
€w = 2,25. Cette derniére valeur n’est valable qu’en dessous du seuil d’ionisation, au dela
duquel le S1O5 est ionisé.

5.2 Reésultats du code OFI-PROP

Le role du faisceau infrarouge est d’ioniser le gaz cible et de créer les ions 8+. On présente
ici des résultats dans le cas du Krypton. On a vu dans le chapitre I consacré a I'interaction
du laser IR avec le gaz cible, que pour créer les ions Kr®" constituant le milieu amplificateur,
I'intensité maximale Iy de I'impulsion laser doit étre comprise entre I; = 3,5.101/cm? et
Iy, = 2.10Y"W/cm?. L’objectif pour le laser IR est de créer le volume de milieu amplificateur
le plus important possible. Autrement dit, il s’agit d’atteindre le plus souvent cet intervalle
d’intensités [I1,I5] au cours de la propagation dans le gaz.

Le faisceau infrarouge utilisé est de type gaussien (profil transverse et profil temporel).
Il est donc caractérisé par un col, c’est-a-dire un minimum de largeur, dont le rayon est
appelé waist. Dans ce cas d'un faisceau gaussien, on trouve que la relation entre 1’énergie
d’impulsion FE,,, 'intensité maximale [, le waist wy et la durée d’impulsion 75 est :

Eior = 1,6720 x lowitg (2.323)
Le laser infrarouge généré par la chaine laser Ti-Sa a une énergie d’impulsion de l'ordre
de 1J, une durée 7,5 = 35fs et une longueur d’onde A = 810nm. Mais il n’est encore
adapté pour créer un milieu amplificateur. En effet, il posséde un waist de 1 & 2cm, bien
plus important que le rayon d’une cellule ou d’un tube capillaire, pour pouvoir étre utilisé.
D’autre part, son intensité maximale d’impulsion est bien inférieure a l'intervalle d’intensités
requis. Avant d’étre injecté dans le gaz cible, il faut donc le focaliser a ’entrée de la cellule
ou du tube de gaz cible a ’aide d'une lentille convergente.
Focaliser le faisceau va créer un col plus petit a l'arriére de la lentille, dont le rayon est
déterminé, entre autres, par la distance focale de la lentille. Ce col sera positionné & ’entrée
ou dans le gaz cible selon le besoin, pour profiter de la concentration de ’énergie. En effet,
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le fait de le focaliser va avoir pour effet de concentrer ’énergie d’impulsion dans un volume
plus petit (waist plus petit). Comme cette énergie se conserve au cours de la focalisation (le
laser se propage dans le vide créé dans I’enceinte), I'intensité du laser au niveau du waist sera
beaucoup plus élevée qu’avant focalisation. Dans le cas ol ’énergie d’impulsion se conserve,
on a :

wily = cste (2.324)

Le fait que Iy dépende de wy est intéressant. Il suffit d’agir sur la focalisation pour ajuster

I'intensité Iy au niveau du col. On suppose que le col du faisceau se trouve a z = 0. Le rayon
du faisceau évolue en fonction de z de la maniére suivante :

w(z) = woy /1 + <i>2 (2.325)

%R
zr constitue la longueur de Rayleigh, la distance aprés le col au bout de laquelle 'intensité
du faisceau est divisée par 2. Elle est fonction de la longueur d’onde A de la radiation laser
et du waist wy lui-méme :

2
TWp

Ainsi, pour des conditions de focalisation données, on peut retrouver l'intensité maximale
Iy en fonction de z. En fonction de r, t, et z donc, et en supposant le sommet de 'impulsion
a z=0at =0 ainsi qu'une vitesse de propagation v = ¢, on trouve I’expression suivante de
I'intensité IR :

2 2 . 2
I(z,rt) = To—0 exp (—L) exp (—4ln 2%) (2.327)

2 2
w?(2) w?(2) TIR
Voici ci-dessous les intensités Iy que I'on retrouve pour différents waists wy, calculées a
partir des caractéristiques initiales du faisceau Fy,; = 0,6J et 7 = 35fs :

wo(um) | Iy(W.em™2)
30 1,23.10™8
40 6,94.10%
50 4,44.10T7
60 3,09.10%7
75 1,97.10"7
80 1,74.10"7 (2.328)
90 1,37.10%7
100 1,11.10"7
125 7,11.10%
150 4,94.10%6
200 2,78.106
250 1,78.10'6
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5.2.1 Propagation dans une cellule

Dans le cas d'une cellule, il n’y a pas de réflexions sur les bords, la cellule étant tres large.
Si le laser est suffisamment focalisé a I’entrée, sa propagation se fait dans le gaz uniquement
et non a travers les parois de la cellule. Outre sur le waist du faisceau, on va pouvoir agir sur
la position Az de ce waist sur I'axe de propagation z, entre I’entrée et la sortie de la cellule.

gaz cible

Schéma d’une cellule de gaz

5.2.1.1 Etude analytique

Optimisation du volume de milieu amplificateur

Le volume de milieu amplificateur créé est tout d’abord déterminé par sa section trans-
verse. Le profil transverse du faisceau est gaussien, ce qui signifie que I'intensité s’y répartit
comme suit :

w? 272 1 272
I(r,?)=Ih—=2~exp| ——— | =lp——exp | ——— 2.329
=t (-5 S e () e
“R
On a supposé 2/ = z — Az. En considérant une symétrie cylindrique, on suppose que

cette intensité est indépendante de ’angle polaire 6, ce qui nous permet de trouver la surface
S de la section de milieu amplificateur. Si [y est supérieur a la limite supérieure I, de
I'intervalle d’intensités donnant du KrIX, on trouve qu’en reprenant 2.329, au niveau du col,
cette surface est déterminée par la relation suivante :

I, 3,510 I(ry, 2 =0) 2(ry —137) 25
o =017 =~~~ — 7/ _ _— | = — 2.330
I 2.10%7 ’ I(re, 2/ = 0) P w} P Tws ( )
Soit : In 0. 175
_mmb, 1o 2 (2.331)

9 0
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La section de milieu amplificateur au niveau du col augmente uniquement avec le carré
du rayon du waist w3, et ce quelque soit Iy > I,. L’intérét est donc de maximiser wy tout
en maintenant I5(2’) & des valeurs supérieures ou égales a 2.10'"W.crm =2,

Loin du col du faisceau, la section S de milieu amplificateur va dépendre du rayon w(z’).
Plus le faisceau laser est divergent, plus vite U'intensité [o(2’,7) va chuter sous le seuil I;.
D’apres l'expression 2.326 du zg, plus le waist wq est petit, plus cette divergence est élevée.
Donc, pour obtenir le milieu amplificateur le plus long possible, il faut une fois de plus
maximiser le waist wq.

Les expériences du groupe de S.Sebban [89] sur cellule ont montré que la longueur de cellule
pour laquelle 'amplification du laser X-UV est maximale est L = 7, 5mm. Nous avons donc

pris cette longueur de cellule pour les simulations de propagation du laser de pompe effectuée
a 'aide du code OFI-Prop.

Le volume d’amplification sera donné par le volume de plasma ou I’état d’ionisation est
proche de 8. Nous donnons ci-dessous le code des couleurs qui sera utilisé dans les figures:

>10109 8 7 6 54 3 2 1<1

Influence de la pression du gaz

Les électrons libres du plasma créent de la dispersion transverse provoquant une perte
en intensité de l'impulsion pres de ’axe, de plus lionisation induit une perte d’énergie
d’impulsion, et donc également de son intensité. Plus la pression du gaz cible est grande,
plus ces phénomeénes sont importants. L’intensité du laser aura donc tendance a chuter plus
rapidement au cours de la propagation a pression plus élevée. Pour compenser cette perte
d’intensité, si le col du faisceau se trouve a 'intérieur de la cellule (Az important comparé
a la longueur L de la cellule), on peut focaliser & un waist plus petit, mais cela a pour
conséquence de diminuer le volume de milieu amplificateur, ou rapprocher le col de ’entrée
de la cellule (diminuer le Az).

5.2.2 Reésultats OFI-Prop dans une cellule

Considérons dans un premier temps une cellule de gaz d’une longueur de 7,5mm. Le
nombre de paramétres ajustables (énergie, focalisation et position du foyer pour ce qui
concerne le faisceau, mais aussi pression et nature du gaz) est trop élevé pour présenter
une liste exhaustive. Nous nous contentons de donner des exemples pour dégager les grandes
tendances. Le principal critére sera ’étendue et la forme du milieu amplificateur, caractérisé
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par le domaine ou I'ionisation moyenne est proche de 8. Le Krypton et le Xénon donnent des
résultats trés semblables (modulo la valeur de l'intensité laser). Nous ne présenterons donc
que les résultats relatifs au Krypton.

5.2.2.1 Influence du waist wy du faisceau

Comme premier test, nous prenons une cible de trés basse densité, qui nous a permis de
vérifier qu’OFI-Prop redonne bien le résultat connu pour une gaussienne dans le vide. A
titre d’exemple nous montrons ’évolution de la cartographie 2D de I'ionisation du Krypton
(le jaune-orangé correspond au Kr%") pour une énergie fixée & 0,96 J et un waist qui varie
de 30 & 150 pm. Ceci donne une longueur de Rayleigh entre 3,5 mm et 8,8 cm.

wo = 50um ; Az = 3,75mm ; P = Ombar :

wo = 100um ; Az = 3,75mm ; P = Ombar :

wo = 150um ; Az = 3,75mm ; P = Ombar :

Outre le fait que ’on retrouve bien 'intensité d’une gaussienne se propageant dans le vide,
on peut faire plusieurs constatations & partir de ces résultats.

e Comme nous avons effectué les calculs pour une longueur de cellule de 7,5mm, nous

n’observons pas la divergence du faisceau dans les cartes d’ionisation. Néanmoins,
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I’énergie disponible nous permet d’atteindre les niveaux d’intensités nécessaires pour
atteindre un grand volume d’amplification. Au moins & basse pression, des longueurs

de plusieurs mm voire de plusieurs centimétres semblent accessibles.

e En prenant en compte le facteur géométrique WRZ%, R, étant le rayon du plasma
amplificateur, on observe que le volume d’amplification dépend fortement du waist et
donc de la focalisation. Une trop forte focalisation produit une surionisation dans les
régions proches de 'axe, alors que pour une valeur trop grande du waist, 'intensité
devient trop faible sur les bords du plasma. Dans notre exemple la valeur optimum

est 100 pum, ce qui conduit & une trés grande valeur de zg.

e On remarque une limite trés marquée de la zone d’amplification. Un profil radial
montrerait un passage rapide de la charge 8 a 7, pratiquement sans zone intermédiaire
(charge moyenne de 7,5 par exemple). Ceci traduit I'aspect trés non-linéaire de
I'ionisation par effet tunnel avec un seuil trés marqué pour la charge 8+, dont la
configuration est trés stable. Nous avons vu dans les chapitres 2 et 3, que I'ionisation
des états de charge inférieurs a 8 était trop lente pour participer & 'amplification
d’un signal injecté. La zone de gain est donc confondue avec la zone d’état de charge
initial=8. Les résultats montrent que cette zone de gain va avoir un gradient trés fort
sur les bords. Une bonne approximation pour les plasmas ci-dessus avec wy est de les
représenter comme un cylindre de rayon R, avec un gain uniforme a l'intérieur de ce
cylindre (modulo la prise en compte du décalage temporel induit par la propagation

du faisceau IR) et un gain nul a lextérieur de ce cylindre. Ceci justifie ’approche 1D
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développé dans le prochain chapitre, au moins pour faire des études paramétriques.
Pour des valeurs de waist plus faible, la surintensité prés du centre va conduire a un
gain pratiquement nul dans ces régions, le cylindre doit étre remplacé par un tube,

toujours avec des gradients trés forts sur ses bords.

5.2.2.2 Influence de la pression

Le gain, et plus encore, 'intensité de saturation, augmentent avec la pression. On a
donc intérét, en ce qui concerne 'amplification, & augmenter la pression pour un volume
d’amplification donné. D’autre part, nous avons vu que la cinétique du plasma est plus
rapide lorsque la pression augmente. Les fortes pressions vont donc conduire & un meilleur
couplage entre le signal injecté et le milieu amplificateur. La principale limitation sur la
pression vient de la réduction du volume d’amplification lorsque la pression est trop forte.
Un exemple sur I'influence de la pression est reporté sur les figures ci-aprés, pour un waist
de 50 pm, qui correspond a une longueur de Rayleigh de 9,8 mm.

wo = 50um ; Az = 3,75mm ; P = Ombar :

wo = b0um ; Az = 3,75mm ; P = 10mbar :

wo = 50um ; Az = 3,75mm ; P = 20mbar :
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wo = b0um ; Az = 3,75mm ; P = 50mbar :

A la plus basse pression (5 mbar), le plasma joue un effet négligeable sur la propagation du

laser et on retrouve les résultats précédents avec un domaine d’amplification qui s’étend sur
plus de 1 centimetre. A partir de 10 mbar, I'effet de la réfraction par le gradient transverse de
densité est clairement visible. L’intensité prés de ’axe étant plus forte, la densité d’électrons
libres décroit du centre vers les bords. L’indice du plasma augmente donc lorsqu’on passe du
centre au bord, le plasma se comporte comme une lentille (faiblement) divergente. Le point
de plus forte intensité (plan focal apparent) se rapproche de 'entrée de la cible et au-dela, la
divergence du faisceau augmente sensiblement avec la pression du gaz, conduisant & une forte
réduction de la longueur du domaine de gain. Ceci montre qu’on n’a pas intérét a focaliser
a l'entrée de la cible car cela augmenterait encore la divergence du faisceau. A l'inverse, si
I’'on focalise trop a l'intérieur de la cible, le faisceau ne va pas converger et I'intensité sera
trop faible. Le centre de la cible semble étre un bon compromis. Une comparaison directe
avec les résultats expérimentaux est assez délicate a faire car dans ’expérience, il y a une
fuite de gaz vers le vide de I'enceinte qui n’a pas été précisément calibrée, et qui conduit a
une certaine défocalisation du faisceau.
Dans la limite des hautes pressions, le volume du plasma amplificateur est fortement réduit.
Ainsi, on peut observer qu’a 50 mbar la longueur de ce domaine est trois fois plus faible qu’a
5 mbar. Il faut remarquer qu’a forte pression lorsque la longueur du plasma est plus faible
que celle de la cible, le signal X-UV va étre réduit par ’absorption sur le gaz faiblement ionisé
ou neutre présent en bout de cellule. Cette absorption est clairement visible sur les résultats
expérimentaux ou le signal X-UV, aussi bien en régime ASE qu’en régime d’injection, chute
exponentiellement au-dela d’une certaine longueur de cellule (contrairement au régime guidé
comme nous le verrons plus loin).

On peut également observer des zones de surintensité pres de ’axe, qui conduisent a une
diminution du gain autour de l'axe. Cet effet est renforcé par la symétrie cylindrique que
nous avons supposée parfaite. En réalité, le faisceau incident n’a pas une symétrie parfaite
et les surintensités prés de ’axe sont probablement plus faibles dans les expériences. Nous
verrons en calculant le facteur d’amplification, que cette diminution du gain prés de I'axe de
la cible, ne modifie que faiblement I'image en champ lointain. En effet, en terme d’énergie,
la région prés de ’axe ne représente qu’'une faible proportion en volume du milieu amplifi-
cateur. Cependant, des résultats expérimentaux récents (en cours de publication) obtenus
par I’équipe de S. Sebban au LOA, Palaiseau, semble montrer par la présence d’anneaux de
diffraction la signature d’une surintensité pres de 1’axe.

La figure & 20 mbar est typique de ce que l'on obtient avec OFI-Prop en utilisant les
parameétres expérimentaux qui conduisent au maximum d’amplification : une longueur de
plasma amplificateur autour de 5-7 mm, un rayon de plasma amplificateur de quelques
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dizaines de pum, et une ou plusieurs zones de surintensité. En conclusion, la longueur de
propagation va étre le facteur limitant & haute pression pour 'amplification. Cette longueur
chutant fortement & partir de 50 mbar on s’attend a ce que la pression optimale soit inférieure
a cette valeur dans une cellule.

La variation avec la pression est encore plus sensible lorsqu’on diminue la valeur du waist.
Sur la figure 2 suivante, nous avons reporté la carte d’ionisation pour une intensité max
dans le vide de 10" W/cm? et un waist de 20 ym (valeurs correspondantes & ce qui peut
étre obtenu sur l'installation salle jaune du LOA). Les figures correspondent & une densité
uniforme sur 7,5 mm + 1mm de chaque coté pour la rampe en pression, soit une longueur
totale de 9,5 mm. On peut voir une tres forte réduction de la longueur du plasma ayant
I’état de charge 8+ de pratiquement un facteur 3 lorsqu’on passe de 5 mbar a 50 mbar. Aux
pressions de 20-25 mbar qui expérimentalement produisent une amplification optimale du
laser X-UV, la longueur de plasma amplificateur est entre 4,5 et 5,5 mm, ce qui est proche
mais inférieur & la longueur maximum d’amplification expérimentalement observée, qui est
plutét autour de 6 mm.

On observe pour les plus hautes pressions que le taux d’ionisation chute de plusieurs
unités sur les derniers mm de la cellule pour atteindre des niveaux d’ionisation de 1 ou 2.
Ces ions faiblement chargés ont une énergie d’ionisation inférieur & I’énergie des photons X-
UV et peuvent donc les absorber. Cette absorption se rajoute a la diminution de la longueur
d’amplification pour faire chuter le facteur d’amplification & haute pression. La longeur
optimale de la cellule diminue donc lorsque la pression augmente.
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Cartographie 2D de lionisation du plasma avec un profil radial de I'impulsion
IR comportant 1 gaussienne : wo = 20um ; Az = 3,5mm ; P =5, 10, 15, 20,
25, 30, 40 et 50 mbar

5.2.2.3 Influence du profil radial du laser de pompe

Profil donné par une somme de gaussiennes

Nous venons de voir qu’avec une valeur du waist proche de la valeur expérimentale, la
longueur de plasma obtenue semble plus faible que celle observée expérimentalement. Une
des raisons possibles est que 1’énergie du laser de pompe, extérieur au pic central, va produire
une certaine ionisation en périphérie du plasma central, réduisant ainsi l’effet de la réfraction
et pouvant conduire & une augmentation de la longueur plasma. Une énergie de l'ordre de
50% de celle du laser de pompe peut se retrouver en dehors du pic central. A titre d’exemple,
nous montrons dans la figure suivante 5.44 les résultats d’un calcul réalisé en prenant deux
gaussiennes, |'une ayant un waist de 20 pym et ’autre de 100 pum; I'intensité au centre est la
méme que dans le calcul précédent. Chacune des deux gaussiennes apporte la méme quantité
d’énergie.

On observe bien qu’en rajoutant la deuxiéme gaussienne, la longueur du plasma amplifica-
teur est significativement augmenté, pour atteindre des valeurs qui sont en bon accord avec
les résultats expérimentaux. Ces résultats montrent qu’il est possible d’optimiser le volume
d’amplification en ajustant le profil radial, par exemple a ’aide d’optiques adaptatives. Il
faut cependant remarquer une chose : nous avons supposé qu’il n’y avait aucune fluctuation
de phase dans le plan focal. Il faudrait également optimiser I'amplitude du champ et non
pas uniquement son intensité.
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Figure 5.44: Cartographie 2D de l'ionisation du plasma lorsque le profil radial du faisceau de pompe comporte
2 gaussiennes : wg = 20 et 100 pm ; Az = 3,5mm ; P = 5,10, 15,20, 25, 30,40 et 50 mbar :
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Figure 5.45: Carte 2D de l'intensité, pour les positions -2,-1,0,4+1, +2 et +3 autour du plan focal (données
expérimentales S. Sebban)

Profil donné par le mode zéro d’une décomposition en Laguerre-Gauss

Les techniques de miroir adaptatif couplé & un senseur de front d’onde permettent une
certaine optimisation du front d’onde de I'IR. On cherche ici & optimiser le profil en intensité
dans le plan focal. A partir de 'image de l'intensité dans le plan focal, on vérifie que
I'intensité dans le pic central est bien optimisée, avec une diminution de 1’énergie en dehors
de ce pic. On pourrait donc en déduire que le faisceau "optimisé" peut étre, avec une bonne
approximation, représenté par une gaussienne. Les données du senseur de front d’onde
permet une analyse plus fine en reconstruisant I’amplitude du champ de part et d’autre du
plan focal. Des données expérimentales du groupe de S. Sebban sont reproduites sur la figure
suivante. Les six images représentent une cartographie de I'intensité pour 6 positions de -2 &
+3 mm, par pas de 1 mm (en partant du coin supérieur gauche, pour aller au coin inférieur
droit).

A partir du pic central au point de meilleure focalisation, nous obtenons un waist de 19
pm, soit une longueur de Rayleigh de 1,4 mm. On observe sur la figure une forte déformation
du profil d’intensité, par rapport au profil gaussien dés que 1'on s’écarte de plus de 1 mm
du plan focal, c’est-a-dire sur une distance plus faible que la longueur de plasma créé. Il est
clair qu'une telle déformation va affecter le volume d’amplification. Ceci met en évidence
une des difficultés pour interpréter les résultats expérimentaux, car les fluctuations de phase
ont des variations importantes en fonction du temps (d’un jour a l'autre par exemple). A
I’heure actuelle, il n’est pas encore possible d’avoir simultanément les informations sur le
front d’onde du laser de pompe et sur 'amplification X-UV.
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Figure 5.46: Carte 2D de l'intensité, pour les positions -2,-1,0,+1, +2 et +3 autour du plan focal, calculée
en ne gardant que la partie symétrique de la décomposition en Laguerre-Gauss

Une version 3D du code OFI-Prop n’est pas pour 'instant disponible. Pour avoir une
certaine estimation du volume de plasma créé avec le front d’onde expérimental, nous avons
opéré de la facon suivante : a partir des données du senseur de front d’onde, nous avons
projeté 'amplitude du champ sur la base des modes Laguerre-Gauss (voir Annexe). Puis
nous n’avons retenu que les termes qui ont une symétrie cylindrique : les modes ayant le
nombre azimutal nul. Le résultat obtenu pour la cartographie de 'intensité autour du plan
focal est reporté sur la figure suivante :

On observe que le profil calculé évolue sur les méme longueurs caractéristiques que le
profil expérimental. Par contre, bien siir, la symétrie imposée modifie la forme.

A partir de la projection sur les modes Laguerre-Gauss symétriques, nous avons calculé
le volume de plasma créé. Un exemple de résultat est reporté sur la figure suivante a 20 et
30 mbar pour une intensité maximale de 10'® W/cm?.

En comparant ces derniers résultats avec ceux obtenus avec une gaussienne de 20 ym, on
observe une réduction assez importante du volume d’amplification.

En conclusion, nous venons de voir que tout étant égal par ailleurs, le profil radial a une
forte influence sur le volume d’amplification et ce d’autant plus que la pression est élevée.
En effet, le gradient en densité électronique est directement lié au gradient en intensité.
La réfraction sur le gradient d’indice s’additionne a la diffraction pour faire rapidement di-
verger le faisceau a forte pression. Le moyen le plus simple pour réduire cette divergence
est d’augmenter la taille du faisceau en utilisant une longue focale. Le facteur limitant est
alors ’énergie disponible dans le faisceau. On peut noter que l'augmentation du volume
d’amplification avec ’énergie du laser de pompe augmente avec la pression du gaz. Enfin
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6 mm

Figure 5.47: Carte d’ionisation obtenue en projetant I'IR sur des Laguerre-Gauss symétriques

le code Ofi-Prop permet de retrouver les bons ordres de grandeur des dimensions longitudi-
nales et transverses du volume d’amplification mais une comparaison précise reste encore dif-
ficile. Une tendance générale semble étre que le code sous-estime la longueur d’amplification
d’environ 20%. Il n’est pas encore établi si cette différence vient des effets a 3 dimensions,
d’une mauvaise estimation expérimentale de la densité a l'intérieur de la cellule, ou encore
a des effets physiques non considérés comme la photoionisation.

5.3 Propagation dans un tube capillaire

L’idée initiale de I'utilisation d’un tube capillaire est que le guidage du faisceau par les
parois du capillaire va réduire la dispersion du faisceau observée a hautes pressions, et perme-
ttre ainsi d’obtenir de grandes longueurs d’amplification & des pressions élevées permettant
d’atteindre de trés grandes valeurs d’amplification. Les résultats expérimentaux obtenus
jusqu’a présent par I’équipe du LPGP et du LOA, n’ont pas permis d’atteindre ce régime.
En effet, il a été observé une forte chute de la transmission du tube dés que la pression dé-
passe les 10 mbar. IL’explication donnée est que la divergence du faisceau induit des flux
de photons élevés sur les parois conduisant & la création d’un plasma fortement collisionnel
qui va atténuer fortement le faisceau IR. Il est possible que ce probléme trouve une solu-
tion en changeant la configuration ou le matériau utilisé. Il n’en demeure pas moins que
l'utilisation du capillaire & basse pression (5-10 mbar) a conduit & un signal ASE supérieur
a celui obtenue dans une cellule fonctionnant & sa pression optimale. L’injection d’un signal
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Figure 5.48: Schéma illustrant la focalisation du faisceau de pompe a l’entrée d’un tube capillaire et ses
parameétres d’ajustement

X-UV dans un plasma créé a l'intérieur d’un capillaire garde ainsi tout son intérét, et c’est
pourquoi nous avons réalisé son étude.

Dans le cas d’'un tube capillaire, il faut prendre en compte les réflexions sur les parois
du verre. La divergence du faisceau déterminée par la longueur de Rayleigh n’est plus le
phénomene régissant la décroissance de I'intensité Iy(z) au cours de la propagation. La prop-
agation du laser dans le tube est tout de méme déterminée par les conditions de focalisation,
a savoir le waist wg du faisceau, et la position Az du col, mais elle va dépend également du
rayon a du tube de verre.

5.3.1 Etude analytique

L’étude de la propagation du laser IR dans un tube capillaire revient a étude la prop-
agation d’un champ électromagnétique dans un guide d’onde cylindrique. Ce probleme a
été traité par B.Cros et al [22]. Dans ce cas, on décompose le champ électrique E et le
champ magnétique B incident en série de fonctions de Bessel. Le laser est alors décomposé
en modes de propagation. Il s’agit de modes hybrides (HE), ou les champs, comme un fais-
ceau laser divergent, peuvent avoir une composante longitudinale (sur ’axe de propagation
z). L’objectif de cette étude est de déterminer ’amortissement de chaque mode a travers le
tube et d’en déduire quels parameétres choisir (a, wgy, Az) pour que le mode qui s’amortit le
moins soit le mode dominant.

5.3.1.1 Décomposition du champ en fonctions de Bessel

En coordonnées cylindriques, les champs électrique F et magnétique B peuvent étre dé-
composés en une somme infinie de modes m :
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E = ZAmJO (U /a) cos (wt — ky.z) exp (—u,2) U, (3.332)
m=1

B = iAmJO (umr/a) Kz cos (wt — kp»2) exp (—aun2) Uy (3.333)
m=1 w

Jo est la fonction de Bessel d’ordre 0. A,, correspond au poids du mode m, et au coefficient
d’amortissement «,,, de ce mode au cours de la propagation :

ur N 1+ n?

3.334
472q3 v/n2 —1 ( )

Uy, est le m-iéme zéro de Jy, A la longueur d’onde du laser, et n I'indice de réfraction de
la paroi du tube. Enfin, k,,. est le nombre d’onde de chaque mode et celui du faisceau :

Ay —

2 2 )2
s = 1\ K2 — (“—m> =1 U (3.335)

4mra?

5.3.1.2 Puissance des modes et longueur d’amortissement

La longueur d’amortissement, longueur au bout de laquelle l'intensité est divisée par 2,
se calcule a partir du vecteur de Poynting I qui permet d’obtenir, apres intégration sur la
section ma? du tube, la puissance de chaque mode sur cette section :

Py =

QUJMO 2 (U ) k2 A2, exp (—20,2) (3.336)

Jy étant la fonction de Bessel d’ordre 1. Les coefficients A,, se calculent en résolvant
I’égalité suivante qui apparait dans ’expression du champ électrique 3.332 :

Eoexp( ) ZA Jo (umr/a) (3.337)

C’est en intégrant entre r =0 et r = a qu’ on trouve que :
[Eyexp <—;—22) Jo (Upr/a) rdr

Ap=2— (3.338)
f (Jo (umr/a)) rdr

D’aprés ’expression de P,,, on montre que la longueur d’amortissement vaut :

2 2
In2 _ <27T £n2\/n 21 o (3.330)
20, A I1+n uz,
Cette longueur d’amortissement est fonction de «a,, et dépend donc du mode de propa-
gation m. Le graphique suivant montre L,, pour les premiers modes de Bessel dans le cas
d’une paroi de verre (n = 1,5), en fonction du rayon du tube :

Ly, =
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Figure 5.49: Longueur d’amortissement du rayonnement laser en fonction du rayon a du tube capillaire de
verre, pour les premiers modes de propagation.

L,, augmente trés rapidement en fonction de a. En effet, cette longueur est proportionnelle
au cube du rayon a du tube 3.339. On s’apercoit aussi que le 1°" mode est celui qui s’amortit
le moins vite. L atteint d’ailleurs 1 meétre lorsque a = 100um, ce qui est énorme comparé
au zp calculé pour la cellule de gaz (quelques cm maximum). Cela permettrait de créer
un milieu amplificateur sur une grande longueur, d’ou 'intérét du tube capillaire pour la
génération du laser X-UV. Un guidage monomode, c’est-a-dire sur le 1°" mode de propagation
principalement, doit donc étre recherché pour un plus faible amortissement du laser.

5.3.1.3 Conditions d’un guidage monomode

La répartition de la puissance du laser sur les différents modes est étudiée pour déterminer
les conditions d’un guidage monomode. La variable permettant de trouver cette répartition
est le rapport P,/ P,y de la puissance de chaque mode sur la puissance totale P;,; du laser. Il
est approprié de calculer cette répartition a entrée du tube (z = 0) car elle persiste au cours
de la propagation jusqu’a ce que I'amortissement des modes ne devienne plus négligeable.

La puissance totale est déterminée par la relation suivante :

) 2r?
Py = Iy [ 2mrdrexp | —— (3.340)
w
0

0

Les P, sont calculés a I'aide des expressions 3.336 et 3.338. On considére alors Az = 0
(col & lentrée du tube). Tllustrés par le graphique ci-dessous, les calculs montrent 1’évolution
de P, /P,y pour différents modes (m = 1 & m = 4) en fonction du rapport a/wg, qui figure
comme la principale dépendance.
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Figure 5.50: Répartition de la puissance du laser sur les différentes modes, en z=0

D’aprés ce graphique, on peut mettre en évidence qu'il existe un rapport a/wy optimal,
pour lequel le guidage est quasiment monomode, c’est-a-dire lorsque Py /Py, ~ 1. Ce rapport
est :

wo = 0,672a (3.341)

5.3.2 Résultats OFI-Prop dans un capillaire

Nous allons ici donner des exemples de résultat obtenus & I'aide du code OFI-Prop pour
analyser la propagation dans un régime guidé par capillaire sur une tres grande longueur
: L = 5em. Ces résultats montrent I'intérét de 1'utilisation d’un code utilisant I’équation
d’enveloppe par rapport & des codes s’appuyant directement sur les équations de Maxwell.
Par exemple, un code de type Particule en Cellule (PIC en anglais) demanderait des moyens
informatiques tres lourds pour pouvoir traiter des cibles de plusieurs centimeétres.

Nous allons prendre une grande focale pour avoir un large waist wy = 60um produisant
une faible divergence (longueur de Rayleigh de 1,4 cm). L’intensité est choisie de fagon a
ce que l'on soit dans le plan focal, prés de la limite haute de I'intensité (3,09.10'7W/cm?
d’apres le tableau 2.328).

5.3.2.1 Influence du rayon a du tube a w, constant

On a cherché, a partir du waist wyp, & trouver quel rayon du tube permettait d’optimiser
la taille de milieu amplificateur. Pour les simulations effectuées, le faisceau infrarouge a été
focalisé en entrée (Az = Omm) et la pression a l'intérieur du tube a été fixé comme nulle
(vide). Les cartes d’ionisation suivantes sont des cas de simulations ou seul le parameétre a
a été modulé. Les échelles de dimension transverse et longitudinale sont identiques ce qui
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fait qu’on peut directement comparer les surfaces de milieu amplificateur, apparaissant en
jaune-orangé.

a = T5um ; wy = 60um ; Az = 0mm ; P = Ombar

a=90um ; wyg = 60um ; Az = 0mm ; P = Ombar

a = 120um ; wg = 60um ; Az = O0mm ; P = Ombar

H

|

a = 150um ; wyg = 60pum ; Az = 0mm ; P = Ombar

H

Le constat le plus visible concerne la longueur de milieu amplificateur. Pour les valeurs de
a les plus courtes 75 et 90um pour lesquelles, le rayon R, de milieu amplificateur varie peu
au cours de la propagation. Ce n’est pas surprenant, car d’aprés les calculs analytiques, le
rapport wg/a correspond ici & un guidage quasi-monomode, dont le taux d’amortissement est
le plus faible. En conséquence, on observe sur les cartes que des zones de surintensités sont
observées au niveau de I’axe du tube. La raison est que le faisceau naturellement divergent
est régulierement réfléchi par les parois du tube. Le milieu amplificateur est donc observé
sur toute la longueur de tube, et pourrait vraisemblablement s’étendre sur des longueurs
de tube bien plus importantes, de plusieurs dizaines de cm, comparables a la longueur
d’amortissement calculée analytiquement. Cette longueur est a comparer a celle dans le
cas d’une cellule, qui est limitée par la divergence du faisceau (quelques centimétres tout au
plus). Dans un tube capillaire, I'effet de la divergence du faisceau est compensé par les réflex-
ions de la paroi de verre. Le seul effet négatif de ces réflexions est qu’elles renvoient 1’énergie
vers le centre du tube et que des zones de surintensités sont susceptibles d’apparaitre autour
de ce centre. Ces zones se font plus importantes lorsque le rayon du tube est plus petit.
Pour les valeurs de a les plus élevées, 120 et 150um, le rayon R, de milieu amplificateur
est beaucoup plus variable. La divergence du faisceau semble s’exprimer sur les premiers
millimétres, alors qu’aucune surintensité traduisant une éventuelle réflexion n’est observée
jusqu’a mi-chemin. C’est la que le faisceau semble se refocaliser. Néanmoins, & partir de
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maintenant on constate que le guidage n’est plus monomode puisqu’a a = 150um notam-
ment, la zone amplificatrice prend la forme d’un anneau apres la refocalisation. Les calculs
analytiques l’avaient prévu pour une telle valeur de wg/a. La section transverse de milieu
amplificateur se réduit alors (trés visible encore une fois pour a = 150pum).

L’effet de guidage consistant en les réflexions sur les parois est donc essentiel pour générer
des longueurs de milieu amplificateur plus importantes, et il est essentiel d’avoir une taille
de tube adaptée a celle du faisceau en respectant une valeur wg/a proche du rapport optimal
0,672. L’intérét d’avoir de telles longueurs est bien stir d’obtenir un facteur d’amplification
plus élevé a partir du rayonnement X-UV injecté. Mais, nous le verrons dans le chapitre VI
consacré aux résultats du code COFIXE MB, c’est aussi dans le but de faire apparaitre des
pics de tres courte durée dans le profil d’intensité du laser X-UV amplifié.

5.3.2.2 Influence de la pression

La présence du gaz cible dans le tube est un facteur limitant pour la longueur de milieu
amplificateur (toujours représentée dans les cartes d’ionisation ci-dessous en jaune-orangé).
En raison principalement de la diffraction occasionnée sur le faisceau, cette longueur va étre
réduite, plus ou moins fortement selon la pression de ce gaz.

A une pression de 5 millibars, la diffraction reste relativement faible. Néanmoins, trés tot
dans la propagation, on peut déja observer une multitude de réflexions sur les bords asso-
ciées a des zones centrales de surintensité. Les zones de sous-intensité ont une localisation
beaucoup plus irréguliere qu’avant, et pour les mémes raisons, on peut retrouver localement
des régions amplificatrices sur les bords.

A 50 millibars, la diffraction du faisceau a alors un fort impact sur la forme du milieu am-
plificateur, qui consiste en une zone de plus en plus diffuse au fil de la propagation, mélangée
a des zones de sous-intensité. Son rayon moyen R, se réduit rapidement au bout de 1 a 2
cm. Ce rayon stagne cependant ensuite, laissant place & un profil transverse diffus & peu
prés constant, comportant une trés fine zone de surintensité (filament blanc). Comme les
zones non amplificatrices sont absorbantes, ’amplification du laser X-UV sera affecté par la
forme du milieu amplificateur. On se retrouverait en sortie avec une impulsion d’intensité
élevée mais de faible dimension transverse si on choisit une grande longueur capillaire, car
seule la zone autour de I'axe reste amplificatrice.

Si on souhaite une longueur d’amplification amenant une saturation élevée du signal X-UV,
on doit choisir une longueur de tube maximale. Si on désire maximiser I’énergie d’impulsion
X-UV, nécessitant d’optimiser le rayon R,, il nous faut prendre une longueur de tube de 1 a
2 cm. Ces résultats montrent en tout cas qu’on peut obtenir & toute pression des longueurs
de milieu amplificateur beaucoup plus importantes que dans une cellule de gaz, qui, quant
a elle, nous limite a quelques millimétres. Cela constitue un sérieux avantage dans la quéte
d’une laser X-UV plus intense et de durée d’impulsion plus courte.

a=90um ; wy = 60um ; Az = 4mm ; P = Ombar
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a = 90um ; wy = 60pum ; Az = 4mm ; P = 10mbar

5.4 Conclusion

Le code OFI-Prop permet d’obtenir des cartes d’ionisation d’un plasma créé par OFI qui,

une fois couplés a des éléments de cinétique du plasma aprés OFI, constituent une quantité
de données suffisante pour traiter I’amplification du laser X-UV. Des résultats sur cette am-
plification peuvent alors étre obtenus a 2 dimensions, car reprenant des données suffisantes
sur I’évolution du milieu amplificateur.
Les résultats d’OFI-Prop ont permis de déterminer, en fonction notamment des caractéris-
tiques du laser de pompe incident et de la pression du gaz cible, quelles dimensions de la
cellule et du tube capillaire générait le milieu amplificateur le plus long ou le plus volu-
mineux pour une amplification du laser X-UV optimale. A ce jeu, la propagation dans un
tube capillaire fournit de meilleurs résultats car la réflexion du laser sur les parois permet
de propager le laser sur de plus longues distances.

5.5 Annexe : résolution numérique

Le code OFI-Prop résout 1’équation 1.320 en prenant en compte les conditions aux bords
pour la propagation, et pour l'ionisation du plasma par OFI, utilise le formule ADK. C’est
une version modifiée du code PROPAGATE développé par G.J. Pert et son étudiant L.M.
Upcraft [98]. Les principales modifications que nous avons apportées a ce code sont : la
prise en compte des conditions aux bords décrites ci—dessus (& la fois pour une cellule et pour
un capillaire) ; une prise en compte du terme croisé 'W dans I’équation de propagation ;
une segmentation du plasma en plusieurs tranches ; une standardisation et une optimisation
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du code. Le temps de calcul requis est typiquement de 'ordre de 1 a 20 heures sur un PC
standard récent. Nous donnons ci-dessous quelques indications sur le schéma numérique
utilisé.

OFI-Prop utilise deux grilles : la grille "plasma" fixe qui doit couvrir toute I’étendue 2D
de la cible et la grille "laser" plus courte (typiquement 300 microns). Les tailles de maille
utilisées sont de 1pm sur 'axe longitudinal pour la grille "plasma", et 0,5um pour la grille
"laser". Les deux grilles ont le méme maillage transversal de 1um.

La cible peut avoir plusieurs centimétres de longueur, ce qui donne un nombre de mailles
pouvant aller jusqu’a 150x100000, ce qui est excessif. Heureusement, les données du plasma
ne sont utiles que dans le domaine ou les deux grilles se recouvrent, c’est-a-dire sur 300
pm. Pour limiter I'espace du plasma décrit inutilement, le plasma est séparé en un certain
nombre de tranches (typiquement entre 50 et 200), qui prises en compte et enregistrées au
fur et mesure que la grille "plasma" les parcourt, comme indiqué sur la figure ci-apres.

(U BOITE Plasma
t1l

BOITE Plasma

BOITE Plasma

enregistrement

5.5.0.3 Intégration de I’équation de propagation

Partons de I’équation de propagation sans le terme croisé %%i‘giz
OAL i L kene o
E == +%ALA — Z?n A (5342)

On cherche & déterminer la variation de A% entre ¢ et t + A,. On mettra un exposant 1
pour les grandeurs a l'instant ¢, 3 & l'instant ¢ + A; et 2 & 'instant ¢ + A;/2. Pendant A,
pour une valeur de 7 fixe (un point de la grille laser), z varie de dz = cA,. Le schéma centré
sur z de I’équation précédente s’écrit :

AL3 _ ALl —

e\ L2 CAke (ne 2
% ALA i— nCTA (5.343)
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avec

A" = 05 (A% 4+ AM) (5.344)

n 2 n 3 n !
(Zear) = os|(Zear) o+ (2eat)
Ny Ner Ner

On peut remarquer que le systéme ci-dessus correspond & un schéma implicite puisque
les grandeurs (inconnues) au temps 3 interviennent dans les deux membres de I’équation
discrétisée. Dans le code PROPAGATE initial, le maillage transverse est irrégulier (la maille
augmente linéairement avec la distance a I’axe), pour avoir un domaine transverse tres large
et limiter ainsi les problémes de réflexion aux bords. On peut montrer que ceci introduit une
erreur systématique. C’est pour cela que nous avons préféré utiliser un maillage régulier en
ajoutant des conditions aux bords absorbantes dans le cas d'une cellule. Soit A, la taille de
la maille transverse, et soit ¢ I'indice de chaque maille, nous avons :

. (5.345)

PA 104

AA = —— 42— 5.346
B op? " p Op ( )

A 1
a_pf = ox (Ao — Ay (5.347)

P

0% A 1
ap; = 55 (A =240+ Ar), (5.348)

P

L’équation 5.343 devient alors :

X AP + VAP + Z,A2, =T, (5.349)

avec :

, 1
X, = —i« (1_2_5)

Y, = 1+ 2ia+if

1
Zy = —1i 1+ —
) ZO{( +2£>

T, = —X AP + (1 —2ia—ip") At — Z,Ap 5.353
Ay
Akn,
g= = n (5.355)

L’équation 5.349 correspond a une matrice tri-diagonale qui s’intégre trés facilement par
la méthode de Gauss. Une itération est cependant nécessaire puisque [ par I'intermédiaire de
la densité n., n’est pas connu a I'instant 3. Tf—r étant << 1, I'itération converge rapidement.

On peut remarquer que ’équation 5.349 ne fait directement intervenir que la variable p,
cette équation doit étre résolue en chaque pointQ(gyAinaiHage en 7 de la grille laser de fagon

indépendante. En introduisant le terme crois¢ 2%, les différents points de la grille laser
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vont étre couples Un schéma implicite sera alors difficile a mettre en oeuvre. Tirant profit

du fait que = 28—’4 peut étre considéré comme un terme correctif, nous ’avons introduit de

fagon exph(:lte dans un schéma au premier ordre, en notant m l'index pour la grille en 7,
nous obtenons, en intégrant vers les m croissants :

A% = A3 + [sans terme croisé] — id [A[S, — ApS _  — Ay + Al 4] (5.356)

avec 0 = 1/(kcA;), A, étant la largeur de la maille en 7 de la grille laser. Ceci redonne
I’équation 5.349 avec les coefficients :

1
X, = —iall-=
Y 204( 2€>
Y, = 14 2ia+iB>+id

(5.357)
(5.358)
Z, = —ia (1 + 21£> (5.359)
(5.360)
(5.361)

5.358

T, = —XEA“ + (1= 2ice — iB" +i6) Ajt — ZoAply +i6 (AQ2 1 — AL, ) (5.360
(Aem L Al — 247, 5.361
At
a = Az (5.362)
Akn,
8 = ;" (5.363)

Pour la grille laser, on impose que le champ est nul aux deux extrémités en 7. En
suivant les m croissants, la premiére valeur de A est donc connue (=0). Le terme A7,
est donc fixé de fagon explicite. La derniére parenthése dans ’équation 5.360 correspond a
la correction proposée par Lax [82]. Pour limiter les erreurs systématiques, 'intégration est
faite alternativement vers les m croissants et vers les m décroissants. Dans ce dernier cas il
faut changer dans les équations précédentes m — 1 par m + 1 et réciproquement.
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Chapitre 6
Résultats du code COFIXE MB

Ce chapitre est consacré aux résultats du code COFIXE MB élaboré pendant la these

et qui traite 'amplification de 'harmonique X-UV (HHG) au cours de sa propagation dans
un plasma créé par OFI. Les calculs sur ce code ont été effectués parallélement aux expéri-
ences de laser X-UV par injection HHG réalisées dans la salle jaune du LOA par I’équipe de
S. Sebban (voir these de J.P. Goddet [38]).
Les expériences sont celles qui ont été réalisées dans le cas d’une cellule de gaz avec du
Krypton pour le gaz cible. Elles ont fourni des données sur 1’énergie d’impulsion du laser
X-UV, son profil spectral, ainsi que sa cohérence (temporelle et transverse) en sortie de
la cellule. A partir des résultats du code COFIXE MB, nous pourrons étudier dans le
méme cas du Krypton, les données suivantes : le profil temporel, donnée non mesurée dans
les expériences, le profil spectral, le profil spatial, ainsi que I’énergie d’impulsion. Toutes
ces données sont fonctions de différents paramétres caractérisant le milieu amplificateur et
I'impulsion HHG injectée. La version précédente du code, COFIXE, qui a été utilisé pour
I’équipe ITFIP pour les calculs de laser X-UV avant ce travail de thése, était basée sur
I’approximation adiabatique. Elle a été utilisée principalement pour décrire ’amplification
en régime ASE ou les temps caractéristiques sont suffisamment longs pour que cette ap-
proximation puisse étre utilisée. L’utilisation de 'approche Maxwell-Bloch & deux niveaux
effectifs permet de s’affranchir de ’approximation adiabatique pour s’appliquer & 'injection
des signaux trés courts issus de la source harmonique. Cependant, I’émission spontanée étant
négligée, COFIXE MB ne s’applique qu’a "amplification de signaux injectés. Les deux ap-
proches COFIXE et COFIXE MB sont ainsi complémentaires. Une analyse détaillée de la
différence entre ces deux approches est exposée dans la thése d’Amar Boudaa. COFIXE MB
a ’avantage supplémentaire de traiter directement I'amplitude complexe du champ et non
simplement son intensité comme dans COFIXE. Nous pouvons ainsi faire une analyse de la
cohérence temporelle et spatiale en supposant celle du faisceau injecté connue.

Les résultats seront exposés a trois niveaux. Dans un premier temps, nous nous in-
téresserons a la physique de I'amplification dans un plasma uniforme. Nous avons vu que
la diffraction avait peu d’effet, et que les propriétés du volume d’amplification était effec-
tivement trés uniformes. L’approximation d’un plasma uniforme est donc une bonne ap-
proximation qui permet de plus de bien identifier les caractéristiques de 'amplification pour
un plasma donné. Dans un deuxiéme temps, nous analyserons les résultats en intégrant la
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carte 2D du plasma telle que calculée par OFI-Prop. Ceci va nous permettre de quantifier le
couplage entre la propagation de 'R et 'amplification X-UV. Enfin, les derniers résultats
concerneront un calcul d’amplification 3D. L’objectif sera de prendre en compte les carac-
téristiques du faisceau HHG injecté telles que fournies par le senseur de front d’onde et ainsi
de se rapprocher de la situation expérimentale. Nous débuterons ce chapitre en précisant le
principe du calcul et les principales approximations utilisées.

6.1 Principe de la modélisation

6.1.1 Cadre du modéle

Dans le modele utilisé, nous décrivons I’amplification d’un signal X-UV dans un milieu
caractérisé par des variables locales. Il n’y a pas de transport autre que celui du signal X-UV.
En effet, chaque grandeur du plasma peut s’écrire comme une fonction f (7, ¢t — to (7)) avec,
du fait de la symétrie cylindrique, la position 7 représentée par le couple de valeur (p, z),
p étant la distance a ’axe et z 1’abscisse suivant 1'axe, ’entrée de la cellule étant & z = 0.
Le temps local t — o (7) est compté a partir d’une origine ¢, () définie par le passage du
faisceau IR t, ('), par exemple le maximum de I'impulsion. La durée du faisceau de 'ordre
de 50 fs étant nettement plus courte que la cinétique du plasma, on peut donc négliger la
déformation de 'impulsion IR pour le temps ¢y (7). De plus, pour une cible de 1 cm, le temps
de parcours de 'impulsion IR est de 33 ps. Le retard pris par I'IR du fait de la dispersion
du plasma est de I'ordre de 10~2 (rapport entre la densité du plasma et la densité critique
pour I'IR), soit un retard inférieur a 50 ps. L’ensemble des effets (déformation du signal +
vitesse de groupe inférieur a c) entraine une variation inférieure & 0,1ps pour un transport
sur plusieurs mm. Nous I"avons donc négligé dans nos calculs, ce qui nous donne t, (7) = z/c.
Le seul cas ou cette approximation deviendrait discutable est ’amplification sur plusieurs
centimetres a forte pression, ce qui n’a pas encore pu étre réalisé expérimentalement.

Dans I’équation de Maxwell-Bloch a deux niveaux effectifs, il n’y a que trois fonctions
autres que les constantes atomiques, qui dépendent de I’état du plasma : l'inversion de
population et les deux temps 77 et Ty. Ces derniers ont une évolution faible (de l'ordre de
10%) et pratiquement linéaire durant le temps de vie du gain. Nous avons simplement pris
une valeur moyenne calculée par le code OFI-0d.

La derniére difficulté concerne la paramétrisation de 'inversion de population. Il n’est pas
possible de calculer puis de stocker I’évolution de la cinétique sur chaque point de la grille en
2D (typiquement 500 000 noeuds). En analysant les résultats des calculs de cinétique, nous
avons pu constater que 'ionisation par effet tunnel était un processus rapide et donc que
’évolution du plasma ne dépendait principalement que de 'intensité maximale I« (p, 2) de
I'IR au point considéré. L’inversion de population peut ainsi s’écrire comme une fonction
f (7t —1to (7)) = f (Imax (p, 2) ,t — 2/¢), cette fonction a été écrite sous forme paramétrique,
la valeur des parameétres dépendant de la densité. Cette paramétrisation a été réalisée pour
une dizaine de valeurs de pression entre 5 et 50 mbar. C’est pourquoi la version actuelle
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.....

du code ne fonctionne qu’avec une cellule de pression fixée, c’est-a-dire de densité initiale
uniforme.

6.1.2 Equations utilisées et grandeurs physiques calculées

On rappelle les équations de Maxwell-Bloch qui sont utilisées par le code (version MB-1D)

o 19
~%)a - D 1.364
(54 25 ) Albst) = D) (1364)
8 . ZFowul
D (pzt) = —EDJr M‘ AW (1.365)
0 W-W, 3
_ % D 1.
8tW(p’Z’t) T ST (1.366)

Le rayonnement HHG injecté a une composante haute fréquence centrée sur la transi-
tion laser wy : Egpa(t) = /Zr,Agna(p,t)e!@=t=%02))  Les conditions aux limites pour
I’équation MB-1D sont donc :

D(p,zt),, . =0 (1.368)
a W(p,Z,t) WU ([max (P, Z)at_ Z)
= € 1.
W (prat) 4 =0 2 (1.369)
t——o0

W (I max (0, 2) ,t — i) est donné par la paramétrisation des résultats d’OFI-0D et I,ax (p, 2)
par le code OFI-Prop. L’amplitude A(p, z,t) permet de déterminer 'intensité I(r,z,t) =
|A(p, z,t)|* dont Vintégration sur une section donnée équivaut a la puissance du faisceau
X-UV. Cette puissance, intégrée sur le temps, nous donne I’énergie du faisceau X-UV en
fonction de la longueur z de plasma. Expérimentalement, les signaux sont intégrés tem-
porellement et donnent donc acces a l’énergie.

6.1.3 Description du milieu amplificateur

Afin de décrire la propagation laser dans un milieu amplificateur non uniforme, le code
COFIXE MB reprend les données fournies par les 2 codes OFI-0D et OFI-Prop dont les
résultats ont été décrits dans les chapitres précédents. A partir d’OFI-Prop, I'intensité
maximale du laser IR I.c1r(p, 2) est calculée en chaque point de la grille 2D de la cible
(Voir Chapitre V). OFI-0d fournit entre autres I’évolution en un point donné de 'inversion
de population sans le champ laser X-UV, que 'on notera Wy g(t), en fonction de la pression
P du gaz cible, de l'intensité maximale I, 75 et de la polarisation ¢ du laser de pompe (voir
Chapitre IIT). A noter que pour nos simulations de laser X-UV, la polarisation ¢ du laser de
pompe est fixée & ¢ = 0,5 (circulaire, dans le but maximiser I'inversion de population) et
que la pression P est supposée uniforme sur I’ensemble de la cellule.
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Calcul de I’inversion de population

Le code OFI-0D nous fournit la fonction Wy g(Imax1r,t), I'inversion de population sans
champ X-UV. Cette fonction qui a été paramétrée, doit étre solution des équations MB-1D
avec A(p, z,t) = 0. Ceci nous permet d’en déduire 'expression de Wy(p, z,1) :

dWNR(ImaXIRv l— Z/C) _ _WNR(ImaxIR7 t— Z/C) _ WO(p, % t) (]. 370)
dt T |

Wo(p, 2] t) _ T1 dWNR(ImaZlIRa t— Z/C)
t

En un point donné d’ordonnée z, 'inversion de population sera créée aprés passage du
laser de pompe. Elle aura une durée de vie limitée de quelques ps (voir résultats OFI-0D
Chapitre III) a comparer au temps de propagation de 16 ps pour une cible de 5 mm de
longeur. A un instant donné, le milieu amplificateur n’est donc pas uniforme dans la cible.
La zone amplificatrice se déplace avec une vitesse proche de ¢ a l'arriere de I'impulsion
laser Infrarouge. Nous avons vu que la différence entre les vitesses de groupe de I'IR et
de I’X-UV introduisait un décalage inférieur & 50 fs pour une propagation d’l cm. Ce
décalage est négligeable par rapport au temps caractéristique de la cinétique du gain. On
peut ainsi considérer que le délai entre I'IR et le signal HHG injecté sera constant au cours
de la propagation. Ce délai constitue un des parameétres & optimiser pour 'amplification.
Il concerne I'avant de I'impulsion HHG car au cours de la propagation, le signal X-UV va
s’élargir, et le délai entre le maximum de I'IR et le maximum de ’X-UV va étre modifié.

+ WNR(-[InaX[Rat - Z/C)(1371)

6.1.4 Description de I'impulsion HHG

6.1.4.1 Propagation dans le plasma

La figure ci-dessous 6.51 montre la facon dont on peut représenter la propagation du
milieu amplificateur et du laser X-UV a l'arriére du laser de pompe. On voit bien que le
délai entre I'impulsion IR et I'impulsion X-UV, que 'on notera At;r_x_yy va jouer un role
important dans ’amplification du rayonnement X-UV.

6.1.4.2 Caractéristiques de 'impulsion HHG en entrée

Pour les simulations, on sera amené a modifier les caractéristiques de I'impulsion HHG afin
de mettre en évidence certaines propriétés de ’amplification. Mais par défaut, on reprendra
les caractéristiques de I'impulsion injectée lors des expériences de laser X-UV. A partir des
données expérimentales, on sait que 'impulsion HHG & lentrée de la cellule de gaz cible
(z = 0) posséde une durée proche (en fait un peu plus courte) de celle du laser de pompe,
Tx_yv = 35fs, et que son énergie est de 'ordre de Ex_yy = 1nJ. Le waist du faisceau est
quant a lui de 'ordre de wy = 100pm. Si on suppose un profil temporel Gaussien:
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Laser OFI

Milieu amplificateur k

Figure 6.51: Positionnement des impulsions IR et X-UV par rapport au milieu amplificateur, décrit par son
inversion de population W.

Harmonique X-UV

272 t2
I(r,t) = Ipexp | ——— | exp [ —4In2— (1.372)
Wy TX-vv
Quant a la relation donnant 1’énergie, elle s’écrit :
oo 27 +o00
Ex vy = /// = I(r,t)rdrdfdt = 1,672 x Iy x wi X T (1.373)
0 0 —-o0

Dans notre cas, a partir des valeurs données, on retrouve l'intensité maximale & ’entrée
du plasma : [y =1,71.108W.cm™2.

6.2 Analyse 1D

Pour les simulations & une dimension, on souhaite tout d’abord faire une étude quali-
tative des grandeurs physiques A(z,t) (amplitude du champ), D(z,t) (moment dipolaire),
W (z,t) (inversion de population) ainsi que Ex_yy(z) 1’énergie d’impulsion. Dans les cal-
culs 1D, on considérera Ey_py(z) étendue sur une section transverse de lum de rayon
sur laquelle A est identique en tout point. On définit également le facteur d’amplification
F(Z) = EX—UV(Z)/EX—UV(O)-

Dans ces simulations, afin d’éliminer toute autre dépendance, les parameétres I, 11, T5 et la
variable Wy (#/), qui conditionnent la propagation car figurant dans les équations de Maxwell-
Bloch, doivent étre indépendants de z. Par conséquent, la pression P étant déja auparavant
supposée uniforme, la valeur de I,,,,7r, qui permet de calculer ces parameétres, doit égale-
ment étre indépendante de z (une seule valeur de I,.xrr). On suppose donc que le milieu
amplificateur est uniforme sur la totalité de la longueur de plasma. A noter que 'amplitude
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Figure 6.52: Simulation 1D. Facteur d’amplification & plusieurs distances de propagation en fonction de
IR, pour une pression P = 20mbar

du champ A(z,t) sera donnée, dans tous les graphiques que nous présenterons, en W1/2/cm,
et D en unités arbitraires.

6.2.1 Valeur des parameétres de simulation

L’étude de 'amplification & 1D en fonction de la valeur d’intensité du laser de pompe
I az1r montre d’apres le graphique 6.52, comme on pouvait s’y attendre, que ’amplification
se produit dans le méme intervalle d’intensité que celui dans lequel sont créés les ions lasants :
3,5.1016 4 2.10'"W.em~2. On remarque également, comme nous ’avions fait dans le chapitre
III, qu’a l’intérieur de cet intervalle, 'amplification devient pratiquement indépendante de
'intensité. On retrouve ici qu’en raison de la grande stabilité de 'ion Kr®*, I'amplification
peut étre uniforme sur un large volume. Pour les calculs, sauf mention du contraire, nous
avons choisi ,,,4,7r = 107" W.cm™2.

Les différents paramétres pouvant affecter I’amplification sont principalement Iy I'intensité
initiale (z = 0) de ’harmonique X-UV injectée, le retard de I'impulsion X-UV At;p_x vy
par rapport & 'IR et 1 P la pression du gaz. Nous analyserons également 'influence des
deux temps caractéristiques de l'interaction : le temps de relaxation de phase T3, et le
temps de recouvrement du gain T;. Les valeurs par défauts, qui sont proches des données
expérimentales (en ce qui concerne les parameétres expérimentaux) sont :

- P = 20mbar, qui donne les valeurs suivantes dans le cas du Krypton : T} = 2,43ps,
Ty = 2,54ps, I, = 1,61.10"W.cm™2.
- Iy =1,7.103W.cm ™2 pour une durée d’impulsion de 'harmonique Atx_ry = 35fs (énergie
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d’impulsion initiale Ey_yy = 1nJ pour un waist de 100 pm)
- Atrp_x_yv = 3ps.

6.2.2 Etude de I’évolution des variables au cours de la propagation

Les graphiques que nous présentons dans cette section sont issus de calculs utilisant les
valeurs par défaut des parameétres énoncés précédemment.

6.2.2.1 Evolution des variables temporelles a faible saturation

A Tentrée de la cible, a de courtes distances de propagation, on se trouve dans un

régime a faible saturation. L’émission des dipoles n’induit pas de variation significative
de l'inversion de population W des ions traversés. Lors de son entrée dans le milieu amplifi-
cateur, 'harmonique X-UV posséde une durée d’impulsion extrémement courte par rapport
au temps de relaxation 7T, de la polarisation. Les dipoles induits par cette impulsion vont
continuer a émettre avec un temps caractéristique donné par 7T, apres son passage.
Cette dynamique est illustrée par la figure 6.53. Elle montre le profil temporel de I'impulsion
laser X-UV a de courtes distances de propagation. On observe la formation d'une queue a
I’arriére du pic HHG initial, dont ’évolution temporelle est une exponentielle décroissante.
Le maximum de cette exponentielle décroissante, situé a la base du pic HHG, augmente
linéairement avec la longueur de propagation.

2000+
— z=0nm
E/ —— z=60Nm
o 1500 z=120nmn-
;
[&]
= 1000+
o] i
()
ge!
> ]
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Figure 6.53: Profil temporel du champ pour de faibles valeurs de z, & P=20mbar et Io=1,7.108W /cm?.
our interpréter ces résultats, considérons que le pic principal n’a pas eu le temps d’étre

modifié :
A(Z,t) ~ AHHg(Z,t);ti <t< tf
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t; définissant le début de 'impulsion HHG et ¢ sa fin (t;—¢; ~ 100fs). Pendant I'intervalle
de temps t; — t;, la polarisation n’a pas le temps de se relaxer sur cet intervalle de temps.
Dans I’équation 1.365, on peut alors négliger le terme en 1/75. L’évolution de la variable
D(t) en un point donné devient ainsi :

D = OéAHHg(t)WNR (2374)

Comme on est loin de la saturation, on peut négliger la variation de I'inversion de popu-
lation W. Apres passage du pic (entre t; et t7, on suppose que la totalité de I’énergie du pic
a traversé le point) et a partir d’une valeur initiale nulle, le moment dipolaire D vaut donc :

tr
D(tf) = OCWNR/AHHg(t)dt (2375)
t;
Sur les premiéres longueurs de propagation, D(ts) est donc une constante. L’intégration
de I’équation de propagation pour I’amplitude 1.364 donne alors :

A(Zf = th,tf) = ZfD(tf). (2376)

On retrouve bien une croissance linéaire de 'amplitude juste derriére I'impulsion HHG.
Apreés I'impulsion ¢ > ty, A ~ 0 et on observe une phase de relaxation. Dans I’équation
de Maxwell-Bloch 1.365, on peut négliger le terme dépendant de I'amplitude. Le moment
dipolaire décroit alors exponentiellement en un temps caractéristique 75 :

D(t > fJf) = D(tf) exp (—t/Tg) (2377)

C’est exactement ce que ’on observe pour z ~ 0 mm comme le montre la figure 6.54 a
gauche. Ensuite, a de courtes distances de I'entrée du plasma (z < 1mm), les dipoles sont
affectés par le rayonnement nouvellement émis par les dipdles qui se trouvent & z inférieurs,
et la forme de D(t) évolue alors. L’amplitude du champ suit les variations de D mais avec
une certaine inertie due a l'intégration. A ces méme distances de propagation (z < 1mm),
I'inversion de population W (¢) n’est pas encore affectée et évolue, comme le montre la figure
6.55, dans une dynamique identique & celle sans champ.

6.2.2.2
Apparition de la saturation

Le rayonnement généré par les dipodles s’accumule a 'arriére du pic initial. A une pression
P = 20mbar et un retard At;g_x_yy = 3ps, on trouve a des distances de propagation 3
a 4 fois supérieures a celles qu’on a montré précédemment, les profils temporels du champ
suivants :

L’évolution constatée est que I'impulsion posséde une intensité plus élevée (Iay >~ 2.1071W/cm?
a z = 0,3mm). La durée d’impulsion atteint quasiment la dizaine de picosecondes. On se
rapproche un peu plus des conditions de I"approximation adiabatique que ce qu’on avait ini-
tialement & l’entrée du plasma car maintenant 7x_gy > T3 (voir Chapitre IV). L’intensité
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Figure 6.54: Evolution temporelle du moment dipolaire D en plusieurs point donnés prés de l'entrée du
plasma (P=20mbar)
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Figure 6.55: Evolution temporelle de 'inversion de population en plusieurs point donnés prés de 'entrée du
plasma (P=20mbar )
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Figure 6.56: Profil temporel de ’amplitude du champ & P = 20mbar.

de I'impulsion peut alors étre comparée a l'intensité de saturation. Ils se trouve que I, vaut
3,64.10"WW/cm? & une pression de 20 millibars : nous entrons donc dans un régime a forte
saturation.

L’effet de saturation se retrouve premiérement dans I'inversion de population (figure 6.57).
On voit qu’a z=0,6mm, au passage du maximum de I'impulsion autour de ¢ = 3ps, I'inversion
de population devient négative, ce qui signifie que le niveau supérieur de la raie laser se dépe-
uple. La conséquence premiére de ce dépeuplement est que 'amplitude du moment dipolaire
D (figure 6.58) va chuter peu apres, vers t=4ps, et devenir négative. A ce moment, le milieu
sera absorbant. Ce phénomeéne est bien lié a la saturation de 'amplification, car il signifie
que la puissance que le milieu amplificateur peut transmettre au rayonnement en une zone
donnée, proportionnelle a I'inversion de population sans champ dans cette zone, est limitée.

Dans les graphiques 6.59 et 6.60, on voit bien qu’en z = 0,3mm et 0,6mm la chute
de Plinversion de population W (t) coincide avec l'arrivée du maximum de l’amplitude du
champ A(t) a t = 4ps . Réciproquement, la chute rapide de A(t) observée a z = 0,6mm a
partir de ¢ = 5ps est associée a une inversion de population négative et croissante, ce qui est
synonyme d’absorption de photons. Ce phénomeéne, déja observable a z = 0, 3mm mais avec
une tendance beaucoup moins forte (I'intensité du champ étant insuffisante), aura tendance
a s’accentuer au fil de la propagation.

6.2.2.3 Evolution a forte saturation

Le graphique 6.61 montre 1’évolution du profil temporel a des distances de propagation
plus élevées encore que précédemment (supérieures & 1 millimétre). Le dome du profil tem-
porel A(t) qui s’est formé a Parriére du pic HHG du champ ressemble de plus en plus a un
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Figure 6.57: Evolution de l'inversion de population W(t) a différents positions sur 'axe z, & P=20mbar,
Atrp_xuv = 3ps, et Inp =1, 7.108W.cm ™2
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Figure 6.58: Evolution du moment dipolaire D(t) a différents positions sur l'axe z, a& P=20mbar,
Atrr_xuv = 3ps, et In =1, 7.108W.cm ™2
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Figure 6.59: En z=0,3mm, profil temporel de Pamplitude du champ A(t) et de linversion de population
W(t)
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Figure 6.60: En z = 0, 6mm Profil temporel de 'amplitude du champ et de I'inversion de population.
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Figure 6.61: Profil temporel de ’amplitude du champ & z=1,2 et 3mm

pic : sa largeur se rétrécit et son sommet augmente. Ce qui était un dome large a des dis-
tances de propagation plus de 10 fois plus courtes (z = 0,3mm) devient maintenant un pic
trés fin. Une autre caractéristique est que ce pic est le premier de plusieurs oscillations de
I'amplitude du champ. Ces oscillations finissent par s’amortir, amenant A(t) vers une valeur
d’équilibre. Tout comme le premier pic, toutes les oscillations se font globalement plus am-
ples & mesure que I'impulsion se propage.

A z = 9mm (figure 6.62), la largeur temporelle du premier pic est maintenant de l'ordre de
100fs a 200fs. Les oscillations qui la suivent semblent complétement anharmoniques puis,
avec la relaxation autour de la valeur d’équilibre, redeviennent sinusoidales.

L’amplitude du champ n’est pas la seule a osciller. Les profils temporels du moment dipo-
laire D(t) et de I'inversion de population W (¢) se caractérisent également par des oscillations
amorties, comme le montrent les graphiques 6.63 et 6.64. Ces graphiques confirment aussi
que D(t) et W (t) sont interdépendants : chaque maximum de D correspond & une chute de
I'inversion de population. On remarquera par ailleurs que les oscillations ne sont pas tou-
jours sinusoidales, surtout & des distances de propagation élevées. En z = 3mm, le régime
d’oscillations, notamment pour D(t), est fortement non linéaire.

Les oscillations de I'inversion de population semblent une nouvelle fois étre en forte cor-
rélation avec celle de A(t). Les pics d’oscillations du champ correspondent & une chute de W
vers des valeurs négatives. Les oscillations de W () sont vues comme un déséquilibre provo-
qué par le champ intense qui est soumis au milieu amplificateur. Elles s’amortissent lorsque
le champ faiblit.
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Figure 6.62: Profil temporel de 'amplitude du champ a z=3,6 et 9mm
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Figure 6.63: Evolution temporelle du moment dipolaire en z=1, 2, et 3mm
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Figure 6.64: Evolution temporelle de I'inversion de l'inversion de population en z=1,2 et 3mm
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Figure 6.65: Evolution temporelle de 'amplitude du champ électrique et de l'inversion de population en
z=1,8mm
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6.2.2.4 Interprétation

Les oscillations de Rabi

Les équations de Maxwell-Bloch (1.364 a 1.366) permettent de trouver I'explication aux
oscillations qu’on observe dans le profil temporel a forte saturation. Pour cela, on nég-
lige les termes de relaxation du dipole et celle de l'inversion de population (—D /Ty et
— (W —Wy) /T1). Cela permet d’isoler les dynamiques qui ne dépendent pas des temps
Ty et Ty, comme les oscillations observées dont la période est tres variable. On se retrouve
alors avec les équations de D et W suivantes :

4|2
) Zpy | M
D = —1L 1 A 2.
o AW (2.378)
. 3
= AD
W QFqul

On constate que D et W sont interdépendants. Pour obtenir un résultat analytique, nous
allons utiliser le fait que A étant lié & D par une intégration suivant z, a un taux de variation
plus faible. Nous allons donc négliger les termes en 9A/0t, par rapport a ceux en 9D /0t et
en OW/0t. En dérivant la premiére équation, on fait apparaitre W, qu’on remplace par son
expression de la seconde équation. On obtient ainsi ’équation différentielle de D suivante :

412
375, | M

4h?

D= I.D (2.379)

Par le méme procédé appliqué a la seconde équation, on trouve également 1’équation
différentielle suivante pour W :

412
375, | M

W=|—Fp | LW (2.380)

La résolution de ces équations est simple et montre que D et W ont un comportement
oscillatoire, dont la fréquence n’est autre que la fréquence de Rabi Qp :

212
32, |M| 7

O — B H U Y S 2.381

" 4h2 1T\ T, (2.381)

Les oscillations de Rabi ne sont rien d’autre que celles des populations atomiques d’'un
systéme & 2 niveaux atomiques sous l'effet d’'un champ externe. L’équation 2.381 montre
d’ailleurs que la fréquence de Rabi est proportionnelle & la racine carrée de l'intensité I de
ce champ. Une autre propriété émergeant cette fois des équations 2.378 est que, comme la
dérivée W est proportionnelle & D, les oscillations de W et D sont déphasées de /2.
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Ces oscillations sont celles observées a forte saturation dans 1’évolution temporelle du mo-
ment dipolaire D(t), et de I'inversion de population W (t), mais également de ’amplitude du
champ A(t). Le déphasage est observé sur les courbes, et la période des oscillations est trés
variable selon sa position sur le profil et selon z. Les oscillations anharmoniques constatées
sur les graphiques s’expliquent par le fait que 'amplitude A du champ varie fortement (ainsi
donc la période d’oscillation de D et W).

Pour confirmer ces résultats analytiques, on peut reprendre le graphique 6.65 (z = 1, 8mm).
Les 2éme et 3éme oscillations du champ se font autour d’une valeur d’équilibre A ~ 2.10*W'/2.cm
ce qui correspond & I = 4.103TW/cm?. On calcule qu’a cette intensité, la période d’oscillation

de Rabi T correspond bien a la valeur mesurée sur le graphique A(t) :

-1
)

2
Tr = =~ ~ 3, 13ps (2.382)
Qr

Amortissement des oscillations et valeur d’équilibre

[’amortissement des oscillations observé sur tous les graphiques provient des termes de
relaxation —D /Ty et — (W — W) /T7. Les temps d’amortissement de D et de W remarqués
sont effectivement du méme ordre de grandeur que T et T;. Cependant, 'accumulation le
long du parcours, introduit par I'intégration de 'amplitude du champ, conduit a un allonge-
ment du signal lorsque z augmente.

Apreés la phase d’amortissement des oscillations, les variables A, D et W évoluent lente-
ment et de la méme maniére. L’explication est que 1’évolution devient adiabatique 15,77 <
94 9D OW " Dyans les équations de Maxwell-Bloch (1.365 et 1.366), on peut alors négliger les

Bt ot ot -
termes en %t et en agtv , ceci conduit aux relations suivantes :
ZF W — |2
oWul
e T (2.383)
Wo
Wadia ~ T-
I+ +
S

En intégrant ces relations dans I’équation de propagation du champ (1.364), on retrouve
I’équation classique d’amplification de I'intensité laser :

o 10 o
g2 - I 2.384
{8z+008t} 1+]i (2.384)
Z
Go = FO“’“Z M‘ oWy (2.385)

Un défaut majeur de 'approximation adiabatique ci-dessus est de négliger la dispersion
par le gain, qui méme dans les cas ou I’évolution temporelle de l'intensité est lente par
rapport a Ty et 77 joue un role important pour des propagations sur plusieurs mm. On
peut remarquer en particulier que dans I’équation ci-dessus, une zone de champ nul restera
sans champ (dans le référentiel lié a I'impulsion) alors qu’en réalité il y a un allongement de
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Figure 6.66: Evolution temporelle de ’amplitude du champ et de 'inversion de population en z=9mm.

Iimpulsion. Cet effet peut étre pris en compte en ne prenant I'approximation adiabatique
qu’au second ordre (on pose %QT? = 0 au lieu de aa—lt) = 0). On trouve alors que dans I’équation
de propagation, ¢y doit étre remplacé par une vitesse de groupe dépendant du gain. C’est
cette approximation adiabatique au deuxiéme ordre qui a été utilisée dans le code COFIXE

(voir la these d’Amar Boudaa [1]).
Evolution du ler pic d’oscillation

On peut remarquer que le premier pic d’oscillation (celui derriére le pic initial HHG), qui

avait aux premiers instants de propagation une forme arrondie et une largeur temporelle
significative (plusieurs picosecondes), s’affine et grandit au cours de la propagation. Cette
évolution est trés visible dans les graphiques 6.61 et 6.62. A z = 9mm ou la saturation est
tres forte, son amplitude est 3 fois plus grande que les autres pics (soit & peu pres un facteur
10 en intensité).
D’apres la figure 6.66 ci-dessous a gauche, au passage du premier pic d’oscillation (t = 1ps)
en z = 9mm, 'inversion de population passe, en un temps de 0, 15ps environ, d'une valeur de
W = 1,5.10"cm ™2 & une valeur diamétralement opposée W = —1,5.10%cm =3 au moment
o A(t) est maximum. C’est & ce minimum de W (t) que D(t) devient négatif (figure 6.67),
traduisant une absorption du champ incident & ce moment. Le résultat de cette dynamique
est une amplification & 'avant de ce pic, et une absorption a l'arriére. Cette dynamique
contribue ainsi & affiner le pic et dans le méme temps & augmenter la valeur maximale
d’intensité.

La durée du pic peut étre estimée. En effet, son intensité est si élevée et sa durée si
courte qu’on se retrouve dans un régime similaire & celui des oscillations de Rabi, a part
que durant cette période, 'intensité est fortement variable. Néanmoins, on peut utiliser une
valeur moyenne de A ~ 2.10°WY2.cm™! selon les graphiques pour z=9 mm. En prenant
cette valeur, la période de Rabi vaut dans ce cas Tk = 0, 31ps. La corrélation entre ce calcul
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Figure 6.67: Evolution temporelle de 'amplitude du champ et du moment dipolaire en z=9mm.

et le résultat de la simulation est plutot bonne car le passage de 'inversion de population de
1,5.10%em =3 & —1,5.10%cm =3 en 0, 15ps peut étre assimilé & une demi-période d’oscillation.
Au niveau du pic de A(t), Tk correspond au temps séparant les valeurs A ~ 0 a 'avant et a
I’arriére du pic. La durée du pic vaudrait alors a peu pres :

1 I,TVT:
Atpic >~ §TR =27 [1 2,

(2.386)

I est l'intensité au sommet du pic. On peut retrouver que 1,775 est uniquement fonction
de constantes atomiques et de la force d’oscillateur de la transition laser. Elle est donc
indépendante de tout parameétre pouvant affecter 'amplification. Finalement, la durée du
pic dépend uniquement de l'intensité I, a savoir qu’elle est inversement proportionnelle & la
racine carrée de cette intensité.

Enfin, on peut supposer que l'augmentation de l'intensité du pic dépend uniquement
de l'inversion de population sans champ Wy au niveau du pic, qui dépend elle-méme de
Atrp_x_yy et de la pression P du gaz cible. Si cette hypotheése est vérifiable dans les
équations, elle I'est également dans les courbes. La chute de l'inversion de population de
W = Wyr & W = —Wyg au passage signifie un transfert de I’énergie correspondant a
cette chute dans l'intensité du pic. Au cours de la propagation, 'augmentation de ’énergie
du premier pic est donc une constante liée a I’énergie F, disponible par unité de longueur
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traversée en vidant entiérement le niveau supérieur de la raie laser, on a ainsi :

OF iC
8—;3 = B, (2.387)

At ic[ ic
% x B, (2.388)

a\/Iic
™ x B, (2.389)

0z
L. o< 27 (2.390)
1

Le modele prévoit donc que !’énergie du pic principal augmente linéairement avec la
distance (d’amplification), que sa durée diminue comme l'inverse de la distance et que son
intensité mazrimale augmente comme le carré de la distance. Cette derniére relation est
bien vérifiée sur la figure (6.62) ot l'on observe qu’entre 3 et 9 mm, 'amplitude augmente
linéairement avec z.

6.2.2.5 Evolution du profil spectral

A faible saturation

Au cours de amplification, tout comme le profil temporel, le profil spectral est amené
a évoluer. Lors de son entrée dans le plasma, I'impulsion HHG posséde un profil spectral
de forme Gaussienne dont la largeur Awpypg est élevée comparée a celle de la raie laser.
En effet, la durée d’impulsion est de Atyyg = 35fs alors que le temps de relaxation de la
polarisation est de T, ~ 1ps. La largeur de raie est donc bien inférieure a la largeur spectrale
initiale : Aw,gie = /T2 K 7/Atppe = Awnpe.
Cette différence de largeur est illustrée par les graphiques 6.68 et 6.69. Ils montrent le profil
spectral & de trés courtes longueurs de propagation (début de 'amplification). On remarque
qu'un pic d’amplification trés fin se forme, centré sur la longueur d’onde de la raie laser
(A = 2me/wy ~= 32,81nm pour le Kr8"), qui correspond au centre de la gaussienne du profil
HHG. Ce pic augmente en intensité au cours de ’amplification pour conduire, au moment
ol on atteint la saturation, a un profil spectral plus étroit que le profil lorentzien du gain
(figure 6.69).

A forte saturation

L’amplification du pic fin central conduit normalement & son affinement. La durée limitée
du gain (décrite par I'inversion de population sans champ Wxg(t)) ainsi que la saturation
contribuent a limiter cet affinement.

Mais D'effet principal de la saturation est 'apparition de bandes latérales (sidebands) de
part et d’autre de la fréquence centrale de la raie laser. Elle sont liées aux oscillations de
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Figure 6.68: Profil spectral du champ I(\) a de faibles distances de propagation.
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Figure 6.69: Zoom sur le profil spectral & 'endroit du pic d’amplification.
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Rabi et il est prévu qu’elles se trouvent a des fréquences wi = we, £ 2€2g, ce qui correspond
Al = ANEAN= ) <1 + C/\T(;)’ Ao étant la longueur d’onde raie laser. La figure 6.70 illustre

le spectre du rayonnement avec des sidebands. La courbe & z = 1,8mm peut étre comparée
a la courbe du profil temporel 6.65, dont la période des oscillations de Rabi avait été calculée
a Tr ~ 3ps 2.382. Elle correspond & un A\ = 1,195.10 3nm, valeur qui est observé sur le
profil spectral.

Par ailleurs, il semble que d’autres bandes apparaissent a des distances de propagation plus
élevées (z = 2,7mm) en deca et au-dela de la bande initiale par rapport & Ag. Cela est di
au méme fait que la fréquence de Rabi Qp est proportionnelle & l'intensité du champ I(t)
: en effet, au cours de la propagation, la variabilité de cette intensité augmente au fil de la
propagation, la bande est de moins en moins centrée sur sa position initiale.
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Figure 6.70: Profil spectral I(A) a des distances de propagation correspondant a une forte saturation

Il faut noter qu’il n’y a pas eu, jusqu’a présent, de confirmation expérimentales de la
présence des oscillations de Rabi dans ’amplification d’un signal HHG, ou alors & un niveau
beaucoup plus faible que celui que nous avons obtenu. Il est clair que nous avons choisi une
situation optimisée d’un plasma uniforme ayant les conditions optimales d’amplification. Les
variations transverses du gain conduisent probablement & un brouillage de ces oscillations.
Néanmoins, il parait assez surprenant de ne pas les observer. Un test plus direct pourrait
étre réalisé par une mesure du profil temporel de I'impulsion, avec la contrainte d’avoir une
résolution temporelle de 'ordre de la centaine de fs.

6.2.2.6 Evolution du facteur d’amplification

Les 2 graphiques 6.71 et 6.72 montrent I’évolution du facteur d’amplification, noté F'(z),
au cours de la propagation. Cette grandeur physique correspond au rapport entre ’énergie
d’impulsion traversant un point de 'axe z donné Ex_py(z) et 'énergie d’impulsion initiale
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Ex_yv(0). 1l s’agit de la méme donnée sur les 2 graphiques, I'un ayant un axe des ordonnées

linéaire (6.71), et autre logarithmique (6.72).
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Figure 6.71: Evolution du facteur d’amplification en fonction de la distance parcourue par le signal XUV.
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Figure 6.72: Méme courbe que la précédente, avec ’abscisse en échelle logarithmique

Les courbes montrent 2 phases distinctes dans 'amplification. La premiére phase (z =
Omm a z = 0,3mm) est une augmentation lente tout d’abord, puis exponentielle de 1’énergie
d’impulsion. Cette phase correspond a un régime a faible saturation. FEn effet, d’apres
le graphique 6.57 qui montre l'inversion de population au méme intervalle de z et avec
les mémes paramétres de simulation, I'inversion de population commence & étre affectée a
partir de z = 0,3mm. Les 2 données montrent que la saturation se fait sentir & partir de
z = 0,5mm (point d’inflexion pour la courbe F(z) & échelle logarithmique, oscillations pour

le profil temporel).
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Lorsque la saturation est atteinte, 'augmentation de 1’énergie d’impulsion devient linéaire.
Dans I’équation de propagation considérant I’approximation adiabatique, on peut retrouver
cette dynamique & I > I;. Dans le membre de droite de cette équation apparait alors un
terme constant Gyl :

0 10 Gy Gy
{8z+coat}[_1+é[_é[_Gojs (2.392)

On peut observer que les facteurs d’amplification sont trés élevés (rappelons que nous
partons d’une énergie initiale de 1 nJ) qui laisserait penser que nous atteignons des énergies
de plusieurs pJ pour une longueur d’amplification de 5 mm. Expérimentalement, le facteur
d’amplification varie assez fortement suivant la configuration et la qualité des faisceaux laser
de pompe et HHG. Dans nos calculs nous avons considéré une situation optimale, mais
expérimentalement il y a de nombreux parametres qui expliquent que 'on peut s’écarter
assez fortement de la valeur théorique. Un premier effet est purement géométrique : le
diamétre du plasma est inférieur a celui de I’harmonique injecté, donc I’énergie réellement
introduite dans le plasma est inférieure au nJ. Notons simplement que nous obtenons le
bon ordre de grandeur : dans une configuration optimisée, le facteur d’amplification peut
s’approcher d’un facteur 1000, ce qui est assez considérable. Il faut tout de méme remarquer
qu'une partie significative de cette amplification est due a 'augmentation de la durée de
I'impulsion.

6.2.3 Influence des temps de relaxation sur ’amplification

Les temps de relaxation 77 et T qui figurent dans les équations de Maxwell-Bloch jouent
un role important dans 1’évolution du profil temporel et du facteur d’amplification. Ce role
est déterminé par les résultats du code. Par ailleurs, lorsqu’on change la pression du gaz
cible, les temps de relaxation changent car ils dépendent principalement de la fréquence des
collisions électron-ion.

6.2.3.1 Influence de 75

T, est pour rappel le temps de relaxation de phase de la polarisation. Il est aussi relié¢ a la
largeur de la raie laser Aw,.q;e >~ 2/T5. 11 dépend de la température du plasma (électronique
et ionique) qui déterminent notamment la fréquence des collisions électron-ion et les interac-
tions électrostatiques entre ions. La valeur de T3 est limitée par le critére 15 < 277, la valeur
T, = 27T signifiant ’absence de processus pouvant provoquer le déphasage des dipoles. Tout
phénomeéne venant déphaser les dipoles va participer a une diminution de la valeur de T5.
Le temps T5 est une valeur plus difficile & évaluer avec précision que 77, déterminé par les
coefficients atomiques. C’est pourquoi il nous semble utile de voir ce qui se passe si on mod-
ifie sa valeur.
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Etude du facteur d’amplification a plusieurs valeurs de 715

Le graphique suivant 6.73 montre I’évolution du facteur d’amplification F' en fonction de
la distance d’amplification pour plusieurs valeurs de T5. La valeur la plus élevée To, = 2, 54ps
correspond & celle calculée par le code OFI-0D. Dans OFI-0D, seuls les processus inélastiques
sont pris en compte. On peut donc considérer que ce parameétre fournit ’amplification max-
imale possible. Car en pratique, les processus élastiques existent et induisent une réduction
de T5 donc de I'amplification.

La différence entre les 3 courbes illustrées se trouve surtout avant le point d’inflexion corre-
spondant au seuil de forte saturation. Avant ce point d’inflexion, la pente de ces courbes,
qui est proportionnelle au gain a faible saturation, différe. Cette tendance est en accord avec
Iexpression du gain adiabatique a faible saturation Gy 2.385, qui montre une relation de
proportionnalité avec T5.

A forte saturation, les courbes redeviennent paralléles ce qui signifie que le gain a ce régime
d’amplification est le méme quelque soit T5. Cette évolution de F' est également en accord
avec le résultat adiabatique. On voit en effet dans ’équation 2.392 que Gyl ne dépend pas
de TQ.

Il peut paraitre étonnant qu’avant saturation on trouve la méme tendance que ’approche
adiabatique, c’est-a-dire que 'amplification décroisse avec T.En effet, 'impulsion HHG est
trés courte ce qui conduit a un profil large. La largeur du profil de gain, beaucoup plus
étroite, est inversement proportionnelle & 75. Dans une premiére approche, on aurait pu
penser qu’en diminuant 75, on élargit le profil et on obtient un meilleur couplage avec le sig-
nal injecté. La réponse se trouve dans notre analyse en début de chapitre de 'amplification
prés de I’entrée. Nous avons vu que 'amplification sur la durée du signal HHG est indépen-
dante de T5. T ne va intervenir que sur le temps de relaxation. Plus il sera court, moins il
y aura d’énergie. La diminution de ’énergie avec T5 est donc, a faible signal, directement lié
a la diminution de la durée de la relaxation, comme le montrent les résultats des prochains
graphiques.

6.2.3.2 Evolution du profil temporel

On illustre par les graphiques 6.74 et 6.75 le profil temporel du champ a faible et a
forte saturations, aux mémes différentes valeurs de Ty que pour F(z). La différence la plus
frappante concerne la durée de 'impulsion. A z = 0, 6mm, cette durée n’atteint qu’environ
2ps pour Ty, = 0, 63ps, alors qu’elle est supérieure & 10ps pour un 75 4 fois plus grand. Cette
différence se réduit a forte saturation (z = 3mm), bien qu’elle existe toujours. Par contre,
le premier pic d’amplification garde a peu prés la méme dimension quelque soit T3, ce qui
va dans le sens de ’hypothése émise dans ’étude de ce pic, a savoir qu’il ne dépend que de
coefficients atomiques et de z.
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Figure 6.73: Evolution du facteur d’amplification pour différentes valeurs de Ty (Ty = 2, 54ps correspondant
a la valeur calculée par OFI-0D)
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Figure 6.74: Profil temporel de 'amplitude du champ en z=0,6mm et pour différentes valeurs de T5
(T = 2, 54ps correspondant a la valeur calculée par OFI-0D)
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Figure 6.75: Profil temporel de 'amplitude du champ en z=3mm, & différentes valeurs de 75

6.2.3.3 Influence de T}

T; est le temps de recouvrement du gain (ou de I'inversion de population). Il est lié a
la fréquence des processus atomiques assurant le repeuplement du niveau supérieur de la
raie laser. On étudie son influence sur I’évolution du facteur d’amplification. Le graphique
6.76 ci-dessous montre F'(z) a plusieurs valeurs de T} (73 laissé constant). Aucune différence
notable ne se fait a faible saturation (z < 0,4mm). A forte saturation, elle existe et s’explique
par le fait que 'amplification dépend de la vitesse a laquelle le niveau supérieur de la raie
laser se repeuple lorsqu’un champ intense vient le dépeupler brutalement. L’indépendance
de amplification vis-a-vis de T} loin de la saturation est évidente, puisque l'inversion de
population a ce stade reste proche de sa valeur sans champ W ~ Wy, valeur qui ne dépend
pas de T7.A forte saturation, on peut remarquer que F' est proportionnel & T, ce qui est
conforme au résultat adiabatique.

6.2.4 Influence des parameétres expérimentaux sur ’amplification

6.2.4.1 Influence du retard At;p_x_yv

Le retard de I'impulsion X-UV par rapport a 'impulsion Infrarouge joue un réle important
dans 'amplification car il détermine la position du pic HHG dans la courbe W (#/), ce qui
aura une incidence & la fois sur le profil temporel et sur le facteur d’amplification.
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Figure 6.76: Evolution du facteur d’amplification en fonction de la distance de propagation, pour différentes
valeurs de Ty (T = 2,42ps correspondant a la valeur calculée par OFI-0D)

Profil temporel

L’influence du retard de I'impulsion est illustré dans la figure 6.77 décrivant les profils
temporels & z = 0, 3mm a plusieurs At;r_x_pyv, avec leur position dans la courbe d’inversion
de population W (/). On en déduit clairement que si le retard de 'impulsion HHG est trop
important, "amplification ne sera pas optimale car elle ne se fera pas sur toute la longueur
du milieu amplificateur.

Le graphique 6.78 montre le profil temporel du signal sur une distance plus importante,
pour plusieurs At;r_x_yv. Le signal est beaucoup plus saturé et amplifié lorsque I'impulsion
HHG est injectée en amont du maximum de la courbe d’inversion de population W (¢/). 1l
est intéressant de remarquer que le pic principal est favorisé par un délai assez long. Pour le
délai correspondant au maximum du gain, le premier pic est fortement amplifié. Pour une
grande valeur du délai (10 ps) le gain a diminué, mais la durée du premier pic également,
pic qui redevient prédominant & ce délai.

Energie d’impulsion

Le graphique suivant 6.79 illustre des courbes de valeurs d’énergie d’impulsion en fonc-
tion de At;p_x_yyv a plusieurs longueurs d’amplification. L’ordonnée, représente I’énergie
d’impulsion Ex_yv(2) retranchée de I'énergie injectée Ex_y(0) ; chaque courbe est renor-
malisée a 1 pour sa valeur maximale.
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Figure 6.77: Profils temporels du champ en z=0,3mm pour différentes valeurs du délai At;p_xyy , comparés
avec la courbe d’inversion de population sans champ W(t). Le temps t=0 correspond ici au passage du laser
de pompe.
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Figure 6.78: Profil temporel du champ en z=3mm & différentes valeurs du délai entre le laser de pompe et
I'impulsion HHG
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Figure 6.79: Facteur d’amplification en fonction du délai et différentes distances de propagation

A treés faible saturation, la position de I'optimum se trouve & At;r_x_yy = 3ps, correspon-
dant au maximum d’inversion de population. L’explication est qu’a ce régime, 'impulsion
est plus confinée (durée plus courte). Son gain en énergie est donc relié a I'inversion de pop-
ulation locale. Le facteur d’amplification est donc de la forme F' ~ exp (aW,) & z constant
(o est une constante).

A des z plus élevés (forte saturation), I'impulsion s’étant étalée a I’arriere du pic HHG, le fac-
teur d’amplification dépend de la surface d’inversion de population couverte par I'impulsion,
c’est-a-dire entre t/ = At;r_x_py et t' = 400, ce qui explique pourquoi F' devient optimal
a des valeurs de At;r_x_yy proches de Ops.

Les résultats expérimentaux (figure 6.80) montrent une courbe du facteur d’amplication en
fonction du retard (délai) ressemblant plutdt a la courbe a faible saturation pour ce qui est
de la position du maximum, alors qu’il est certain que nous sommes a forte saturation. La
largeur & mi-hauteur de 'ordre de 4 ps expérimentalement est en assez bon accord avec la
valeur théorique de 5 ps.

En ce qui concerne I’évolution de I'amplification & faible délai, les résultats expérimen-
taux font penser & un retard a I'allumage du gain de 'ordre de 2 ps & 20 mbar. L’explication
de ce retard n’a pas encore été trouvée. Une piste possible est le peuplement des trois états
dégénérés du niveau bas de la transition laser. Nous avons supposé qu’ils étaient également
peuplés par collision électronique. Dans ce cas, 'inversion de population apparait immédi-
atement. Les électrons créés par OFI n’ont pas une distribution de vitesse isotrope puisque le
champ est perpendiculaire & I'axe z. Cela peut créer une dissymétrie de peuplement. Le re-
tard & l’allumage serait donc lié¢ & 'isotropisation de la fonction de distribution des vitesses.
Un temps caractéristique de 2 ps semble étre le bon ordre de grandeur. Ceci n’est pour
I'instant qu’une hypothése qui doit étre confirmée par un calcul quantique. Il faut toutefois
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Figure 6.80: Résultat expérimental montrant le facteur d’amplification en fonction du retard At;p_xyy a
P = 20mbar.a une longueur de propagation L = 7,5mm. L correspond a la longueur de plasma et non de
milieu amplificateur (Graphique issu de la these J.P.Goddet [38]). La courbe de gain correspond au résultat
OFI-0D a P = 20mbar.

noter qu’il y a une assez grande dispersion des résultats expérimentaux sur le retard du gain
et en particulier sur sa dépendance avec la pression.

6.2.4.2 Amplification en fonction de l’intensité /; de I’harmonique injectée

On calcule le facteur d’amplification F en fonction de z avec différentes intensités d’impulsion
X-UV injectées. La durée d’impulsion reste constante, I’énergie Fypa(0) injectée augmente
donc linéairement avec I'intensité. On obtient les résultats suivants :

A faible épaisseur nous retrouvons le résultat du début du chapitre : ’énergie en sortie est
proportionnelle & I’énergie injectée. A forte saturation, on observe un fort rapprochement des
courbes. L’énergie en sortie ne dépend que faiblement de I’énergie en entrée. L’approximation
adiabatique redonne bien ce résultat puisque le gain linéaire en énergie devient indépendant
de l'intensité. Par conséquent, si on souhaite avoir en sortie du plasma l’énergie la plus
élevée possible, ’énergie d’injection n’est pas un parameétre prépondérant. Il est toutefois
important que l’énergie injectée soit suffisante pour dominer ’émission spontanée, source
d’incohérence du faisceau. Il est également intéressant d’atteindre assez rapidement le régime
de saturation pour augmenter I'uniformité transverse du gain. En effet, & faible saturation
une variation de la longueur d’amplification a une influence beaucoup plus forte que dans le
régime fortement saturé. On peut remarquer que la relation linéaire observée en entrée du
plasma entre I’énergie injectée et ’énergie de sortie est valable méme pour des intensités du
signal HHG largement supérieures a l'intensité de saturation. Ceci est une autre illustration
du fait qu’en entrée du plasma I'amplification est indépendante des temps 77 et T5. Elles ne
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Figure 6.81: Evolution du facteur d’amplification en fonction de z, pour différentes valeurs de l'intensité
initiale Iy de 'HHG injectée

dépendent que de 'inversion de populations et de grandeurs atomiques (force d’oscillateur
de la raie).

6.2.4.3 Influence de la pression

La pression du gaz cible est un parameétre accessible expérimentalement. Comme nous
I’avons déja vu auparavant, elle détermine 1’évolution du gain & faible signal du milieu am-
plificateur (proportionnel & Wy) en un point donné, notamment la durée de ce gain et sa
valeur maximale. On rappelle, d’apres les résultats OFI-0D du chapitre IV, que plus la pres-
sion initiale du gaz est élevée, plus la durée du gain est faible mais plus sa valeur maximum
est élevée (dans la courbe d’évolution temporelle). La pression du gaz influence également
directement les valeurs des temps de relaxation T} et T5. On note dans le tableau ci-dessous
les valeurs calculées par OFI-0D, a diverses pressions. Les temps de relaxation deviennent
plus courts lorsque la pression est plus élevée. La dépendance pas tout & fait linéaire en-
tre 'inverse de la pression et les temps traduit la contribution des transitions radiatives,
contribution qui diminue avec la pression.

P(mbar) | Ti(ps) | To(ps)

5 6,53 | 10,77

10 414 | 6,83

15 3,06 4,98

20 2,43 3,90 (2.393)
30 1,72 2,75

0 133 | 2,12

50 1,08 1,73
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Figure 6.82: Evolution des valeurs de T; et de Ty calculées par OFI-0D en fonction de la pression du gaz
cible

Ceci se vérifie sur le graphe suivant ou les valeurs de T} et T5 sont reportées en fonction de
I'inverse de la pression. On observe bien une dépendance linéaire & forte pression et ensuite
une certaine saturation lorsque la pression diminue.

Facteur d’amplification

La figure 6.83 ci-dessous montre les courbes de F(z) aux pressions P=5, 20 et 50 mbar
calculées par COFIXE MB pour un At;z x_yy = 3ps et des intensités d’injection iden-
tiques. Nous retrouvons bien une amplification plus forte a faible et a forte saturation pour
les pressions plus élevées.

[’augmentation du facteur d’amplification avec la pression vient de la combinaison de
deux effets : le gain en intensité augmente fortement avec la pression et la durée décroit
comme l'inverse de la pression. Le fait que ’énergie augmente démontre que ’augmentation
du gain est plus que linéaire. Le facteur d’amplification est donc une fonction croissante de
la pression pour une longueur de plasma donnée, alors qu’expérimentalement on observe un
maximum autour de 20-25 mbar. Cette différence vient du fait que la longueur du plasma
amplificateur, et plus généralement son volume, décroit avec la pression, pour produire au
final une valeur de pression optimale.

Profil temporel de ’intensité

On compare le profil temporel de I'impulsion, cette fois en intensité I(t), calculé a la
pression la plus basse P=5mbar, avec le profil calculé a la pression la plus élevée P=50mbar.
Les graphiques 6.84 et 6.85 montrent des profils & forte saturation entre z=1mm et z=4mm.
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Figure 6.83: Evolution du facteur d’amplification au cours de la propagation pour différentes valeurs de
pression du gaz cible.

On peut faire 2 constats. Le premier est que la durée d’impulsion est beaucoup plus élevée
avec la plus faible pression (30ps) qu’avec la plus forte (2 ou 3ps), ce qui est en cohérence
avec la durée du gain calculée avec les résultats OFI-0D pour ces 2 pressions. L’intensité
moyenne & pression plus forte est plus élevée, ce qui est en accord avec I’augmentation du
gain. Le second constat est que 'intensité des pics liés a la saturation est extrémement élevée
a P = 50mbar. En effet, I'inversion de population est beaucoup plus élevée a cette pression
qu'a P = bmbar. Les oscillations sont également de plus forte amplitude & P=50 mbar.

On observe en particulier que I'intensité s’annule entre les pics. La durée du premier pic est
dans le rapport de l'inverse des pressions (0,2 ps & 50 mbar et 2 ps & 5 ps). On voit ainsi
que I'augmentation de ’énergie du premier pic est supérieure au rapport des deux pressions.
La proportion d’énergie contenue dans le premier pic est donc plus grande a 50 mbar qu’a 5
mbar.

Si on pouvait amplifier le signal sur une longueur de 1cm & P=50mbar, on pourrait obtenir
des pics encore plus intenses et plus fins. Le graphique suivant montre qu’'a z = lem, la
largeur temporelle du pic principal peut devenir inférieure & 100 fs avec une énergie supérieure
au uJ. On voit tout I'intérét que présenterait une telle source. Reste & parvenir a guider
le laser de pompe sur 1 cm & 50 mbar... Une autre option, cotiteuse mais réalisable des a
présent, serait d’associer deux cellules de 5 mm chacune.

On observe qu’a 10 mm, la durée du pic principal est d’un ordre de grandeur plus court
que le temps T5, ce qui conduit a une largeur spectrale 10 fois supérieure a la largeur du
gain. Ce résultat un peu étonnant s’explique par un raccourcissement du temps de vie par
I’émission stimulée. L’intensité du faisceau est suffisante pour que le phénomeéne le plus
probable pour un état excité soit de faire une "collision" avec un photon du laser pour
produire une émission stimulée.
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Figure 6.84: Profil temporel de I'intensité du champ I(t) = A(t)? en différents z et & P = 5mbar
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Figure 6.86: Profil temporel de l'intensité du champ I(t) en z=4 et z=10mm, et & P=50mbar

6.2.5 Analyses 2D et 3D

Nous venons de voir les différentes caractéristiques de 'amplification dans un plasma uni-
forme de longueur donnée. Au niveau expérimental, la longueur et la largeur du plasma
sont définies par 'OFT créée par le laser de pompe. Nous allons donc combiner les résul-
tats du code OFI-prop pour les introduire comme données d’entrée du code COFIXE MB.
L’amplification va alors dépendre d’un trés grand nombre de parameétres, liés a la fois au
laser de pompe, a la cible et au signal HHG injecté. Nous avons déja analysé séparément
I'influence de chacun d’entre eux. Une revue de ’ensemble serait assez fastidieuse, nous al-
lons donc nous restreindre ici & donner les principaux enseignements des nombreux calculs
que nous avons réalisés. Une application des codes que nous avons développés lors de cette
thése a été de servir d’outil d’interprétation des expériences réalisées par I’équipe de S. Seb-
ban sur l'installation salle jaune du LOA. Ce travail d’interprétation est, et a été réalisé
dans le cadre des théses de Jean Philippe Goddet et de Fabien Tissandier dans lesquelles on
pourra trouver plusieurs exemples d’application de nos codes.

Nous avons vu que le plasma amplificateur semblait trés uniforme. Ceci est dt a la grande
stabilité de I'ion 8+ et au fait que la FDE créée par OFI ne dépend principalement que de
I’état d’ionisation atteint. De plus, 'aspect fortement non linéaire de l’ionisation par effet
tunnel conduit a de trés forts gradients au bord du volume d’amplification. On passe sur une
courte distance, d’un état d’ionisation proche de 84, & un état d’ionisation moyen inférieur
a 7 dans lequel le gain est nul. D’autre part, nous avons vu que prés du centre il pouvait
y avoir une zone de surionisation. Finalement, une "trés bonne" approximation du volume
amplificateur est de le simuler par la forme suivante :
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Figure 6.87: Forme simplifiée et schématisée du milieu amplificateur

En rouge, a l'intérieur du volume, le plasma est caractérisé par la fonction du temps
qui donne l'inversion de population et par les deux temps T; et T5.Ces trois grandeurs ne
dépendent que de la pression. Le volume est défini par deux cylindres : un cylindre externe
de longueur Ly et de rayon ry et un cylindre interne de longueur L; et de rayon ry. Sur le
graphe, nous avons reporté des grandeurs typiques pour ces quatre grandeurs. La longueur
d’amplification est plus faible prés de I'axe du fait de la surionisation. L’importance de cette
surionisation dépend bien sir de l'intensité sur I’axe du laser de pompe.

L’amplification par le volume de la figure 6.87 d’un signal HHG centré sur ’axe et ayant
un waist large, va donner en champ lointain une figure qui se rapproche plus ou moins d’une
figure d’Airy. Elle consiste en un pic central, dont le profil pourra étre approximé par une
gaussienne, entouré d’anneaux plus ou moins intenses. L’influence du cylindre central ne
sera visible que sur les anneaux. Il est important de remarquer que le volume du cylindre
1 est en général faible par rapport a celui du cylindre externe : la section du cylindre croit
comme son rayon au carré. C’est pourquoi la surionisation au centre aura en fait une faible
influence sur le pic central en champ lointain. En champ proche, nous allons théoriquement
retrouver un profil qui se rapproche de la figure 6.87, c’est-a-dire une forme d’anneau plus
sombre au centre, avec une taille caractéristique de l'ordre de 30 um de rayon.

L’amplification du signal HHG par un amplificateur comme celui de la figure 6.87 aura
deux effets : amplification et le filtrage. En reprenant les valeurs que nous avons obtenues
pour la propagation IR et 'amplification 1D, on s’attend a des facteurs d’amplification
de l'ordre de la centaine a l'ordre du millier. Le filtrage est un aspect trés important de
I’amplification OFI. De plus, il peut étre modifié par ’expérimentateur en déplacant le plasma
par rapport au foyer des HHG. Nous avons en effet vu que lorsqu’on est fortement saturé, ce
qui est le cas des cellules de plusieurs mm, alors le signal en sortie dépend relativement peu
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Figure 6.88: Profil de la fluence du signal XUV en sortie de cellule pour différentes pressions indiquées en
mbar.

de l'intensité du signal d’éntrée, pourvu que celui-ci soit suffisant pour dominer I’émission
spontanée. On peut ainsi écarter I'amplificateur du foyer de THHG pour avoir un faisceau
large par rapport au diameétre du plasma, sans réduire pour autant fortement I’énergie de
sortie. Le plasma va alors agir comme un filtre efficace en augmentant fortement la cohérence
transverse du faisceau et en réduisant sa divergence, pour atteindre des valeurs proches de
la limite de diffraction, comme cela a été vérifié expérimentalement.

Nous mettons en évidence les grandes tendances que nous venons d’évoquer sur quelques
exemples, dans un premier temps dans un calcul 2D avec un faisceau HHG Gaussien, puis
dans un calcul 3D en utilisant un profil expérimental de I’amplitude du signal HHG.

6.2.5.1 Exemple d’un calcul 2D

Nous considérons un signal HHG parfaitement Gaussien de waist 50 ym, de durée 35 fs
et d’intensité 5.108 W/cm?, injecté dans une cellule de gaz de 7,5 mm de long, ionisée par
un laser de pompe de waist 20 um et d’intensité max 10'*®W /cm?. Nous avons reporté figure
6.88 les profils en énergie par unité de surface pour différentes pressions entre 5 et 50 mbar.

Le profil est un peu plus chahuté que sur la figure 6.87 mais on retrouve une décroissance
rapide sur les bords externes avec un rayon de 20 pm & 30 pum, les plus grands rayons étant
atteints a faible pression. Prés de I’axe, nous avons également une chute de la fluence, parfois
accompagnée d’un pic trés prés de 'axe qui peut étre di soit & une pointe de plasma, soit a
un effet de diffraction. Il faut de nouveau insister sur le fait que la zone prés de ’axe a une
influence faible car elle correspond & un faible volume.

Nous avons vu chapitre 5, que la présence dans le faisceau IR d’énergie autour du pic
central pouvait augmenter significativement le volume d’amplification. Nous avons repris

214



Chapitre 6: Résultats du code COFIXE MB

——P50
0.02- —P40
—P35
——P30

P25

P20
—P15
\ ——P10

0.01 _\/ \\\
Z

0.00 ; . —
0 10 20 30 40 50

r (um)

—
—

E (J.cm?)

Figure 6.89: Profil de la fluence du signal XUV en sortie de cellule pour différentes pressions indiquées en
mbar, avec un faisceau IR donné par 2 Gaussiennes.

I’exemple pour 'R de deux Gaussiennes de 20 pum et de 100 pm, avec la méme intensité au
centre de 10'® W.cm™2.Les résultats sont reportés figure 6.89.

Les résultats sont similaires a ceux obtenus avec une seule Gaussienne. La présence de la
deuxiéme Gaussienne permet d’augmenter le volume du plasma, avec un gain en énergie plus
élevé et un diametre de plasma plus grand. Les fluctuations de profils sont un peu attenués,
puisque les gradients transverses sont plus faibles. Le pic d’intensité au centre se retrouve
de facon plus systématique.

Sur la figure 6.90, nous avons reporté 1’énergie du faisceau X-UV en fonction de la distance
parcourue & l'intérieur de la cellule (cas a une seule Gaussienne pour I'IR).

Nous observons la signature de ’évolution du volume de plasma amplificateur en fonction
de la pression. A faible pression, le plasma s’étend sur toute la longueur de la cellule, alors
qu’a haute pression, ’état d’ionisation 8+ n’existe que dans les premiers mm. De plus, la
réduction du rayon du plasma avec la pression tend & diminuer le facteur d’amplification
a haute pression, avec au final un maximum d’énergie autour de 10-20 mbar. Le profil
en z de I'énergie correspond a ce que nous avons vu en 1D : une premiére zone avec une
faible augmentation linéaire, puis une croissance exponentielle et enfin une saturation. Les
ordres de grandeur des distances sont en bon accord avec ’expérience avec cependant une
longeur d’amplification théorique plus faible, comme nous I’avons déja mentionné. Une autre
différence avec I'expérience est que au-dela de la longueur d’amplification, le signal dans nos
figures est constant alors qu’expérimentalement il décroit exponentiellement & partir d’une
longueur de cellule de 'ordre de 7 mm a 20 mbar. L’explication de cette décroissance est
I’absorption dans le gaz faiblement ionisé en sortie de plasma, absorption qui n’est pas encore
été prise en compte dans nos calculs (I’absorption doit dépendre du temps puisque 'ionisation
par collision peut la réduire).
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Figure 6.90: Evolution de I’énergie en sortie en fonction de la distance parcourue dans la cellule de longueur
7,5 mm. Chaque courbe correspond & une pression dont la valeur en mbar est indiquée dans la légende

Sur la figure 6.91, nous avons reporté le facteur d’amplification égal au rapport (énergie
en sortie - énergie injectée) sur énergie injectée.

Il est assez difficile de faire une comparaison directe du facteur d’amplification avec les
résultats expérimentaux car il dépend de I’énergie injectée dans le plasma. Nous pouvons
remarquer que ’ordre de grandeur de quelques centaines est en bon accord avec les résultats
mentionnées dans la thése de Jean-Philippe Goddet.

A partir des résultats ci-dessus, nous avons tracé la variation de I’énergie en sortie en
fonction de la pression du gaz

Nous pouvons voir une courbe en cloche avec un maximum autour de 15 mbar. La
comparaison directe avec les résultats expérimentaux est ici aussi difficile. Un autre exemple
de comparaison théorie-expérience est reporté dans la thése de Jean-Philippe Goddet, avec
une autre configuration qui donne un maximum théorique a plus forte pression. Notons
ici également que l'ordre de grandeur est le bon. La principal différence avec les résultats
expérimentaux vient de la chute plus rapide au niveau expérimental du gain a faible pression.
Expérimentalement il semble y avoir un effet de seuil a basse pression qui n’est pas explicable
par les calculs théoriques. Il faut tout de méme remarquer qu’au niveau expérimental la
pression est mesurée en amont de la cellule et qu’il est possible que la densité a l'intérieur
de la cellule soit en fait plus faible.

6.2.5.2 Exemple d’un calcul 3D

Une version 3D d’OFI-prop n’existe pas encore. Le volume amplificateur reste donc a
symétrie cylindrique. L’objectif d’un traitement du signal X-UV en 3D est de pouvoir faire
une analyse plus détaillée du profil transverse et de la modification de la cohérence spatiale
au cours de 'amplification. Nous décrivons tout d’abord le principe du calcul.
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Figure 6.91: Evolution du facteur d’amplification en sortie en fonction de la distance parcourue dans la
cellule de longueur 7,5 mm. Chaque courbe correspond & une pression dont la valeur en mbar est indiquée
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Figure 6.92: Energie en sortie de cellule en fonction de la pression du gaz
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Figure 6.93: Intensité (& gauche), partie réelle (au centre) et partie imaginaire (& droite) dans le plan focal
telle que déduites des données du senseur de front d’onde

Principe du calcul

A partir des données du senseur de front d’onde fournies par ’équipe de S. Sebban, nous
déterminons, par projection sur des modes Laguerre-Gauss ou Hermite-Gauss (voir Annexe
a la fin du mémoire), 'amplitude complexe du champ HHG injecté dans le plasma. Il faut
noter que le senseur de front d’onde fournit des données intégrées sur le temps. Pour pouvoir
remonter & une amplitude complexe, il faut supposer qu’il n’y a pas de fluctuation de phase
transverse, autrement dit dans un plan transverse a ’axe de propagation, la phase ne differe
que d’un terme indépendant du temps. C’est une approximation assez forte. La tache de
diffraction sur I’écran du senseur de front d’onde semble montrer que cette approximation
est assez correcte. En effet, le niveau de fluctuation de la phase est nettement inférieur a
la phase moyenne. Dans le cas contraire, on observerait un étalement de I'image de chaque
trou du senseur. Un exemple de données est représenté figure 6.93.

On peut voir en comparant 'image de 'intensité avec celles des parties réelle et imaginaire
du champ que la phase n’est pas constante dans le plan focal. Ceci est confirmé en regardant
la déformation de lintensité sur la figure 6.94 en fonction de la distance au plan focal
(comptée positivement dans le sens de propagation).

Expérimentalement, le plasma est placé & une distance de I’ordre de 10-20 mm par rapport
au plan focal pour avoir une couverture quasi-uniforme du plasma. Nous voyons qu’a cette
distance, le profil devient assez éloigné d’une Gaussienne. Une fois fixée la position du plasma,
I'amplitude complexe du champ a l’entrée du plasma (z=0) est déterminée a partir des
données du senseur de front d’onde. L’amplitude est alors projetée sur des modes azimutaux

(=+N

A(p,0,2,t) = Z as(p, z,t) exp(ilh), (2.394)
(=N
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Figure 6.94: Cartes 2D d’intensité du signal HHG en fonction de la distance au plan focal

2N +1 est le nombre de modes pris en compte (typiquement une cinquantaine). Le systéme
d’équation Maxwell-Bloch se transforme alors en :

(% + %%) ap(p, z,t) = i (aa—; + %% - i—Z) ag(p, z,t) + De(p, 2,1) (2.395)
%Dg(p, Zt) = —%’f’” +a ; m(ps 2, ) Wiem(p, 2, 1) (2.396)
Szt = AL RUZRURS O S (2 0D 2.897)

+> "% (p, 2. ) Desm(p, 2,t) (2.398)

Dans la premiére équation, nous avons introduit la diffraction radiale. On peut remarquer
que cette équation n’introduit pas de couplage de mode azimutal. L’unique source de cou-
plage vient du caractére non-linéaire de 'amplification. On peut penser en particulier qu’a
forte saturation, les amplitudes de fluctuations sont réduites, c’est-a-dire que ’amplification
peut agir comme un filtre passe bas pour les modes azimutaux. En sortie, on aura en grande
partie perdu les imperfections du signal d’entrée. On aura par contre accumulé les varia-
tions du plasma (si elles existent). Une bonne qualité du faisceau de sortie sera donc une
preuve expérimentale du haut niveau d’uniformité du volume d’amplification créé par OFI.

Résultats d’un calcul 3D

Nous montrons ci-dessous un exemple de résultats pour une pression de 10 mbar. Le
faisceau IR a un waist de 19 um et est focalisé a l'entrée de la cellule.

On peut voir sur cette figure la modification de I'intensité en champ proche en fonction
de l'intensité du laser de pompe. On retrouve & haute intensité, une zone sombre au centre
sur laquelle se rajoute un pic d’intensité tres proche de l'axe. Pour l'intensité maximale de
10®W /cm?, la largeur du profil a augmenté de fagon significative.

Les images en champ lointain présentent nettement moins de différences. Le pic central est
pratiquement identique, sauf & 10'¥W.cm?, ot il est légérement moins large. Comme nous

219



Chapitre 6: Résultats du code COFIXE MDB

25 30 40 60 100

Figure 6.95: Intensité du faisceau XUV amplifié en sortie du plasma (en haut) et & 2 m du plasma (en bas).
Le nombre au-dessus de chaque couple d’image indique la valeur de I'intensité IR en 1015W /cm?.

I’avions annoncé, les fluctuations d’amplification prés de I'axe se traduisent en champ loin-
tain par une modulation de I'intensité sous forme d’anneaux, a peine visibles sur les figures.
Ce type de figure se retrouve pratiquement dans toutes les configurations, a plus ou moins
haute pression, intensité IR, & différentes positions de la focalisation IR et différents posi-
tionnements du plasma par rapport au plan focal du signal HHG. Seuls changent I’énergie
totale amplifiée, comme montré dans les calculs 2D, et, dans une moindre mesure, la diver-
gence du faisceau, le positionnement et l'intensité relative des anneaux. Sur la figure 6.96,
nous montrons le profil radial & 4 m du plasma, pour une focalisation de I'IR & 1,5 mm a
I'intérieur de la cellule.

On retrouve sur cette figure un profil trés propre du pic central, dont la largeur décroit
a plus forte intensité IR. A ce pic central, se rajoute un anneau de faible intensité. Nous
sommes proche d’une figure d’Airy. Le plasma se comporte ainsi comme un cylindre ayant
un tres fort facteur d’amplification de valeur constante a I'intérieur de ce cylindre. La figure
de diffraction est alors identique & celle d’un trou. La divergence du faisceau est alors
directement liée a la taille du trou, c’est-a-dire au diamétre du plasma. On voit sur la figure
que cette divergence (calculée comme le rapport entre le diameétre et la distance plasma-
écran) varie entre 1 et 2 mrad lorsque l'intensité maximal de 'IR passe de 2,5 1017 a4 1,5
10" W.cm™2. Le rayon du plasma étant de faible dimension (20 & 30 um), le filtrage du
plasma améliore trés fortement la cohérence transverse du faisceau, comme 'ont démontré
les résultats expérimentaux [38].
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Figure 6.96: Profil en énergie 4 4 m du plasma pour différentes intensité indiquée par la légende en 1016W /cm?

6.3 Conclusion

Dans la premiére partie de ce chapitre, nous avons analysé la physique de I'amplification.
Nous avons montré que dans une premiére phase, 'amplification est indépendante de la ciné-
tique du plasma (largeur du profil du gain et temps de recouvrement du gain) : 'impulsion, de
durée tres courte, vide une certaine quantité du niveau haut de la transition laser. L’émission
des photons de la transition s’effectue ensuite avec un certain retard, donné par le temps
de cohérence, typiquement autour de 1 ps, et ce sont ces photons qui vont étre principale-
ment amplifiés. Ce processus en deux étapes explique que la durée du signal amplifié est
directement lié au temps de cohérence et pratiquement indépendant de la durée initiale.
Ceci explique également que bien que 'intensité de ’'HHG puisse étre proche ou supérieure
a l'intensité de saturation du plasma, I’amplification initiale reste proportionnelle & ’énergie
injectée, et la distance de saturation est proche de celle observée en ASE. A forte saturation,
nous avons montré I'influence des oscillations de Rabi qui conduisent a ’apparition d’un pre-
mier pic de forte puissance et de faible durée. Le gain en énergie de ce pic est donné par
’énergie contenue dans I'inversion de population, ¢’est-a-dire & un facteur 2/3 pres le produit
de la densité d’état excité par I’énergie de la transition. Pour des longueurs d’amplification
proches du cm, notre modeéle prévoit un premier pic trés intense et de durée inférieure a 100
fs, ce qui aurait beaucoup d’applications. A I’heure actuelle, il n’y a pas de confirmation
expérimentale de la présence de ce pic.

Dans la deuxiéme partie du chapitre, nous avons combiné I’ensemble des codes OFI-Prop,
OFI-0D et COFIXE MB, pour simuler 'amplification en utilisant au maximum les données
expérimentales, en particulier celles des senseurs de front d’onde. L’analyse de nos résultats,
en bon accord avec les résultats expérimentaux, montre que le plasma OFT est un amplifi-
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cateur aux propriétés remarquables. Il permet un trés fort facteur d’amplification et une
amélioration des propriétés du faisceau : réduction de la divergence et amélioration de la co-
hérence spatiale. Il est assez étonnant de constater que le plasma qui est souvent présenté
comme une source d’instabilités ot de trés fort gradient de champ, montre ici des qualités
d’uniformité quasi parfaite, alors qu’on le fait interagir avec des intensités produisant des
champs d’amplitude supérieure a celle des champs atomiques. Ceci est dii a I'efficacité du
processus d’ionisation par effet tunnel, qui injecte toute son énergie aux électrons sans per-
turber les ions. La grande énergie acquise par les électrons permet d’obtenir un plasma
cinétique de grande densité d’énergie thermique, ainsi ce plasma est peu sensible aux fluctu-
ations des micro-champs électrostatiques.
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Les études récentes du laser X-UV OFI de I'équipe de S.Sebban du LOA ont porté sur la
caractérisation de 'amplification du signal X-UV injecté en fonction des différents parameétres
du systéme. L’enjeu a été d’optimiser cette amplification, afin d’obtenir en sortie le laser
X-UV le plus cohérent, le plus intense possibles et possédant la durée d’impulsion la plus
courte possible.

L’objectif de cette thése, consacrée & la modélisation du méme laser X-UV OFI par injec-
tion HHG, a été de construire les outils théoriques permettant d’une part d’interpréter les
résultats expérimentaux et d’autre part de fournir des informations prédictives sur ce que
'on peut attendre de nouveaux dispositifs, par exemple des plasmas plus longs et/ou des im-
pulsions du laser de pompe plus énergétiques. Le code COFIXE MB élaboré au cours de la
thése et traitant 'amplification du laser X-UV OFI, a donc été développé avec la particular-
ité, contrairement au code précédent COFIXE, de considérer que les temps caractéristiques
de variation des populations atomiques et de la polarisation du milieu pouvaient étre beau-
coup plus longs (quelques ps) que la durée d’impulsion du champ HHG incident (35fs). Nous
avons pour cela implémenté les équations de Maxwell-Bloch, qui sont les équations de base
pour décrire le transfert radiatif, et dans lesquelles aucune approximation majeure n’est ef-
fectuée sur I’évolution temporelle de la forme du signal. L’utilisation dans le traitement
Maxwell-Bloch de deux niveaux effectifs, nous a permis de réduire les ressources informa-
tiques et ainsi de pouvoir traiter des situations expérimentales avec des cibles de grandes
longueurs. COFIXE MB se base aussi sur les données des codes OFI-Prop et OFI-0d, qui
décrivent a eux 2, I'ionisation OFI par le laser de pompe, la propagation de ce dernier dans
le gaz, le chauffage des électrons libres, ainsi que ’évolution des populations atomiques de
I’ion lasant. Le calcul des populations atomiques requiert lui-méme 1'utilisation d’un modéele
collisionnel-radiatif reprenant des données de calculs de codes de physique atomique. Nous
avons souhaité dans ce manuscrit décrire la physique utilisée dans les trois codes numériques
et en particulier ce qui concerne la physique atomique, qui n’est que rarement exposée en
détails. Le couplage des trois codes conduit a des confrontations directes théorie/expérience

Lors des simulations 1D de COFIXE MB (plasma 1D uniforme), on a pu caractériser
I’évolution de la forme du signal X-UV au cours de son amplification. Lorsque 'HHG pénétre
dans le milieu amplificateur, ’émission stimulée de photons par ce dernier est retardée,
ce qui fait que le rayonnement d’amplification se place a 'arriere du pic HHG. Lorsque
la saturation arrive, on observe ’apparition d’oscillations de Rabi sur le profil temporel,
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dues aux oscillations des populations atomiques (donc du gain) lorsque le champ électrique
incident est fort. Surtout, on remarque que le premier pic d’oscillation est de plus en plus
intense par rapport aux autres. Les calculs montrent que pour le K8, 4 une pression P =
50mbar et une longueur d’amplification de 1 cm, ce pic doit étre trés intense (8.101W/cm?) et
d’une durée de quelques dizaines de femtosecondes. La production d’un tel pic pourrait avoir
beaucoup d’applications. Une confirmation expérimentale de ce pic est espérée, en utilisant
soit des techniques de guidage, soit un laser de pompe de plus grande énergie pour atteindre
des valeur de waist plus élevées, soit encore en combinant deux cibles amplificatrices.

Les versions 2D et 3D du code COFIXE MB ont permis d’obtenir une description com-
pléte de I'amplification & partir de profil d’impulsion IR et X-UV injectée expérimentaux, et
de calculer le front d’onde de 'impulsion X-UV en sortie. En ajustant les conditions de focal-
isation des impulsions IR et X-UV dans le plasma OFI, on peut alors augmenter la cohérence
spatiale et diminuer la divergence du faisceau X-UV en sortie, lui conférant une trés bonne
qualité optique. La stabilité et I'uniformité du plasma au cours du processus d’amplification
fait ainsi du plasma OFI un amplificateur aux propriétés remarquables. Ces qualités as-
sociées & de faibles dimensions transverses, font que I'amplificateur OFI a des coefficients
d’amplification élevés de plusieurs centaines d’unités Il filtre également le signal d’entrée, en
augmentant sa cohérence longitudinale et transverse et en réduisant sa divergence.

La confrontation avec les résultats expérimentaux a mis en évidence des différences et des
points qui restent actuellement inexpliqués. On peut citer par exemple au niveau quantitatif
des écarts sur le profil d’amplification en fonction de la polarisation du faisceau de pompe et
de la pression de la cible. Une autre différence a été observée sur le niveau d’amplification
lorsque le délai IR-HHG est faible. Dans ce cas, ’expérience semble indiquer des facteurs
d’amplification beaucoup plus faibles que les valeurs prévues par notre modeéle. Il faut égale-
ment noter 'incertitude importante qui demeure sur le profil temporel de 'impulsion ampli-
fiee. Les fortes oscillations observées dans notre modeéle a grandes longueurs d’amplification
n’ont pas encore été confirmées expérimentalement.

Les perspectives de prolongement de ce travail sont directement liées aux expériences
qui seront faites. Au niveau expérimental, il nous semble que trois priorités se dégagent :
obtenir un diagnostic précis du profil temporel du signal X-UV avant et aprés amplification,
en fonction de I’épaisseur de milieu amplificateur traversé. Ceci permettrait d’obtenir une
validation directe de I’approche Maxwell-Bloch a faible et & fort niveau d’amplification, et une
estimation de la valeur des coefficients physiques utilisés dans cette approche. La deuxiéme
priorité est d’augmenter la longueur d’amplification pour obtenir une signature de la présence
du premier Pic d’oscillation. La voie la "plus simple" semble étre d’associer plusieurs cellules
amplificatrices. La troisiéme priorité est d’utiliser des cibles de plus forte densité pour obtenir
a la fois des facteurs d’amplification plus élevés et également des impulsions de plus courte
durée. Une voie qui a déja commencé & étre explorée, est le guidage par canal de plasma
dans des jets de gaz a forte pression.

Au niveau de 'amélioration des modeles utilisés, plusieurs axes peuvent étre identifiés :
i) Réaliser une modélisation entiérement 3D. Ceci concerne principalement le passage a 3D
d’OFI-Prop et la prise en compte dans COFIXE MB d’un ensemble de modes azimutaux
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pour l'inversion de population sans champ. Ceci permettra d’utiliser les données expéri-
mentales du senseur de front d’onde pour I'IR. ii) Insérer dans la modélisation un profil
longitudinal de densité de gaz. La principale difficulté est en fait d’obtenir soit expérimen-
talement soit avec une modélisation fluide, le profil qui sera ensuite intégré dans les codes.
La valeur de la densité a l'intérieur de la cible reste actuellement un facteur d’incertitude
important. iii) Au niveau plus directement théorique la poursuite de I’étude parait partic-
uliérement importante sur deux points : l'influence du transport et ’extension du modéle
M-B & plusieurs niveaux. Le premier point concerne a la fois I’absorption du X-UV dans
les zones froides et également I'influence de 'excitation des zones périphériques par le ray-
onnement issu des zones centrales chaudes. En ce qui concerne Maxwell-Bloch a plusieurs

niveaux, l'intérét se porterait plus particuliéerement sur la cinétique des trois sous-niveaux
bas de la transition X-UV.
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Annexe : Modes de propagation dans
le vide

La projection du champ E.M. sur des modes de propagation permet de déterminer le
champ partout dans l’espace (supposé vide) a partir de sa connaissance seulement dans un
plan, sans avoir a résoudre 1’équation de propagation. Les modes que nous décrivons dans
cette annexe sont solutions de ’équation de propagation dans l'approximation paraxiale.
Nous allons tout d’abord rappeler les propriétés du mode fondamental gaussien puis intro-
duire les modes Laguerre-Gauss (LG) en géométrie (r, z) puis (r, z,6) et ensuite les modes
Hermite-Gauss (HG) en géométrie (z,y, z).

A.1 Mode Gaussien

Soit un repére R = {0, €,, €,, €.}, les coordonnées d'un point M dans R étant (z,y, 2).
Nous utiliserons 'approximation des petits angles aussi appelée approximation paraxiale.
Nous supposons donc que l'onde électromagnétique se propage approximativement suivant
Oz (les normales aux surfaces d’onde forment un angle petit avec €,) et que son amplitude
n’est notable qu’au voisinage de 'axe Oz (& des distances petites comparées au rayon de
courbure de la surface d’onde mais éventuellement grandes par rapport a la longueur d’onde).
La condition de transversalité du champ électrique permet alors de négliger la composante
de E le long de Oz (en fait V.E = 0 conduit & une composante le long de Oz petite, de
l'ordre de A/w par rapport & la composante transverse, A étant la longeur d’onde et w la
dimension transverse du faisceau).

Nous considérons une onde de fréquence angulaire w se propageant suivant €,. La variation
de I'amplitude suivant z, y et z est faible sur une longueur d’onde \. L’onde est polarisée
rectilignement (approximativement) suivant « ( @ - €, = 0). En notation complexe, le champ
électrique vaut :

) E = Re (E(aj,y, z) exp [—iwt]) i, (1.399)

E(z,y, z) est une grandeur complexe. L’équation de propagation pour le champ (équation
de Helmholtz) donne :

AE(z,y, 2)id + K*E(x,y, 2)i = 0, (1.400)

k est le nombre d’onde : k£ =% = 27” On cherche un mode propre de propagation tel que

z = 0 soit un plan d’onde et la densité d’énergie pour z fixé tende vers zéro quand x et y

(¢}
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tendent vers +o00. L’onde étant proche d’'une onde plane, le champ électrique est mis sous
la forme :

E(x,y,2z) = f(x,y,2) exp[ikz]. (1.401)
Dans I’équation de Helmholtz, ceci donne
0? o? 0? 0
/ + / + / + Zik—f =0. (1.402)

ox?  0y? 022 0z
Pour simplifier la résolution de ce probléme, on utilise le fait que 'amplitude varie peu
2
suivant z pour négliger le terme % (approximation des petits angles). L’équation de prop-
agation devient :

*f  0*f of
— 4+ —=+ k= =0. 1.403
0x? + 0y? L 0z ( )
Nous nous plagons dans le cas d’'une symétrie de révolution autour de ’axe Oz. Nous
allons chercher une solution de la forme:

flz,y,2) = Aeik(ﬁﬂﬂ)/(2q(z))eip(z), (1.404)

avec A réel positif et ¢(z) et p(z) complexes (la partie réelle de i/q(z) doit étre négative).
Les deux précédentes équations donnent :

K, 5 [dq dp i
?(x +y)(a—1 — 2k i =0 (1.405)
D’oti on obtient : p
£:1:q(2)2q0+z (1.406)
dp 1
— == 1.407
g (1.407)

On impose que z = 0 soit un plan d’onde, la phase du champ doit donc étre indépendante
de z et de y pour z = 0. Donc ¢y doit étre un imaginaire pur. On pose :
ik 1

—5

— = 1.408
- (1.408)

wp est la demi-largeur de la gaussienne en z = 0 (& une distance wy de 1’axe, I'intensité est
réduite de 2/e?). L’équation précédente donne :

. 2
B = —”;”0 — —izn. (1.409)

k = 2{, A est la longueur d’onde, zz = nng est appelée longueur de Rayleigh. L’équation
1.406 donne :
q(z) = —izr+ 2. (1.410)
Soit R(z) et w(z) tels que :

(1.411)
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w (t) est la demi-largeur de la gaussienne dans le plan z = ¢ et la signification de R(z)
apparaitra plus loin. Notons que R(0) = co. Nous avons :

1 . A Z+ iZR
= 1.412
R(2) e (z) 22423 ( )
soit :
2
R(z)=z+& (1.413)
z
et :
A 22
w? (z) = =25 (1 + 22>
R
52
w(z) =woq 1+ g (414)
R

On vérifie que w (z) est minimum en z = 0. z = 0 correspond & un point de focalisation ou

d’étranglement du faisceau, qui est appelé col du faisceau (waist en anglais). Les équations
1.407 et 1.410 donnent :

dp . z N 7
— =
dz 22422 20 (1+2%2/23)

p(z) = p(0) =i B In (Zﬂ I (_R)

soit :
2
() — B eidle)
22 + 2%
¢ (z) = ¢, — arctan (i) :
ZR
La partie complexe de p (0) revient a changer la valeur de amplitude A. Finalement :
E([L’, Y, Z) _ ﬂeikz—&-ik(ﬁ—o—ﬁ)/ﬂﬂz)e—(m2+y2)/w2(z). (1.415)
1+ (Z'/Z’R)2
et :
— A _(1,2+ 2)/11)2(2)
E(z,y,2) = ————¢ Y X (1.416)
1+ (Z/ZR)2

X COS [k'z +k (2* + %) /2R (2) — wt — ¢, + arctan (;)] u (1.417)
R

Les deux équations précédentes représentent le mode fondamental Gaussien de propaga-
tion dans le vide. Quand |z| > z,:
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e ¢(z) ~ +m/2. Ceci donne un déphasage de 7 lorsqu’on traverse un point focal

~ —— = f. On retrouve un faisceau géométrique convergent ou divergent .

L’approximation des faibles angles n’est donc valable que si %wo < 1.

e R(z)~z. /2 + a2+ 92 = 2+ (22 +y?) /2R (2). Les surfaces d’onde sont donc des
sphéres de rayon R (z). R(z) est le rayon de courbure des surfaces d’onde (c’est en
accord avec R (0) = 00).

En |z| = 2, w (2) = V2w, lintensité sur 'axe en |z| = 2 est réduite d’un facteur

deux par rapport a l'intensité maximale dans le plan focal.

A.2 Modes Hermite-Gauss

Pour simplifier 1’écriture, nous allons ici utiliser les unités atomiques (A = m, = e = 1).
Définissons w (2) tel que w? = 2/w (2), v (2) = k/2R (2) et 7 = z/k. L’équation 1.403 peut
s’écrire :

.0 1
4 (xava) = __AL90 (fE,y,T) ) (2418)
or 2

A, est le Laplacien dans l'espace & deux dimensions (z,y). On reconnait ci-dessus
I'équation de Schrédinger dépendante du temps (ESDT) dans lespace libre. La solution
que nous avons trouvée en 1.415 peut se mettre sous la forme :

E(z,y,2) = aguo (v) uo (y) exp [i (v (22 + y2) + T — ¢go (1))] (2.419)

ug est le mode fondamental d’un oscillateur harmonique de pulsation w. On reconnait ci-
dessus, a un terme de phase prés, ’état cohérent Gaussien qui est bien solution de 'ESDT
dans V’espace libre [61] ayant une impulsion nulle dans le plan (z,y) (puisqu’il reste centré
sur 'axe z. Le terme «y est lié¢ a la variation de w avec z. En suivant la référence [61], on
peut généraliser ’équation 2.419 en incluant les états excités Hermite Gaussien :

E(x,y,z Z Ay () U, (y) exp [z (7 (:E2 + yz) + kz — ¢y, (z))] , (2.420)
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uk (6) = (%)1/4 I (X = e exp [~X2/2] (2.421)
H;, (X)

he (X) = ’“2%! (2.422)

G (2) = (I +m+1)tan™ {i] , (2.423)

Hy, représente un polynéome d’Hermite et hj, un polynéome d’Hermite normalisé. L’ensemble
de uy forme une base orthonormée, ce qui veut dire que toute fonction (continue dérivable
et de carré sommable dans le plan) peut s’écrire comme 2.420 en choisissant arbitrairement
w et la position du plan focal. Ainsi, par exemple & partir d’'un détecteur de front d’onde,
on peut utiliser 2.420 pour déterminer le champ partout dans I’espace sans avoir a connaitre
précisément la position du plan focal.

A.3 Modes Laguerre-(Gauss

Le calcul fait ci-dessus s’applique également dans une géométrie (p, z,#), souvent mieux
adaptée au cas d’un faisceau se propageant le long de 'axe z. L’avantage des modes de
Laguerre est de pouvoir prendre en compte la symétrie cylindrique :

A.3.1 Symétrie cylindrique

L’amplitude du champ est indépendante de 6, ’équation 2.420 devient :

E(p,z) = > B (p)exp[i (kp*/2R(2) + kz — ¥, (2))] (3.424)
wip) = 21 (%) exp [~ Ju?] (3.425)
VY, (2) = (21+1)tan"'(2/2g), (3.426)

L; étant un polyndéme de Laguerre, les u; (p) sont normalisés par :

/0 " w1 (9) tm (9) pp = G1rm (3.427)
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A.3.2 Cas général

La dépendance en 6 est introduite en faisant appel aux polynéomes de Laguerre généralisés

E(p,2,0) = Y Buytuem (p.0)exp [i (kp*/2R(2) + kz — by, (2))] (3.428)

£,m=0

wim (p,0) = [%‘ ' 5 /(mL;@!L,ﬁ (%) exp [—5}—22 - we} , (3.429)

LY est un polynoéme de Laguerre généralisé et les uy, (p,0) forment une base orthonor-
mée. De la méme fagon que les HG, les LG peuvent étre utilisés pour calculer le champ
dans tout ’espace connaissant sa valeur (complexe) dans un plan perpendiculaire a I'axe de
propagation.
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