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Introduction

Introduction

La production de sources de rayonnement cohérent Ktéves et intenses a fait
des progres importants ces quinze dernieres an@stte thématique a longtemps été
guidée par la communauté des physiciens travaibaet les lasers a haute intensité.
Toutefois, les projets récents de lasers a élestidmes X ont conduit a ce que la
communauté des synchrotrons joue désormais undglgremier plan. Les machines en
préparation devraient permettre d’atteindre deBahdes crétes de plusieurs ordres de
grandeur, plus importantes que les sources X plassiques, et ainsi permettre
I'’émergence de nouvelles voies de recherche jusgué&sent inexplorées, dans des
domaines aussi variés que I'environnement, la gield’optique non-linéaire, la chimie et
la création d’états exotiques de la matiére. Tauigefe colt élevé de ces installations et
leur accés restreint montre qu’il est toujours séa&e d’explorer des possibilités de
développements de sources X cohérentes « altegsatimoins colteuses, plus compactes
et de performances voisines. Dans la gamme de éomgilionde (1-50 nm) qui va nous
intéresser tout au long de ce manuscrit, nous pwudistinguer a I'heure actuelle trois
axes de recherche bien spécifiques : les lasdectiahs libres X, les harmoniques d'ordre
élevé et les lasers XUV.

Les travaux réalisés dans le cadre de cette @igseErivent dans ce contexte et
visent a étudier une nouvelle géométrie de las&I¥ Xspirée des lasers de puissance
développés dans linfrarouge. Cette géométrie, istatd en un injecteur (une source
d’harmoniques d’ordre élevé) couplé a un ampli@oat(plasma créé par laser), est une
chaine laser de puissance dans la gamme XUV. Gamschproposé par T. Ditmire en
1995, a été démontré en 2004 au Laboratoire d'Oetidppliguée [1] avec un
amplificateur plasma créé par l'interaction d’'usdeaintense et d’'un milieu gazeux [2].

Cette thése s’inscrit dans la continuité de ceaitaan tentant d’aborder différents aspects
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liés, non seulement a une meilleure compréhensgsnprocessus physiques impliqués,
mais aussi a la caractérisation spatio-temporelleedtype de source.

Le laser XUV que jappellerai tout au long de cavail « Laser XUV injecté » est
produit par I'injection d’harmonique d’ordre éled@ns un plasma de krypton créé par OFI

(Optical Field Generation) qui émet a une longuwéande de 32,8 nm.

Ce document est divisé en 5 chapitres dont lecbigjesont décrits ci-dessous.

— Le chapitre 1 est consacré a une présentation des différenteseso XUV
cohérentes. Je commencerai par une présentationinciec des trois
principales sources existantes que sont le rayoenenes lasers a électrons
libres, le rayonnement d’harmoniques d’ordre élev@&émission laser XUV.
Dans un second temps je présenterai un panoranéaadjéie I'état de I'art des
lasers XUV.

— Le chapitre 2 présente la physique des harmoniques et des arapdifirs
XUV collisionnels pompés par laser femtosecondeudNoous intéresserons
aussi a la spécificité de I'amplification d’harmgue dans un amplificateur
plasma de krypton nickeloide. De plus, les diff6emdes numériques utilisés

au cours de cette thése seront introduits danbagatce.

— Le chapitre 3 est consacré a la description du dispositif expéntad des
expériences d’injection d’harmonique dans un prerteenps. Ensuite, nous
étudierons l'influence de différents parametrels, qeie la densité atomique, la
longueur du milieu amplificateur et la polarisatidn laser de pompe sur le

signal amplifié a 32,8 nm.

— Le chapitre 4fera I'objet d’'une étude sur les propriétés spetdroporelles du
laser XUV injecté. Cette étude a pour but de medareohérence temporelle
du rayonnement amplifié afin d’en déduire sa largepectrale et de la

comparer a ce que nous pouvons attendre en limikodrier.

— Le chapitre 5 traite des propriétés spatiales de la source. poésenterons
différentes mesures de la distribution d’énergidaisceau injecté. Nous nous
intéresserons aussi a l'influence de cette géométjecteur-amplificateur sur

la cohérence spatiale et le front d’'onde du rayorerg laser.










Chapitre 1 : Présentation générale des sources XUV

Chapitre 1 : Présentation générale des

sources XUV

Dans ce chapitre, nous présenterons les différemiesces de rayonnement XUV
cohérent afin de comprendre le contexte sciengfiqui a conduit les études réalisées
pendant cette these. Nous insisterons d’avantagéesulifféerents types de lasers XUV

existants.

1.1 Les lasers a électrons libres

Le « Laser a Electrons Libres » (LEL) [3, 4], owmslyrotron de quatrieme génération
se distingue du laser traditionnel par son milimpkficateur. Celui-ci est composé d’'une
suite de paquets d’électrons relativistes prodpés un accélérateur de particules. Les
électrons arrivent ensuite dans une structure ntiagreépériodique permanente appelée «
onduleur ». Sous l'effet du champ magnétique, dqué&rent une vitesse transverse et
émettent alors spontanément un rayonnement appgténmement synchrotron. Durant
l'interaction entre le faisceau d'électrons et d®rélectromagnétique ainsi obtenue, le
paquet d’électrons est modulé longitudinalementfad®n a mettre en phase les trains
d’'onde émis par chaque électron, créant ainsi lémmce de la source. L'échange
d’énergie s’accompagne finalement d’une amplifmatonduisant a I'effet laser.

L'intérét du LEL réside dans le fait que toutegoeur d'onde peut étre, en principe,
amplifiée, contrairement aux lasers traditionnedatda longueur d'onde est fixée par les
niveaux atomiques du milieu amplificateur. Un téspositif présente donc I'avantage
d’offrir une large accordabilité en longueur d'ontdgiquement de une a deux décades
avec une méme installation et la possibilité diattee des longueurs d’onde allant de
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I'infrarouge aux rayons X, performances difficilembe réalisables avec un laser
traditionnel. Le LEL permet aussi de produire dee® puissances crétes, des impulsions
femtosecondes avec des taux de répétition vargd.HL est donc un outil remarquable
pour réaliser un grand nombre d’expériences dassddenaines tres variés, tels que,
I'étude des cinétiques rapides et des phénomeneslinéaires. La largeur spectrale
relative, de l'ordre de 0a 10% permet de réaliser des expériences de spectiescop
linéaire.

L'inconvénient majeur d'un LEL réside dans son ptiga taille. En effet, il nécessite
l'installation d'un accélérateur de particules, ddimdages de protection contre les
rayonnements ionisants, des salles aménagées pasurutilisateurs et fonctionne
entierement sous vide; sa mise en place en lali@aten est rendue que plus difficile. De
plus, le gain du processus d’amplification étantersement proportionnel au cube de
I'énergie des électrons, I'obtention de l'effetdagprésente plus de difficultés dans le
domaine de l'ultra violet et encore davantage dardomaine des X que pour les grandes

longueurs d’onde.

"\ Arrétoir
d'électrons

Onduleur

V> laser

r}p

Cavité optique

Figure 1.1 : Configuration Oscillateur. Coupe ldndinale. Vue de c6té (tiré de la thése de
G. Lambert).

Les premiers LELs furent constitués d'un uniqueutewt placé dans une cavité
optique, configuration dite en « oscillateur » (kg 1.1 [5]). Les capacités d'extension de
ces LELs aux domaines VUV (« ultraviolet a videet)X sont limitées par le fait qu'il
n'existe pas de matériau convenable pour les rsimér la cavité optigue dans ces plages
spectrales de rayonnement. Plusieurs voies sontlbrhent explorées avec des LELs
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dépourvus de cavité optique ou I'amplification a@& €n un seul passage comme le mode
« SASE » (Self Amplified Spontaneous Emission) [6jgure 1.2 [5]). Bien que le
rayonnement SASE fournisse un faisceau de photentuminosité tres intense, ainsi
gu'un haut degré de cohérence transverse, sesigiggde cohérence temporelle sont
limitées. En effet, en régime de SASE, la génénatiio bruit de rayonnement synchrotron
induit une mise en paquets qui intervient aléato@et, a différentes positions du paquet ;
les profils temporel et spectral de la lumiere ray@e sont composés d’une série de sous

structures en pics appelés « spikes » et présatitenortantes fluctuations statistiques.

Figure 1.2 : Configuration SASE. Coupe longitudinalue de coté.

En 2006, I'installation FLASH a fourni un rayonnam&ASE de 70 uJ a 13,7 nm
[7]. Trés récemment une longueur d’onde de 6,5 Bimal méme été atteinte ce qui
constitue un pas trés important vers 'obtentiomndaser a rayons X dans la « fenétre de
l'eau » (2,2 nm a 4,4 nm).

De nombreux autres projets de LELs, ayant pourdeugénérer du rayonnement
SASE sont actuellement en construction : dans haailtee VUV, SPARC [9] (Sorgente
Pulsata e Amplificata di Radiazione Coerente) afieltet dans le domaine X, le XFEL
japonais a SPring-8 [10], le XFEL européen a DE$XY],[et LCLS (Linac Coherent Light

Source) aux Etats-Unis [12] qui devrait produirerayonnement des 2009.
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1.2 Les effets non linéaires : le rayonnement harmonicg

Les effets non linéaires permettent de convertirayonnement de fréquenceeen
un rayonnement de fréquence multipleudplus élevée : &, 3, ..., no. Pour obtenir un
rayonnement dans la gamme de I'’XUV, la méthodella généralement utilisée est de
focaliser une impulsion laser infrarouge femtoseegrintense et polarisée linéairement
dans un gaz rare ou sur une cible solide. Le chdumipser est tel qu’il ionise la cible par
effet tunnel. L’électron issu de cette ionisati@upse recombiner de facon radiative a son
ion parent qui émet un photon trés énergétiquen@ebreuses études ont été réalisées ces
dernieres années sur la génération d’harmoniqu@s 1J4]. Certaines harmoniques ont
méme atteintes la gamme spectrale dite de la fedétt'eau (2,2-4,4 nm) [15]. Mais pour
ces courtes longueurs d’onde le rendement de csiovereste pour I'instant assez faible.
Les harmoniques d’ordre élevé sont néanmoins opdiesi pour des longueurs d’ondes
comprises entre 40 nm et 15 nm. Sur cette plagerdgieur d’onde, nous observons un
large plateau sur lequel l'intensité des harmorsqueste quasi constante. Une des
propriétés remarquables des harmoniques d’ordreéékst gu’elles conservent les
propriétés de cohérence et de polarisation dedecedaser [16]. Le faisceau harmonique
est donc polarisé et peut posséder une cohéremtialepélevée et un front d’'onde de
qualité. De plus, la durée d’'impulsion du faisceamimonique est trés bréve, de I'ordre de
guelques femtosecondes. La physique des harmondtjaetre élevé générées dans des
gaz sera développée dans le chapitre 2.2.

En focalisant un laser intense a la surface daibke solide, il est aussi possible de
générer des harmoniques d'ordre élevé d'un laskarouge. Ces harmoniques sont
produites dans la direction spéculaire du laseainfige par réflexion non-linéaire sur un
plasma a fort gradient de densité. Une interpiatatie ce processus peut étre la suivante :
le champ laser produit une oscillation de la dénsiitique du plasma formé donnant lieu a
une modulation de phase du faisceau réfléchi [A7]a différence des harmoniques
produites dans les gaz, des harmoniques pairagpeires sont produites et leur génération
est trés sensible au gradient de densité électrerily plasma produit. Des expériences
récentes montrent que ce processus peut avoirrandeyefficacité et peut donner lieu a la
production d’'un faisceau cohérent XUV de 1 a 1@ads la gamme de 30-40 nm [18]. Un
excellent contraste temporel de la chaine lasarstRabsolument nécessaire ce qui impose

I'utilisation de dispositifs tels que des miroirplasma [19].
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1.3 Les lasers dans le domaine XUV

Le principe de fonctionnement des lasers dans eadtte de I'’XUV repose, comme
celui des lasers émettant dans le visible et danfalouge, sur une inversion de
population. Ici, elle aura lieu entre deux niveaxcités d’'un ion d’'un plasma créé par
laser. Ainsi, le plasma va émettre en amplifiamt gmpre rayonnement. Nous disons alors
que ce type de source fonctionne en régime d'aioalibn (par émission stimulée) de
I'émission spontanée. Ce régime plus courammenel@#SE pour « amplification of
spontaneous émission est historiquement le mode de fonctionnement dssr$ XUV
pompés par laser. Dans ce manuscrit, nous cons&ldeoplasma créé en inversion de
population, non pas comme la source elle-méme, g@sme un amplificateur XUV,
comme nous en trouvons sur les chaines lasersiskapae dans la gamme infrarouge. Cet
amplificateur aura pour mission d’amplifier, norspason propre bruit » comme c’est le
cas en mode ASE, mais une source cohérente extigened’injection » qui sera ici une

source d’harmonique d’ordre éleve.

Avant de rentrer dans le détail, nous présentdemdifférents schémas d’inversion
de population dans les plasma-lasers qui ont peaxprimentalement d’obtenir des
inversions de population dans le domaine XUV. Besuious présenterons brievement un
état de l'art des différents lasers XUV collisiolméonctionnant en mode ASE, sans
rentrer dans le détail sur la physique de ces ssugei sera présentée dans le chapitre

suivant.

1.3.1 Mécanisme de pompage

1.3.1.1 Schéma par recombinaison

Le schéma par recombinaison, proposé en 1964 §2€4 le premier schéma laser
XUV a étre étudié de facon intensive [21, 22, 28, Re schéma du principe de pompage
par recombinaison est présenté sur la Figure 1i@éd de base est de créer un plasma
suffisamment froid et dense pour que des processuBois corps dominent la

recombinaison et peuplent fortement les niveauxéseprs de l'ion considéré. Dans ces
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conditions, l'inversion de population est crééedaen la cascade radiative collisionnelle

qui suit la recombinaison. Les taux de recombimaigotrois corps variant comme
3
R O N%, ou Te et Ne sont respectivement la température et la denkatérénique,
e

l'obtention d'un plasma de faible température etfalée densité électronique est la
condition nécessaire a la réalisation d'une imptetanversion de population. L'effet laser
se produit pour des transitions du tylie= 1 etAn = 2 dans les ions de Z légers{(& <

17) possédant un électron en sous-couche extémar(ioide ou hydrogénoide).

Une des approches consiste a créer un plasma gaudinteraction d’une
impulsion laser et d'une cible massive. C'est pahda phase de refroidissement
adiabatique du plasma que se produit I'inversiopajgulation. Pour refroidir le plasma il
suffit de le laisser se détendre dans tout I'espataxpérience la plus probante a été
réalisée a l'aide d'un laser femtosecondes. Ilis’dqun laser XUV dit Optical Field
lonization (OFI) pour ionisation par champ, en rabaison réalisée sur la raie JLgu
lithium hydrogénoide & 13,5 nm. Un gain de 20'@rété mesuré sur une colonne de 2 mm
[25]. Cependant, le chauffage des électrons paeffiets non linéaires limite pour l'instant

I'efficacité de ce schéma [26].

Méme si le schéma de pompage par recombinaisoraitlg@@rmettre d’atteindre des
longueurs d’onde inférieures a 1 nm, les produdim-tpngueur mesurés restent faibles.
C’est pour cette raison que les recherches se tsomhées vers un autre schéma de

pompage plus prometteur : le schéma par pompatisi@ohel.
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Recombinaison
a trois corps

Niveau fondamental de I'état d’ionisation supérieure

Cascade
l collisionnelle

radiative
Niveau supérieur de
laser X
Niveau inférieur de la A 4
transition -
Transition
Radiative rapide

Niveau fondamental de l'ion lasant

Figure 1.3 : Principe du schéma de pompage pamigioaison.

1.3.1.2 Schéma collisionnel

Ce schéma a été proposé en 1975 [27] et il a ftlendre les travaux de D.
Matthewset al.en 1985 pour observer une forte amplification [2&] principe est illustré
sur la Figure 1.4. Certains niveaux excités den ll@msant sont peuplés par excitations
collisionnelles, a partir du niveau fondamental gst ici le réservoir de population. La
désexcitation du niveau supérieur de la transiiens le niveau fondamental est interdite,
alors que celle du niveau inférieur de la transitters le fondamental est tres probable. En

conséquence, une inversion de population peubétenue entre ces niveaux.
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Niveau fondamental de I'état d’ionisation supérieure

Transition
laser X
Excitation Niveau inférieur de la
collisionnelle transition
Transition

Radiative rapide

X

Niveau fondamental de I'ion lasant

Figure 1.4 : Principe du schéma de pompage cailigb

L’énergie moyenne des électrons libres doit étmesaure ou égale a I'énergie du niveau
supérieur pour réaliser le pompage des électrondiale vers le niveau supérieur.

Egalement, plus la température et la densité éleicue seront élevées, plus la probabilité
de collisions sera élevée et plus le processusodgage sera efficace ; la probabilité de
collision entre les ions et les électrons pour éegbement du niveau supérieur pouvant

s'écrire :

n E
P.0— exr{——excj
KT, KT,
ou T est la température électrique du plasma &t EEnergie d’excitation du niveau

fondamental de 'ion au niveau excité.

Les ions néonoides et nickeloides mais aussi paflexdides ont montré des possibilités
pour le schéma collisionnel. En effet, les ionsnuoddes et nickeloides, possédant des
couches et des sous-couches complétes, sontadfdesssur une large gamme de densités
et de températures. L’inversion de population sslpira entre les niveaux de la transition
3p-3s pour les ions néonoides, 4p-4d pour les mckseloides et 5p-5d pour les ions
palladiumoides. La gamme spectrale couverte estdrge et s’étale de 3 a 60 nm comme

12
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le montre la Figure 1.5 pour les ions néonoidesoleloides. Il faut souligner que les ions
nickeloides sont mieux adaptés pour atteindre ale gdurtes longueurs d’onde [29].

(o)) b
o o
]

R 0 néonoide (3p-3s)
- + nickelloide (4d-4p)

(o))

o
"y
|

] [
o o

&
g

-
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Longueur d’onde (nm)

thgy

n

-

T T T T 1

20 30 40 50 60 70 80

Numéro atomique

Figure 1.5 : Longueur d’'onde des lasers XUV en fioncdu numéro atomique pour les

ions néonoides (losange) et les ions nickeloidesxjc

1.3.2 Etat de l'art des lasers XUV par excitation collisonnelle

Les premieres expériences sur les lasers XUV omtmgencé sur des installations
lasers a longue durée d’'impulsion (nanosecondes) l&@ers XUV sont plus communément
appeléslasers XUV quasi-stationnaires (QSS)Ce type de laser est produit par la
focalisation d’'un laser infrarouge, d’'une énergeepdusieurs centaines de joules et d’'une
durée d’'impulsion de quelques centaines de picosas) sur une cible solide en une ligne
de quelques centimétres de long (voir Figure L'@mission laser XUV est émise de part
et d’autre des extrémités de la colonne de plasieatype de laser a été utilisé pour de
nombreuses applications [30, 31, 32] et a pernatalhdre la plus courte longueur d’onde

en régime saturé [33]. Pour augmenter les perfocesandes lasers XUV quasi-
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stationnaires, la présence d'une pré-impulsion lds faible énergie peut étre utilisée.
Cette pré-impulsion crée un plasma faiblement @permettant d’obtenir un gradient de
densité électronique plus faible [34] et ainsi aarél I'absorption de I'impulsion
principale et réduit la réfraction du rayonnememp#hfié. Le seul laser XUV QSS en
fonctionnement aujourd’hui est celui du PALS (PmagAsterix Laser System) en
Républiqgue Tchéque. C’est un laser a zinc néormuidémet a 21,2 nm et fonctionne avec
une demi-cavité XUV [35]. Le miroir utilisé pour tte demi-cavité est un miroir
multicouche placé a une extrémité de la colonnpldsema. Cette configuration a permis
d’augmenter considérablement I'énergie du lasersnaissi d’améliorer les qualités
optiques du faisceau [36]. Le laser XUV ainsi obtelélivre quelques mJ par tir pour une
durée d’'impulsion d’environ 100 ps.

Les lasers XUV QSS sont actuellement les source¥ Xohérentes les plus
énergétiques. Cependant, ils nécessitent deslaigint laser de tres grande taille a cause
de I'énergie nécessaire pour créer le plasma. Dg, jlb fonctionnent avec une cadence
tres faible (1 tir toutes les 30 minutes). Avearigrgence des lasers de puissances capable
de délivrer des impulsions bréves ultra-intenss)dsers XUV a pompage transitoire sont

apparus.

Cible solide

Faisceau laser
XuvVv

Faisceau laser
XUV

Impulsions laser

Figure 1.6 : Schéma de principe du laser quaspstaire pompé par laser.
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Le pompage dit «transitoire a permis de réduire sensiblement I'énergie
nécessaire au pompage. Il fonctionne de la marsareante : tout d’abord un laser
possédant une durée d’impulsion longue (quelguesaicees de picosecondes) crée un
plasma contenant des ions néonoides ou nickeldmssiite, une deuxieme impulsion de
durée plus courte (quelques picosecondes) irradiglasma préformé ce qui a pour effet
de chauffer les électrons et entraine par collsibexcitation des électrons du niveau
fondamental vers le niveau supérieur de la tramsitaser. Le laser XUV transitoire fut
proposé en 1963 par Afansiev et Shylyaptsev [3detontré expérimentalement pour la
premiere fois en 1995 par P. Nickles et al. [38].regime de saturation sera atteint trois
ans plus tard dans du germanium néonoide en utilisae onde inhomogéne [39]. En
effet, cette configuration est nécessaire pourlgsghotons émis au début de la colonne
soient amplifiés sur toute la longueur du miliee laser XUV transitoire présente de
nombreux avantages comme celui de ne pas nécebsiteicoup d’énergie (quelques
joules) en comparaison avec les lasers XUV QSS &imet d'utiliser des chaines lasers
de plus petites dimensions avec des cadences dridielevées (autour de 0,1 Hz). Une
des propriétés remarquables de ces lasers estaible durée d’'impulsion ; une durée
d’'impulsion de 2 ps a été mesurée pour un lasesit@re a 13,9 nm dans de l'argent
nickeloide [40, 41].

Plus réecemment ce schéma transitoire a été tra@spo incidence rasante [42].
L’impulsion de pompe est focalis@a ligne dans le pré-plasma avec un angle d’'incelen
tres élevé (i.e. rasard la surfacede la cible). Cet arrangement géométrique permet
d’utiliser la réfraction de I'impulsiortourte dans des régions de densité sous critique et
ainsi d’augmenter le couplage entaepompe et le pré-plasma. Cette technique, tosjour
basée sur le schéma transitoire collisionresf dénommeée GRIP (Grazing Incidence
Pumping) [43, 44].

Les énergies de pompe relativement modestes, m@@ssau fonctionnement de ce
type de lasers XUV, permettent la réalisation thihstions de petites dimensions et
fonctionnant a des cadences allant jusqu’a 10 Hizptdjet de I'Université Paris XI dédié
aux lasers XUV et nommé « LASERIX » est en coursalestruction. Ce laser XUV qui
devrait fonctionner principalement en schéma ttaisi devrait étre fonctionnel en 2009-
2010.
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Le schéma dit d’ionisation par champ ou ORjour « Optical Field lonisation »
fait 'objet de cette thése et nous le décrironssdie détail dans le chapitre suivant. En
deux mots, il repose sur la création d’'une inversie population dans un gaz ionisé par un
faisceau laser de haute intensité (3°M¥.cm?) et de faible durée d’'impulsion (30 fs).
L’ionisation par le champ est possible si le chatgxtrique appliqué par le champ laser
est suffisamment intense pour supprimer la barr@elombienne et ainsi libérer les
électrons. Ce sont ensuite ces mémes électrons, d&sl’ionisation, qui participeront au
pompage collisionnel de la transition laser. C@st1994 que ce schéma d’inversion de
population a été proposé pour trois ions différerdans du Xénon palladiumoide, du
Krypton nickeloide et de I’Argon néonoide [45]. Leagueurs d’'onde et les transitions de

ces différents lasers OFI sont présentées darsdiedu 1-1.

- Longueur
lon Transition
d’'onde
Xénon palladiumoide 5d-5p 41,8 nm
Krypton nickeloide 4d-4p 32,8 nm
Argon néonoide 3p-3s 46,9 nm

Tableau 1-1 : Transitions et longueurs d’onde déérdnts lasers OFI.

Historiquement, c’est le méme groupe de recheqtheobserva pour la premiere
fois une émission laser dans le xénon palladium@i@e Malgré de nombreuses tentatives
a travers le monde, cette expérience n'a pu émdeite que 5 ans plus tard, au LOA ; le
régime de saturation a été atteint pour la prenf@sedans le xénon palladiomoide a 41,8
nm [47] et dans le krypton nickeloide a 32,8 nm.[48

Une grande partie du travail qui a suivi a été eaorée a I'étude des parametres
influents sur la création du milieu amplificatedinsi, il a été mis en évidence le réle
crucial de la propagation du laser de pompe sardation d’'un milieu amplificateur long
et performant. En effet, il devient évident qu@degametre clé est de pouvoir maintenir une

intensité suffisante permettant d’assurer la co@atle I'ion lasant sur la distance la plus
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longue possible. Les qualités amplificatrices caspla dépendent essentiellement, quant a
elles, de la pression du gaz et de la polarisadioaser. Les études menées ont aussi
permis de montrer que les plasmas formés sonttéaisss par un tres fort gagh que ce
type de source peut fonctionner avec une cadend® ddz [49]. D’autres études, basées
sur [l'utilisation de guides d'onde, ont permis diaitre de fagon importante les
dimensions du plasma amplificateur de ce type dersaet, par conséquent, d'améliorer
sensiblement ses performances [50]. Il est a ngter le profil spatial présente des
inhomogénéités qui sont la conséquence d’'une boohérence temporelle mais d’'une
faible cohérence spatiale [41].

Comme nous le verrons par la suite, les ampléioat OFI sont relativement bien
adaptés aux expeériences d’injection d’harmoniqués. sont peu réfractifs et sont
parfaitement synchronisables avec la source haguend’injection qui n’utilise qu’une
petite partie du laser de pompe. Egalement, larpopgion de la source harmonique sur la
zone de gain est parfaitement contrélable.

Finalement, nous ne pouvons pas faire un étatate dur les lasers XUV sans
parler deslasers par décharge capillag: Le plasma est ici obtenu par des décharges
électrigues de plusieurs kA avec un temps de momtéequelques dizaines de
nanosecondes qui ionise un gaz confiné dans utiatepilLe premier laser XUV produit
par décharge électrique dans un plasma a été dénmant J.Rocca en 1994 [51, 52]. Ce
type de laser permet d’atteindre des taux de tdpetires élevés (4 Hz) et délivre des
impulsions de quelques millijoules. Cependant pe tje laser ne délivre, pour le moment,
que des impulsions de longues durées, autour deet reste limité a de grandes longueurs
d’'onde ¢ > 47 nm). Néanmoins, la compacité du systeme deppge, I'importante
énergie par impulsion et la cadence élevée desetirdont un laser XUV tout a fait

remarquable et singulier.

17



Chapitre 1 : Présentation générale des sources XUV

1.4 Les sources XUV injectées par harmonique

Les sources harmoniques, du fait de leur compdeitg briéveté et leurs qualités
spatiales, sont de bonnes candidates pour semjecteurs pour d’autres types de sources
qui fonctionnent sur I'amplification de leur propbeuit (laser-plasma ASE ou LEL en
SASE). Si les motivations ne sont pas compléterenmémes, la technique d’injection
d’harmonique dans les plasma-lasers et dans lesslasélectrons libres est aujourd’hui

devenue incontournable et tend a se généraliséesdifférentes installations.

1.4.1 Injection d’harmonique dans un laser XUV

L’injection d’'un faisceau d’harmoniques d’ordre \edans un plasma de laser
XUV a été proposée et démontrée pour la premiéseeio 1995 [53]. Cette technique est
une analogie directe du schéma « oscillateur-amogiéur » couramment utilisée pour les
chaines laser de forte énergie. Ici, il s’agit d@enbiner la courte durée et les qualités
optiques (polarisation linéaire, cohérences smagaktemporelle élevées et un front d’'onde
de qualité) du faisceau harmonique utilisé en garibjecteur avec les forts gains contenus
dans les plasmas de laser XUV.

L’idée fut reprise au LOA en 2004 [1] et adaptéeurm amplificateur OFI
collisionnel. La source ainsi produite conservedaalités de cohérence, de divergence et
de polarisation du faisceau harmonique injecténetacteur d’amplification de I'ordre de
200 a été mesuré. Par la suite, cette géométtie ad@ptée avec succes aux amplificateurs
plasma en régime transitoire & 32,6 nm et 13,254m45, 56].

Comme nous le montrerons tout au long de ce mahules avantages de cette
méthode et les améliorations de la source qui enudént font que cette géométrie tend a

se généraliser sur toutes les installations vigagtliser des lasers XUV par laser-plasma.
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1.4.2 Injection d’harmoniques dans un LEL

Le succes de l'injection d’harmoniques sur plasaset a fortement inspiré et
motivé la transposition de ce schéma sur le LELeftet, 'émission des LELs, bien que
présentant de fortes brillances, ne possede quiohérence longitudinale partielle. Les
profils temporel et spectral sont composés d'unie sde pics, appelés « spikes » qui
présentent d'importantes fluctuations. L'injectidans un LELde la 5™ harmonique (160
nm) d'un laser Ti: Sa (800 nm, 10 Hz, 100 fs) piteldans une cellule de gaz a montré
une forte amplification cohérente. Ce phénomenectapelaire s’accompagne de la
génération d’Harmoniques Non Linéaires LELs (HNhjenses et cohérentes a 54 nm et
32 nm [5]. L'expérience a été realisée sur le pyp® de I'accélérateur SCSS (source
SASE compacte de SPring-8, Japon). Cette instatlast principalement constituée d'un
canon a électrons a cathode thermo-ionique, d’'WWAQ et d’'un onduleur sous vide (2
sections de 4,5 m de long), sur lequel la sourderes harmonique est superposée
transversalement, spectralement et temporellemeat la faisceau d’électrons (150 MeV,
10 Hz, 1 ps). Avec une seule section d’onduleuray®nnement a 160 nm en mode injecté
atteint une intensité de trois ordres de grandepérseure a celle obtenue sans injection, et
présente une distribution spectrale quasi-Gaussidda plus, la longueur de saturation du
LEL est deux fois plus courte. Vu le faible nivealinjection requis, une telle
amplification couplée a des schémas HNL permetttaitgénérer des rayonnements X

totalement cohérents jusqu’a la « fenétre de I3eau
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Chapitre 2 : Physique des lasers XUV

OFI en mode injecte

Ce chapitre a pour but de présenter les basesgplegspour la réalisation d’'un
laser XUV OFI en mode injecté. Dans un premier t®mpous nous intéresserons a
I'interaction laser-gaz en champ fort avant de iWédes processus impliqués dans la
génération d’harmoniques d’ordre éleveé et les pétgs de ce type de source. Ensuite,
nous décrirons comment fonctionne I'amplificateukrgpton nickeloide a 32,8 nm en
appuyant sur les spécificités propres au schénfaklitNous en profiterons pour présenter

les différents codes numériques utilisés pour gxpli les résultats expérimentaux.

2.1 Interaction laser-gaz en champ fort

2.1.1 Atomes en champ intense

La production des sources XUV que nous décrircamssdce manuscrit est le
résultatde l'interaction d’un faisceau laser intense aveanilieu gazeux.
Le champ coulombien « vu » par I'électron d’un agodthydrogéne sur I'état fondamental
est approximativement égal & 5Mcm. La relation entre I'intensité laser et leantp

électrique dans le cas d’'une polarisation linégiéerit :

1
= E‘socE2 (1)

ou &, est la permittivité du vide et c la vitesse deutaiere.
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Le champ coulombien dans un atome d’hydrogéne smoral alors a un éclairement de
3,5.10° W.cm® Cette valeur est souvent considérée comme «&umitomique

d’intensité ».

Avec le développement des lasers de haute puisderemaine de la physique en champ
fort a rapidement évolué et il est maintenant gmssi’exposer des atomes a des champs
électromagnétique laser qui sont bien au dessushdesps coulombiens des atomes eux-
mémes. Dans la région ou le champ laser est cobilpaaa champ de liaison des électrons
dans les atomes, de nombreux phénomeénes influat¢sprocessus d’ionisation ont été
étudiés de facon intensive. Les sources XUV étgddsns ce manuscrit étant produites
dans des milieux gazeux ionisés par les laserssat nous nous attacherons dans une

premiere partie a décrire les processus d’ionisatipliqués.

2.1.2 lonisation

2.1.2.1 Les différents types d’ionisation

Selon I'éclairement du laser, trois différents typde meécanismes d’ionisation
peuvent se produire : lionisation multiphotoniquBipnisation par effet tunnel et

I'ionisation par suppression de barriere.

Pour un éclairement relativement faible (typiquemieriérieur a 16° Wicn?),
I'ionisation multiphotonique prédomine [57]. Ce processus, illustré sur la gl se
réalise si 'atome ou I'ion absorbe simultanémeminombre suffisant de photons pour lui
permettre d’acquérir une énergie égale a son @némiliaison. Le taux d’ionisation sera

alors proportionnel a I'intensité du laser.
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A* } Energie

A cinétique

Energie de liaison

A A

Figure 2.1: Représentation schématique de lidimisamultiphotonique d’'un atome en

absorbant sept photons.

L’ionisation par effet tunnel est prédominante pour des éclairements supé@elds
W/cn?. La barriére de potentiel & franchir pour ionikatome est abaissée par le champ
électromagnétique du laser infra-rouge (voir Figle). Cette barriere peut étre
suffisamment basse au moment du maximum de l'inulpour que la probabilité de
franchir cette barriere par effet tunnel devienm& mulle. Deux conditions sont donc
nécessaires pour I'ionisation par effet tunnelfailt un fort éclairement pour perturber le
potentiel de I'atome ainsi qu’un temps de travedgéélectron suffisamment court devant
la période de I'oscillation laser.

Ve b potentiel du (c)
(@) (b) Ve champ du laser  \ Ve
\
r \
~ N r \\ r
o \
» \’\\ i \\ 4

Potentiel attracte
du noyau

Figure 2.2: Variation du potentiel liant I'électrégnson atome sous l'effet du champ du
laser. (a) au repos : pas de champ appliqué domni& I'électron est piégé dans un puit de
potentiel. (b) ionisation tunnel : I'électron frdnitcla barriere de potentiel. (¢) Suppression
de la barriere : I'électron n’est soumis a aucutepiiel de I'atome et se trouve dans le

continuum.
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Pour des éclairements encore plus importants, dephdu laser est bien plus élevé
qgue le champ qui lie I'électron au noyau. L'élentisera ionisé extrémement facilement.
Nous parlons ici duégime de suppression de barrier@u encore modele BSI « Barrier
Suppression lonisation ». L’éclairement nécesgaig supprimer la barriere de potentiel
se calcule avec I'équation suivante, selon que $oih en polarisation circulaire (Cir) ou

linéaire (Lin) :

s =A'Z—E w/ent] @

Avec A = 3,8.18 pour une polarisation linéaire et A=8%xbur une polarisation circulaire.

ou I est I'éclairement de suppression de barriégele potentiel d'ionisation, exprimé

en eV, de I'atome considére et Z la charge de kibtenu.

A partir de cette équation et des potentiels ddation calculés (Tableau 2-1) pour le
xénon et le krypton, nous présentons sur la FiguBd'éclairement nécessaire pour obtenir
les différents degrés d’ionisation des deux gazyiss la dixieme ionisation. Dans le
contexte qui nous intéresse ici, c'est-a-dire ientsuit fois le krypton, il faut a la fois un
éclairement laser de l'ordre de 1,36710V.cmi? et une polarisation circulaire. Nous
expliquerons par la suite I'influence de la polatisn du laser de pompe sur la création du
milieu amplificateur.

Egalement, nous observons dans les deux cas, unddogensité important entre
la huitiéme et la neuvieme ionisation, ce qui illasbien la relative stabilité des ions
lasants que nous souhaitons produire. En effete €ittensité nécessaire pour ioniser huit
fois le xénon ou le krypton et celle pour atteinidreeuvieme ionisation, il existe au moins
un facteur 5 pour le xénon et 9 pour le krypton.

Par sa simplicité, le modele BSI constitue une j@egmapproximation permettant
d’estimer I'éclairement nécessaire pour créer wpeee ionique bien définie. Toutefois, il
surestime I'éclairement nécessaire pour atteindredégré d’ionisation voulu et, par
conséquent, I'énergie cinétiqgue des électrons. Neuons que cette énergie dépend de
I'intensité au moment de l'ionisation. Pour obteddés valeurs plus réalistes, il faut donc

calculer les taux d’'ionisation par effet tunnel.
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Etat de charge Kr Xe
1 4p°® 14 | 5p° 12,13
2 4p°> 24,36 | 5p°> 21,21
3 4p* 36,95 | 5p* 32,12
4 4p*® 53 | 5p° 383
5 4p*® 65 | 5p° 51,5
6 4p?t 78 | 5p' 64,2
7 4s? 111 | 5s* 914
8 4st 123 | 5s' 106,6
9 3d™® 2309 | 4d™ 175,22
10 3d° 275 | 4d° 196,2

Tableau 2-1 : Potentiel d’'ionisation (eV) des dirrpiers états d’'ionisation dans le cas du

krypton et du xénon.
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S 1E16 5 .’ 8
IS 4 @
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1E15 2l
E .34
1 =
o®
! ® Krypton
1E14 T . T . T . T . T : " : s
0 50 100 150 200 250 300

Potentiel d'ionisation (eV)

Figure 2.3: Eclairement nécessaire pour obtenidiférents degrés d’ionisation dans le

krypton (rond noir) et le xénon (carré rouge).
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2.1.2.2 Parametre de Keldysh

Le paramétre de Keldysh [58] permet de savoir quel est, parmi l'ionisation
multiphotonique et l'ionisation par effet tunned tégime qui prédomine. Ce paramétre

s'écrit ;
E ©)
y =
2U p
avec
e’E?
Y, = 4mea? @)

ou U, est le potentiel pondéromoteur du laser correspuraléoscillation d’'un électron de
massem, de charge], soumis a un champ électrique E de pulsaticet |, le potentiel de

premiere ionisation du gaz.
Ce parameétre sans dimensignpermet de comparer le potentiel d’ionisation de
I'électron (l,) et le potentiel pondéromoteur du lasep)(&i y >>1, le potentiel atomique

domine le potentiel laser et, par conséquent, iBation sera de nature multiphotonique.

Dans le cas contraire, gt<< , e champ coulombien sera modifié par le champadar

et, dans ce cas, le processus d’ionisation partefi@el sera prédominant.

2.1.2.3 Taux d'ionisation tunnel

Pour mieux comprendre ces différents phénomenesidation, il est important de
calculer les taux d’ionisation. La formule la pkmuvent utilisée pour les gaz rares, tel le
krypton, est celle dite « ADK » pour « Ammosov, @&, Krainov » [59]. Le calcul est
relativement complexe a cause de l'utilisation deeptiels issus de la méthode du défaut
quantique adaptée au cas des atomes lourds. Ladip= des nombres quantiques |,m,n
pouvant varier d’'un auteur a un autre, il est g&gue les taux ADK qui seront utilisés par
la suite sont issus de l'article de DelogteAl. [60]. Ces valeurs corrigées des taux ADK
sont données en polarisation linéaire et surtaatigént la dépendance problématique en

l,m et n. La formule pour calculer ces taux s’éahits :
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* E D2 3
W, = [SNEEZ o - 22 (5)
Tz 8mrZ 3n E
. 7 4e 7%
avec n =—— et D= ” (6)
1/2Ip En

Z est la charge de lion produih* le nombre quantique effectif principal &t est

I'amplitude du champ laser reliée a I'intensité par

E(v/m)=,/ 87107 c I{W/m?) @)

Le passage du taux d’ionisation linéaire a celuiadix d’ionisation circulaire se fait par la
formule suivante :
w, =w, |5 (8)
circ lin 3E
Les taux ADK permettent de calculer la probabidli®nisation d’'un atome soumis a une
impulsion laser de durée et d’'intensité fixées. Egqaations d’évolution des populations

atomiques et ioniques sont données par :

dpo(t) _ -W, (t)o, (t)

dt
PL) - w00, )+ W 0)esf) ©
90— 04w 0.0

W, et p; sont respectivement les taux d’ionisation et lasité ionique d’un atome i fois

ionisé.

L'ionisation est trés rapide pour les plasmas cpagsles impulsions laser femtosecondes.
Quand I'éclairement du laser dépasse® My/cn?, I'ionisation s'effectue sur le front
montant de I'impulsion. La Figure 2.4 nous montedlution de I'état de charge d'un
atome de krypton lors de son interaction avec serld’une durée d’'impulsion de 30 fs (&
mi-hauteur) et un éclairement maximal égal a I.Wo/cnt.
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Figure 2.4 : Evolution de I'état de charge du koypen fonction de I'éclairement du laser
infra rouge.

2.1.3 Influence de la polarisation sur la distribution érergétique des

électrons

Au cours de l'ionisation, I'électron libéré peutgaérir une énergie supérieure a
I'énergie suffisante pour se détacher de l'atom@pdseure a son énergie de liaison).
L’ionisation est alors au dessus du seuil de Iajglos communément appelé « ATl » pour
« Above Threshold lonisation ». L’électron est saurau champ électrique E du laser

infrarouge d’intensité | qui s’écrit pour une pasation quelconque sous la forme :

E = E, cos (a t)x+ B, sin (e )y (10)

avec g, = |2 E,, = |20 %) L-¢) (11)
£,C £,C

¢ correspond a la polarisation du champ= 0 pour une polarisation linéaire gt=  1/2

pour une polarisation circulaire. L’amplitude dwafp peut donc s’écrire comme sulit :

E=E, 3+ (9—2)cod2wt) (12)
En considérant que I'enveloppe temporelle qui géWénpulsion est lentement variable

devant l'oscillation du champ électrique c'est-@djue nous considérong Eomme une
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constante, nous pouvons déterminer la vitesseldesans et donc leur énergie cinétique

en négligeant les effets magnétiques.

e°E?

E.(t)= P (pcog (wt)+ (- @)sin?(wt)) (13)

L’énergie cinétique des électrons s’écrit de deagohs, selon que nous soyons en

polarisation circulaire ou en polarisation linéaire

e’E; .
E.(t)=—=sin’(wt =0 (Polarisation linéaire
()= —sin’(w) ¢=0 ( )
(14)
e’E;
E.(t)= o ¢ = 1/2 (Polarisation circulaire)
4me

Comme le montre I'équation (14), le taux d’ionisatest maximal en polarisation
linéaire, lorsque E(t) est maximal, c’'est a dioed = O [r]. Or, a cet instant, I'énergie
cinétique des électrons est égale a zéro. En rheamn polarisation circulaire, I'énergie
cinétique est presque constante sur tout le cyatigue. kg est fonction du temps, la valeur
de I'énergie cinétique dépend donc du moment dsiation. La Figure 2.5 montre la
distribution en énergie des électrons pour diff&seitats de polarisation calculée pour un
éclairement du laser infrarouge égal &'My/cnf. Cet éclairement permet d’obtenir une
population majoritaire de krypton ionisé 8 fois dda tache focale du faisceau laser.
L’énergie cinétique des électrons ionisés par dffahel est marquée, dans le cas d’'une
polarisation circulaire, par une distribution cong comprise entre 0 et 2000 eV environ.
La distribution autour de ces énergies moyennest rdacunement maxwellienne et la
notion de température perd son sens avec ce typisttibution a plusieurs maxima. Par
ailleurs, la distribution des énergies cinétiquesaspond a celle d’'un plasma figé apres le
passage de I'impulsion. Cependant elle varie peulgret les quelques picosecondes (ps)
qui succéderont a la création du plasma, momentauame nous le verrons par la suite,

les gains seront les plus forts.

Pour favoriser I'excitation collisionnelle de I'étmndamentalS, 3d*°vers le niveau
supérieur’S, 3d® 4d de l'ion lasant Kr IX, il est nécessaire que les &lees aient une
énergie cinétique supérieure a 145 eV (représamérit pointillé noir sur la Figure 2.5).
Or, nous constatons qu’en polarisation linéaire éésctrons ne possedent pas assez
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d’énergie pour permettre le pompage de la tramsltiser. Il est donc indispensable que la
polarisation du laser de pompe soit circulairet tau plus légérement elliptique, pour
favoriser un fort pompage.

|
—Linéaire (0)

/N : néaire
/ .| ——Circulaire (0,5)
! —0,25

- up

=
o

[oe]

Distribution des électrons (1/eV)

/

/

/
;/ / 5

1 10 100 1000

Figure 2.5 : Distribution énergétique des électrpogr différents états de polarisation du

laser calculée pour un éclairement du laser infigeaégal a 16 W/cnt.

2.1.4 Propagation et réfraction d’'un laser intense dans m milieu gazeux

Nous allons commencer par introduire quelques nstiadispensables pour I'étude
d’'un plasma obtenu par la focalisation d’un ladiyus étudierons comment se propage un
faisceau dans le vide puis dans un milieu gazeoxsNinirons par I'étude de la réfraction

qui joue un role important dans la propagation daser dans un plasma.

2.1.4.1 Propagation du faisceau gaussien dans le vide

Considérons un faisceau monochromatique se proptidaeas le vide. La fonction

du champ électriqu& associé a cette onde est une solution de I'équdttdelmholtz :

°E+k%E =0 (15)
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«a _2n . .
avec k =— =——. Pour le cas des lasers, les rayons amplifiés smmtentrés autour de

I'axe qui définit la cavité (Oz). L’'onde est ditanaxiale et s’écrit sous cette forme :

E=U(r,z) €t (16)
L’équation d’'Helmholtz peut s’écrire alors, dansdeére cylindrique, de cette maniére :

{£+Ei+2ikai}u (r.7)=0 )

Une solution de cette équation est dite celle aetes paraboloides et nous pouvons écrire
le champ complexe du faisceau E(r, z) dans le ngaiessien fondamental sous cette

forme :

ou la premiére partie de I'exponentielle exprimamplitude, la deuxiéme et la troisieme
représentent successivement la phase longitudebaseliale. W(z) est la largeur transverse

du faisceau. R(z) est le rayon de courbure du fltartde. Ils sont définis ainsi :

@)=t

Rlz (19)
z

W(z) =W, |1+ (ij (20)

Zg

ou W dit waist est le rayon du faisceau a z = 0, iidefa distance a I'axe pour laquelle
I'amplitude du champ est divisée mesur I'axe. En fait, la diffraction naturelle detide
conduit & une taille non nulle du faisceau au fqgez = 0) contrairement a ce que prévoit
I'optique géométrique (voir Figure 2.6)g£&st la longueur de Rayleigh qui est définie
comme étant la distance de propagation au bowgieelle 1(z) diminue d’un facteur 2rZ
est la longueur caractéristique de variation suivadu rayon et de l'intensité du faisceau
sur l'axe, elle se calcule par la relation suivafigens le cas d'un faisceau non
diaphragmé) :
W,
A

7. = (21)
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Expérimentalement, le faisceau de pompe est gaussieollimaté. Il est focalisé
avec une optigue de focalisation de longueur fotae de diamétre D. Le rayon de la

tache focale est donné par :

122 A f 22
w =22 @2

Figure 2.6 : Evolution du rayon d’un faisceau garsautour du foyer

2.1.4.2 Propagation du faisceau gaussien dans le milieu gam

Afin de décrire la propagation du faisceau lasensdée milieu gazeux, il faut
reprendre les équations de Maxwell dans le cas diilieu homogene (pas d'axe
privilégi€é) en tenant compte du courant induit frmouvement des électrons dans le

plasma. Nous considérons que le milieu global estra et donc de densjté 0.

L’équation de propagation (dite équation inhomog&htkeimholtz) est alors :

10°E _ 9J
T2 42

OE- =2 =422
<oz Hogr

(23)

2

0J _e . NP : .
avecE:—ne(r,z,t)E ot n,(r,zt)est la densité électronique dépendant du temgs et
m

I'intensité du laser el est la permittivité du vide.
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En faisant le changement de \variable suivant=t-z/c, et en posant
E(r,zt)=a(r,zt)é®* ) nous obtenons dans le cas de I'approximatioaxiae et de

I'approximation de I'enveloppe lentement variable :

2
oik| 982078 |, 4-k2leq (24)
0z cor 0z n

C

avec [, le laplacien transverse et est la densité critique du plasma donnée par

m, . : N
n.=——— oum,et e sont respectivement la masse et la charge d’etréte
H, C€

La densité électronique dépend de l'intensité dangh et donc du temps et des
coordonnées spatiales. Cette équation présente @hoterme non linéaire. Les variations
spatiales et temporelles de la densité électrorsquéa I'origine de plusieurs phénomenes
physiques qui modifient la propagation du chammsiague la forme temporelle de
'impulsion laser [61]. Nous nous intéresserons seulement a l'effet spatial sur la

propagation.

2.1.4.3 Réfraction

Lorsque le laser interagit avec le gaz, du faitadlgéométrie de pompage et de la
présence d’'un milieu fortement ionisé, le gradidat densité électronique produit une
variation de l'indice de réfraction dans le plaemigverse a I'axe de propagation.

L'indice de réfraction dans un plasma de densiétdnique (g dépend de la pulsation

propre du plasmax,) et de celle de I'onde incidente)(qui I'a créé. Il est donné par :

a)Z

né = 1_54,_2 (25)
n, e°

avec W =— (26)
P e m
0""%e
n, €

et o = (27)
&My

n. est la densité critique a partir de laquelle goremement ne peut plus se propager. A

partir de ces trois équations, l'indice de réfracts’écrit alors :
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2 ne
n“=1--— (28)

Nous travaillons avec un milieu de densité éledtyom de I'ordre d@.~ 10 cm®.
A partir de I'équation (27), nous pouvons calcukerdensité critique pour le laser de
pompage et celle pour le laser X. Pour le pompagas allons utiliser un laser titane
saphir A =~ 800nm), nous avons dong s 1,75.16" cm®. Pour le laser X dans le xénon
(A = 41,8nm), nous avons A 6,4.13° cm*. Dans les deux cas, €< n (la dispersion de
vitesse de groupe que peut entrainer l'indice dation par rapport au vide est par
conséquent négligeable). Le développement limitépamier ordre de I'équation (28)

donne :

n=1--—= (29)

Cette équation n’est valable que dans le cas dlasn@a homogéne. En réalité,
nous devons prendre en compte I'inhomogénéité dsnph qui dépend principalement de

la distribution spatiale de l'intensité. L'indicee défractionn(r,8,z) dépend alors de la
position r'(r,8,z) du rayon dans le plasma (z est I'axe de propagjatious prenons le
cas simple d’'un profil de densité électronique paligue et nous supposons que sur la
longueur de Rayleigh (zone qui nous intéresselelisité (et donc la densité électronique)
ne dépend pas de z. En prenant la symétrie cydjudri’équation (28) s’écrit alors :

1n,(r)

n(r)=1- >

(30)

C

Plus généralement, la trajectoire d’'un rayon sepggeant dans un milieu
inhomogéne d’indice de réfraction n(x,y,z) peudgéerminer a partir de I'approximation

classique :

d dr, -
—(nh—) =0n(x, Yy, 2z
ds( ds) (xy.2) (31)

ol ds=/(dx)? + (dy)? +(d2)° (32)

En supposant que le profil de densité ne dépendlgysramétre transverse, cette

équation s’écrit alors:

n(r)d—zr _ dn(x)

33
dz? dr (33)
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2.1.4.4 Effet de la réfraction sur la propagation

En se propageant dans un milieu avec un profildite de réfraction minimal sur
I'axe, la vitesse de phase est plus petite sundeds. Cela conduit a une courbure du front
de phase et donc a une divergence du faisceaulasm@ se comporte alors comme une
lentille divergente qui déplace le foyer et augreelat taille w du faisceau comme le
montre la Figure 2.7. Par conséquent, la longueuRalyleigh est plus courte et l'intensité
maximale dans le plan focal diminue. Deux typesréfeaction se présentent alors. Le
premier concerne le faisceau du laser X qui pegibiginer de la région ou le gain est
maximal. Le deuxiéme concerne le faisceau de poepag pendant sa propagation, va
créer, au niveau des pieds du front avant de I'isipn, le gradient de densité qui va le
défocaliser. Comme le montre I'équation (25), détteest moins critique pour les plus
courtes longueurs d’onde. Il est plus importanteex ordres de grandeur pour le faisceau

infrarouge.

Pour évaluer l'effet de la réfraction, Rankihal [62] ont défini la condition décrite
ci-apres. La longueur du plasma au bout de laqualleghase de l'impulsion sur I'axe

change de7r/2 est :

I-D == (34)

Si cette distance est inférieure a la longueur ag@digh alors la réfraction doit étre

prise en considération. A partir de 'équation (B&éus pouvons écrire :

2
n A
_C > 5
N, 21w,

e

(35)

Le waist w, est de I'ordre de 3m. Cette inégalité n’est veérifiée que pour le laser
de pompe a 800 nm. La réfraction du laser X damereas (un milieu dilué de quelques
millimétres de longueur) jouera un role tres limi# revanche, la réfraction du laser de
pompe aura de conséquences néfastes sur la fonmddiomilieu amplificateur. Elle
constitue en effet une limitation majeure pourdenpage longitudinal.
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Figure 2.7 : Réfraction et propagation du lasamaitfuge dans un plasma a fort gradient. Le
faisceau est défocalisé (traits noirs) par rappost position de focalisation dans le vide
(Traits en pointillés bleus).

2.1.4.5 Simulations numériques de la propagation du laserelpompe

Nous venons de voir que la propagation linéainmpulilsions femtosecondes peut
étre décrite de fagcon analytique. L'introducticefféts non-linéaires telle que la dispersion
électronique due a lionisation, ne permet plusrékolution analytique. Par conséquent,
NOUS avons eu recours a une résolution numériqlégqiation de propagation.

Nous avons utilisé pour cela un code de propagatiommé OFI-PROP et
développé par G. Maynard du LPGP [63]. Dans ce dosl@ré des travaux de S. C. Rae
[64] et qui constitue une partie du code COFIXEgaécul du transport du faisceau IR est
utilisé pour déterminer une table d’intensitgdr, z) qui sera utilisée par la suite par un
code collisionnel-radiatif. Le transport du faisgd® étant étroitement lié au processus
d’ionisation par le champ laser, les atomes de thrypdeviennent de plus en plus
ionisés au fur et a mesure que le faisceau laspragmge dans le milieu gazeux. Comme
la probabilité d’ionisation dépend de I'éclaireméaser, le laser interagit avec un plasma
inhomogeéne dans les deux directions (transverdengitudinale). Dans la gamme de
pression considérée ici, les pertes d’énergie duésnisation ont été négligées. De plus,
I'éclairement du laser (dans le plasma) étant iaféra 16° W.cm?, les effets non
linéaires relativistes ont aussi été négliges.
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Dans le code OFI-PROP [65], le transport du laRedans le krypton est calculé
dans I'approximation paraxiale, en géométrie cyiopae, en résolvant I'équation (24).

Le front montant de l'impulsion laser n(r, ) croit avec le temps du fait de
I'ionisation séquentielle des atomes de kryptonsmaiste, dans la gamme de densité
étudiée ici, toujours inférieur a..nL’ionisation est ici considérée dans I'approxiroat
tunnel en utilisant les taux ADK moyennés pour glgcles probabilités d’ionisation [cf §
2.1.2].

Les paramétres d’entrée sont la densité atomigeewaist du faisceau, la
polarisation, la position du point de focalisatidi@clairement maximal et la durée de
'impulsion laser. De plus, il est possible de difiles profils temporel et spatial de

l'impulsion laser.

La Figure 2.8 montre une série de carte d’ionisatialculée par OFI-PROP pour
différentes densités de krypton comprises entré Sembar. L’éclairement maximal du
laser infrarouge est ici de 8 1OV.cm?, la polarisation du laser est circulaire et letasst
focalisé 3,5 mm apres la face d’entrée de la @&INbus observons tres clairement que les
effets de réfraction prennent de I'importance quaads augmentons la densité atomique.
Ceci occasionne un déplacement du foyer vers la téentrée de la cellule de gaz. En
conséguence, la zone amplificatrice, ici en rougecourcit quand nous augmentons la
pression du gaz dans la cellule, laissant la pdagee zone moins ionisée qui peut devenir
absorbante pour le laser a 32,8 nm (37,8 eV). Cattee plasma (ici en bleue) est
essentiellement peuplée d'ions Kr neutrel*'KKr?*, Kr¥*. Compte tenu des potentiels
d’ionisation de ces états de charge présentésldanableau 2-1, ils sont absorbants a la
longueur d’onde qui nous intéresse. Nous tiendconspte de cette zone absorbante quand
nous confronterons les résultats expérimentauxcalexls dans le chapitre suivant.
Cependant, ce code ne permet pas de suivre |'émoliitydrodynamique du plasma en
fonction du temps. Il nous renseigne seulement'&tat du plasma juste aprés le passage
du laser. Comme nous le verrons par la suite, lements de forte amplification se
produisent 3 ps apres la création du plasma et pousons considérer, que dans cette

échelle de temps, I'état du plasma est stationnaire
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Figure 2.8 : Carte d'ionisation calculée par lee@FI-PROP pour différentes densités de

krypton. L’échelle en couleur en bas corresponddagtés d’ionisation.
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2.2 La physique des harmoniques d’ordre élevé

L’étude de la génération d’harmoniques d'ordre é€lelans des gaz rares est
devenue, depuis une quinzaine d’années, un sujgumee linteraction d’impulsions
lasers intenses avec un atome. D'immenses progiteét® réalisés aussi bien sur le plan
théoriqgue qu’expérimental. Ici, nous nous contemterde présenter les bases de la
physique impliquée dans la réalisation de cetterceouNous rappellerons aussi les
propriétés spatiales et temporelles de la sourceseyont utiles a la compréhension des

expériences présentées dans ce manuscrit.

2.2.1 Le principe

Il y a deux aspects a considérer dans la géenérdtlmrmoniques d’ordre élevé.
Tout d’abord, d’'un point de vue microscopique, turse de I'émission est due a la
réponse fortement non linéaire d'un atome soumism &hamp laser intense. Egalement,
d’un point de vue macroscopique, le champ harmanigasuré aux cours des expériences
est la superposition cohérente des champs émimpsiies atomes du milieu générateur.
Ainsi la description théorique de la générationagfhoniques est a la fois le calcul de la
réponse de I'atome unique ainsi que l'accord des@lentre le champ harmonique et la
polarisation induite par le champ laser et I'absorpdu champ harmonique par le gaz lui-

méme.

2.2.1.1 Réponse de I'atome unique

Le rayonnement harmonique provient de l'interacfionement non linéaire entre
un champ laser intense et les atomes d’'un gazwustlide. Ce processus a été démontré
pour la premiere fois en 1969 dans un milieu gagé6% Il existe plusieurs facons de
décrire le phénoméne de génération d’harmoniquasiid élevé mais c’est le modéle dit
« semi classique » qui est le plus souvent utj6gg. Cette description a été proposée par
Corkum et al. en 1993 [68] et généralisée par Letem et al. en 1994 [69] dans le cadre

de la mécanique quantique.
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Ce processus se décompose en trois étapes :

Etape 1 : lonisation par effet tunnel induite par k laser

L’abaissement de la barriére de potentiel au maxirdu champ électrique du laser
permet une probabilité d’ionisation par effet tunmen nulle (voir Figure 2.9). L'électron
issu de l'ionisation entre dans un état du contimavec une vitesse nulle et se trouve prés
du noyau (modele Strong Field Approximation). Cémdmeéne peut se produire deux fois
par cycle optique du fait de l'inversion du senscttamp du laser [59]. Ce qui explique

gue nous observons seulement les harmoniques esi@®.

Potentiel du champ laser

\\ AAV(X)

v

_ e Libération
Potentiel De I'électron
attracteur  ~lp -

du noyau

Franchissement de
la barriére tunnel

Figure 2.9 : Mécanisme d'ionisation par effet turemeprésence d'un fort champ électrique

laser oscillant.

Etape 2 : Accélération dans le continuum par le chap du laser

L'électron libéré est accéléré par le champ lasareeressent pratiguement plus
I'effet du potentiel attracteur du noyau (qui eltrsanégligé dans l'approximation de
champ fort). Il acquiert une énergie cinétique dtmtvaleur dépend de son instant
d'ionisation et de l'instant de sa recombinaisaa.pBbabilité de recombinaison a I'ion
parent s'exprime par la condition de retour dedgettoire au voisinage de l'ion qui dépend

de linstant d'ionisation. En polarisation linéaifélectron est accéléré toujours dans la
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méme direction. Seul le sens de variation du chélegtrique change, ce qui rend possible

un retour au point initial.

Etape 3 : Recombinaison radiative et émission d'uphoton harmonique

Arrivé a proximité du noyau, I'électron a une piaib&é non nulle de se recombiner
a son ion parent en émettant un rayonnement hagueni’énergie de ce rayonnement est
égale a la somme du potentiel d'ionisation deckéde et de son énergie cinétique acquise

pendant son passage dans le continuum.

Ce modéle en trois étapes permet de rendre congsecaractéristiques d’'un spectre
harmonique, c'est-a-dire I'existence d'un plateaivisd’'une coupure vers les ordres
harmoniques élevés. En effet, la loi de coupurpldteau harmonique peut étre expliquée
par le fait que I'énergie maximale acquise par lacttéon est bornée. Ce maximum
correspond a 3,17.Up ou Up, donné par la formulelessous, est le potentiel

pondéromoteur de I'électron dans le champ laser.

U,(ev)=594510" {w/cn?) (36)
L’énergie maximale des harmoniques est la sommeette énergie maximale ajoutée a
I'énergie de liaison de I'atome. Nous en déduid@rsire maximum de la coupure donné

par I'équation suivante:

Npax = (1, + 317 U, )/E,, (37)

Ou |, est le potentiel d'ionisation €, est I'énergie du photon laser (a la pulsation

L’énergie maximale des harmoniques dépend liné@ntme l'intensité laser et dépend du
gaz utilisé. Nous utilisons préférentiellement dag rares pour géenérer des harmoniques
d’ordre élevé car ils ont les plus grands potestikibnisation et sont simples d’utilisation.
Pour notre expérience, nous souhaitions générerhamaonique a la longueur d’onde
adaptée au milieu amplificateur, c’est a dire @832n. Nous avons donc choisi I'argon qui
possede une bonne efficacité de conversion dams gatnme de longueur d’onde (de
I'ordre de 10° pour H25).

Le rayonnement harmonique, une fois émis par lemes, se propage dans le milieu
gazeux. Une bonne efficacité de génération estnabtguand les champs émis par les

dipbles sont en phase les uns avec les autresrdadeqhase). lls peuvent ainsi interférer
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constructivement pour engendrer le champ totaln@abreux effets peuvent influencer le

déphasage, comme la géométrie du faisceau laketaeix d’ionisation.

2.2.1.2 Réponse macroscopique

L’efficacité de conversion des harmoniques d’orélevé dépend aussi fortement de
la réponse macroscopique du milieu générateur. isgion harmonique macroscopique est
optimisée quand I'accord de phase est atteint} éedire quand la difference de phase
entre le champ généré et le champ générateur aghimée au cours de la propagation le

long du milieu générateur. Cet accord de phaseits!éc
Sk =k, ~qk -K (38)
Ou E est le vecteur d'onde du laser fondamenth:,!,est le vecteur d'onde de

I’'harmonique g considérée & correspond au vecteur d’onde associé a la phadgdie
atomique calculée lors de la réponse de I'atomegumi

La focalisation du laser introduit un déphasagamgaque (connu sous le nom de phase

de Gouy) qui cause une modification du vecteur déok [70]. La relation de dispersion

k = n w/c permet d’introduire l'indice du milieu qui dépkme la dispersion atomique,
ainsi que la dispersion électronique.

Enfin, la réabsorption des harmoniques par le miti€nérateur lui-méme peut étre un

facteur limitant I'efficacité de génération desrhaniques [71].

2.2.2 Propriétés des harmoniques d’ordre élevé

Efficacité de génération et gamme spectrale

Comme nous l'indique la loi de coupure, les phottass plus énergétiques sont
produits dans les gaz rares légers. Cependarficéieité de conversion dans les gaz rares
plus lourds est plus importante. Le choix du gazéggteur dépend donc étroitement de la
gamme spectrale d’intérét. A titre illustratif laigékre 2.10 montre trois spectres

harmoniques obtenus avec 3 gaz différents : le ,N&ogon et le xénon. Dans la gamme
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spectrale qui va nous intéresser tout au long demeauscrit, nous nous sommes

concentrés sur I'argon qui a une bonne effica@téahversion autour de 30 nm.

B i
.

20 30 40 A (ntn)

Figure 2.10 : Spectres d’harmoniques d'ordre él@atisés dans 3 gaz différents (figure
tirée de la thése de S. Kazamias).

Le profil spatial du faisceau harmonique est généralement circukaree une
divergence de I'ordre du milliradian. Cependamidlt fortement dépendre de la maniere
dont I'accord de phase est obtenu dans le miliémgéeur [72, 73]. Quand le laser est
focalisé avant le milieu générateur, le profil saest plus étroit alors que, quand le
faisceau laser générateur est focalisé apres leurglazeux, le faisceau harmonique est

moins collimaté et montre un creux d’intensité aatee du profil.

Le front d’onde des sources harmoniques a été relativement pdié fioutefois
les quelques analyses réalisées montrent quere dionde des sources harmoniques est
généralement de bonne qualité [74]. Comme le moalair€igure 2.11, des variations
moyennes de front d’onde de l'ordre A& a 32 nm ont été mesurées avec un faisceau

harmonique présentant un peu d’astigmatisme.
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Figure 2.11 : Mesure de front d’onde d’'une sourertonique d’ordre élevé.

La cohérence spatialales harmoniques a été mesurée par de nombreupegrau
I'aide de différents diagnostics tels que les desitiéntes de Young ou des interférometres
[75, 76, 77]. Méme si la cohérence spatiale duwcéaia peut étre altérée pour des hautes

intensités laser, elle reste généralement excellent

Grace au modele a trois étapes, nous montrons qussies harmoniques sont
émises sous forme d’umain d'impulsions attosecondes(as = 10° s), dont I'écart entre
deux impulsions est égal au demi cycle du laseddorental (1,3 fs). La mesure de la
structure temporelle des impulsions a été rendssiple grace a la méthode RABBITT
[78] ("Reconstruction of Attosecond harmonic BegtiBy Interference of Two-photon
Transitions") utilisant un spectrometre a électrddae premiere expeérience avec cette
méthode a permis de mesurer des impulsions d’'unméedde 250 as considérant 5
harmoniques du plateau bloquées en phase [79]. derda reconstruction du train
d'impulsions a la limite de Fourier, nous pouvoafcwer la durée des impulsions en
fonction du nombre N d'harmoniques bloquées enehdg(2N) ou T est la période du
laser infrarouge = 2,67 fs. Cependant, il a étéaidré que les impulsions attosecondes
présentent une dérive de frequence quadratiquélgrgit considérablement la durée des
impulsions attosecondes [80, 81], dU au fait ggediéférentes harmoniques du plateau ne
sont pas émises au méme instant. Par contre, ileehiues de la coupure étant toutes en

phase ne subissent pas de dérive de fréquence.
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L'intérét de cette source est de pouvoir sondedyl@aamique des électrons a une
échelle temporelle proche du temps atomique [8@ié@ correspondant a une rotation de
I'électron de Bohr autour du noyau d’hydrogene)urHes applications, il est préférable de
disposer d’'une seule impulsion attoseconde inteldsar genérer une impulsion unique,
différentes équipes ont proposé plusieurs sché@8®s [tilisation d’un laser de tres courte
durée dont la phase de la porteuse est bloquéeyBigation d’'une porte de polarisation
avec des impulsions laser plus longues [85], ladtion de deux lasers a des fréquences
différentes [86, 87], ou encore le combiné des drathodes [88]. Nous recherchons aussi
a diminuer la durée de l'impulsion attoseconde &ffranchissant de la dérive de
fréquence intrinséque par : le filtrage des haropoes de la coupure [89], 'utilisation d’'un
filtre métalligue qui compense la dérive intrinsequour les harmoniques du plateau [90],
ou encore l'utilisation d’'un miroir a dérive de drgence a des longueurs d’onde XUV [91,
92].

La cohérence temporelledes harmoniques d’ordre élevé a été mesurée éh 199
[93]. En mesurant simultanément la durée de I'éimisgt son spectre, les mesures ont
montré queAv.At = 2, résultat proche de la limite de Fourier, ce gouve que la

cohérence temporelle des harmoniques est relativielooane.

2.3 L’amplificateur a 32,8 nm dans le krypton nickeloice

Comme nous l'avons indiqué dés le chapitre 1,péci§icité du laser étudié au
cours de cette thése est qu’il fonctionne non panede ASE, comme c’est le cas pour la
plupart des lasers XUV par plasma-laser, mais edemiojecté. Comme nous le verrons
par la suite, ceci influe fortement sur le transfadiatif et sur les propriétés optiques du
rayonnement. Toutefois, afin de mieux comprendsesfgécificités du régime injecté il est
nécessaire de décrire le fonctionnement de I'ainptéur OFI en régime ASE. Le régime
injecté sera plus amplement décrit dans les clesp#mivants quand nous présenterons les

résultats expérimentaux.
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2.3.1 Pompage collisionnel dans le krypton nickeloide

Co-like ground state (1s22s23p®3s23p®3d°?)

3d95f
b 3d9%4f
3D, 1P,
S S *D,
g 8 o
1
3d%p Slel 3
clel e
v v

Excitation collisionnelle

117.7 A
115.7 A

Ni-like ground state (1s 22s23p%3s23p63d10)

Figure 2.12 : Schéma de représentation de 'ingarde population du Krypton nickeloide.

Un schéma simplifié des niveaux atomiques du knyptickeloide est présenté sur
la Figure 2.12. Les excitations collisionnellessvégs différents niveaux s’effectuent a
partir du niveau fondamentt 3d™°. Le niveau 4 est un état métastable et le nivepisd
dépeuple plus rapidement par désexcitation radiatilne inversion de population peut
étre obtenue entre les nivealsy 3d° 4d et 'P; 3d° 4p. L'excitation collisionnelle de I'état
fondamental'S, 3d'° vers le niveau supériedi 3d° 4d nécessite des électrons ayant une
énergie cinétique supérieure ou égale a 145 eV.

Dans ce schéma de pompage, deux conditions doiv&mne réalisées
simultanément : il faut créer un plasma ayant le Btat d’ionisation et générer des
électrons suffisamment énergétiques pour pompeivésau supérieur de la transition laser.
Pour répondre a ces deux conditions, il faut quader infrarouge délivre un éclairement

supérieur & 5.8 W.cm? et soit en polarisation circulaire ou elliptique.
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2.3.2 Emissivité et coefficient de gain

Un rayonnement provenant d’une transition atomiggigt étre caractérisé par deux

grandeurs spectrales : I'émissivjte) et le gaing(v).

L’émissivité est la densité spectrale d’énergie rayonnée pdhar unité de volume et

par unité de fréquence :

jlv)=N, hv A{v) (W cm®Hz ) (39)
avech la constante de Planck,la fréquence de I'émissiomN; la population du niveau
supérieur de la transition atomique &{) le coefficient d’Einstein qui exprime la
probabilité de I'émission spontanée par intervdédréquence. Ce coefficient peut s’écrire
comme le produit de la probabilité totalede I'émission spontanée de la transition entre

les deux niveaux et de la fonction normalisé@) donnant le profil de raie, comme suit :

Av)=o(V)A (40)
avec ®(v) vérifiant :

+0o

o) dv=1 (41)

0

Le gain g(v) renseigne sur les qualités amplificatrices dueuikt est défini par :

(N—%y |C U
g(V) (Nz g NljSﬂvaCD(V) (Cm HZ) (42)

ou g, etg; sont respectivement les dégénérescences des nisepéreur et inférieur.

Pour nous permettre de calculer I'émissivité etdefficient de gain de notre
amplificateur plasma a 32,8 nm nous utiliserons wurcode collisionnel-radiatif qui
permet de calculer la dépendance temporelle desmadires qui contribuent a
'amplification XUV. Le plasma généré par OFI éwelessentiellement a cause des
collisions électron-ion et électron-électron. Sue petite échelle de temps, les collisions
électron-ion peuplent les états excités de I'i@afd et notamment les niveaux inférieurs et
supérieurs de la transition laser. L’ionisation d&ss KFP* par collision électron-ion met
fin & 'amplification en faisant disparaitre I'idasant. Dans un premier temps, le code

calcule la distribution énergétique des électraisrsun modele proposé par Pert [94]. La
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distribution des électrons est calculée en un mint’axe du faisceau laser en fonction du
temps a partir du passage du laser (t = 0). Paurdnées atomiques, nous avons
considéré 128 niveaux de KrLes taux de collisions [95] ainsi que les donratesniques
du krypton ont été calculés par un code appelé@erstructure » [96]. Ainsi, le code utilise
ces données pour calculer le coefficient de galréetissivité. Il permet aussi de calculer
l'intensité de saturation et la largeur de raie tdapnus parlerons par la suite. Les
parametres d’entrée de ce code sont la densitéiqaierdu Krypton et les parametres du
laser infrarouge sont: I'éclairement, la duréemgbulsion, la longueur d’onde et la
polarisation du laser de pompe.

A titre illustratif, la Figure 2.13 montre I'évdion du coefficient de gain calculé
dans un cas typique apres le passage du lasenomfe(t = 0). Cet exemple a été calculé a
une pression de 20 mbar et avec des parameétreasduihfrarouge proches des valeurs
expérimentales tels que a)=10"" W/cm?, durée= 30 fs et polarisation circulaire. Nous
observons, sur cet exemple, que le gain augmepigeraent, atteint son maximum (150
cm?) autour de 3 picosecondes aprés la création dumplapuis diminue lentement : les
collisions des électrons-ions conduisent a uneosigation du plasma et détruisent le
milieu amplificateur.

Les mesures que nous présenterons dans les chagitieant seront intégrées
temporellement. En conséquence, les gains mesaréatplus proches des valeurs du
coefficient de gain moyennées dans le temps. Eme@SE, nous pourrons considérer

alors le gain dit effectif qui est de I'ordre dez@ 40 cm dans le cas de la Figure 2.13.
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Figure 2.13 : Evolution du facteur du gain aprépdesage du laser infrarouge. Ce calcul a

été réalisé pour une pression de krypton de 20 rebavec des parameétres du laser

infrarouge proches des valeurs expérimentalgs= 110" W/cm?, durée= 30 fs et

polarisation circulaire.

2.3.3 Transfert radiatif

Nous cherchons maintenant a décrire 'amplificatilenI’émission laser XUV au

cours de sa propagation le long d'une colonne @esnph. Pour cela nous calculons

I'intensité du rayonnement le long de cette colonh®us considérons un milieu

amplificateur homogene de forme cylindrique de leg L et de rayona avec la

conditiona < L (Figure 2.14). Le rayonnement est émis selon uteaswide Q =

2

2 ;

nous négligeons pour le moment I'effet de réfractia rayonnement X.
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L

Figure 2.14 : Géométrie simplifiée pour défininténsité produite par un milieu actif.

L’intensité de rayonnement émis a la fréquenest dépendant des processus d’absorption

et d’émission stimulée et suit I'équation de transfadiatif. Elle s’écrit sous la forme :

d ff_’”) = j(v)+ 91 (zv) (43)

En intégrant I'équation précédente, nous obtenamernsité spectrald (z,v) émise a la

fréquencev a la sortie du milieu amplificateur en petit sigfsedns saturation), soit :

1(L,v) - i) (eg(" L) —1) (44)

glv)

Cette expression montre que l'intensité croit dmaexponentielle avec la longueur du
plasma dans le cas d’'un gain positif, c'est-a-@mec une inversion de population entre les
niveaux 1 et 2. Nous avons vu que les coefficiehtsgain g(v) et d'émissivité j(v)
décrivent les processus d’absorption et d’émisdioplasma mais dépendent également du
profil de raie dD(v). Cependant, nous pouvons approximepar la fréquence centrale,
dans les expressions de I'émissivité (39) et da ¢42). En effet, les largeurs spectrales

des transitions sont inférieures de plusieurs ordie grandeur a la fréquence de

rayonnement émis. Nous considérons donc I'égaliiéaste :

alv) 9 (49)

ou j,et g, sont respectivement I'émissivité et le gain au reenle la raie. Lintensité

émise (45) devient :

|(L,u):j—°( et 1) (46)

0
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Lindford et al.[97] ont donné une expression analytique de Fisii@ totale dans le cas de
profil de raie quelconque. Dans le cas d’une raigsgienne, celle-ci peut s’écrire :

3/2
Jrio et 1]
I{L)= 47
S 2In2 g, Le*" @)

Cette formule est une trés bonne approximation plasr produits gain {d.) longueur

supérieurs a 3 comme c'est le cas dans les laséf¥ Yompés par excitation
collisionnelle. La croissance exponentielle detémsité permet d’obtenir un laser XUV

intense sur des longueurs assez courtes (sur aamelide millimetres). Le termg,.L

montre un rétrécissement du profil par le gain.eédejant, contrairement a ce qu’exprime
la formule de Lindford, I'intensité ne croit pasi@finiment en fonction de la longueur du
milieu amplificateur. En effet, a partir d’'une @rte intensité, I'émission stimulée diminue
I'inversion de population et donc le gain laser.uslaentrons alors dans un régime de

saturation.

2.3.4 Régime de saturation

Le régime de saturation se produit lorsqu’il yree Wiminution de I'inversion de
population et, par conséquent, une chute du cosificdde gain. En effet, a partir d'une
longueur du milieu amplificateur assez grande,dpediplement du niveau supérieur par
I’émission stimulée et le peuplement du niveauadidnsition lasante sont en équilibre, ce
qui entraine une diminution du gain (voir Figurel3). Introduisons [lintensité
correspondant a ce régime que nous appelleronssitéede saturation. Elle est définie
comme lintensité pour laquelle le gain (ou l'insem de population) est diminué de

moitié. Le gain s’écrit alors :

G =W (48)
1+
|S
ol | est lintensité moyennée sur le profil spectrdl) : | = jqo(v) |(v) dv et k est
0
I'intensité de saturation qui s’écrit sous la forme
hv
|, =—— (49)
or,
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ou 7, estle temps de recouvrement du gaing &t section efficace définie par :

2
o= AA (50)
8 Av

avec A le coefficient d’Einstein ef\v la largeur a mi-hauteur du profil de raie.

Intensité X-UV (unit. arb.)

0'4+—TF—T7
0 1 2 3 4 5 6 7 8

Longueur de I'amplificateur (mm)

Figure 2.15 : Intensité intégrée spectralement ¢dsar XUV en fonction de la longueur de
I'amplificateur. Le gain max est ici de 80 ¢nvaleur correspondant & une mesure du gain

de la transition 4d-4p [48]. La saturation intentiéci pour une longueur Iégerement
inférieure & 2 mm.

La résolution de I'équation de transfert radiatifus permet de définir un produit gain-

longueur dans le cas ou l'intensité de saturatémaiségale a I'intensité émise :

(g.L),, =In _4rAN (51)
9Ll QN, AT,

ou Q estl'angle solide eAN = N, — N, .

Nous pouvons voir dans cette équation que la vaiel(Jg L)sat dépend de la géométrie du

milieu et des caractéristiques atomiques du mili2e.plus, le régime de saturation est

caractérisé par une croissance linéaire de l'int&ns
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2.3.5 Largeur spectrale

La largeur spectrale du rayonnement émis est détéempar deux sources
d’élargissement spectral :
» L’élargissement homogéene

» L’élargissement inhomogene

L’élargissement homogeneaffecte tous les émetteurs de la méme manierest Il e
déterminé par la durée de vie des différents niveéatervenant dans la transition. Cette
durée de vie est limitée par la désexcitation spuég de I'émetteur et aussi par les

collisions des électrons. Le profil spectral homagprend une forme de type Lorentzien :

2 1
dV,Vo)_ 7Thv, N 4(V—V0)2 (52)
(av, )’

ou v, est la frequence centrale &Y, la largeur spectrale exprimée en unité de fréquence

L’élargissement homogéne a été calculé a l'aideatle COFIXE qui prend en compte la

nature non maxwellienne de la distribution d’énerdgs électrons. Nous obtenons dans le

cas du kryptomAA, =5 mA .

De maniere généralBélargissement inhomogénest causé par le fait que tous les
émetteurs ne rayonnent pas a la méme fréquencealeens. Il existe deux types
d’élargissements inhomogeénes, I'élargissement Cawmdll’élargissement Stark.

L’élargissement Doppler est lié a I'agitation thermique des ions émetteeirs

conduit a un profil spectral gaussien :

_ 1 (4in2Y?®  (-ain2p-v,)
S(V,VO)—A—VD(TJ eX[{ (AVD)Z j (53)

ou v, est la frequence centrale 8V la largeur spectrale définie par :

_ 2k, Vo N2In2 [T (eV)
cM, A(9)

Av, (54)

avecM, la masse du proton étle nombre de massk, la constante de Boltzman eta

vitesse de la lumiére.

53



Chapitre 2 : Physique des lasers XUV OFI en mogizia

Dans le cas des plasmas OFI, I'élargissement Dopptantroduit par les ions rapidement
chauffés (quelques centaines de fs) qui résultediiahisation par le champ du laser. Des
travaux théoriques ont en effet montré que le péa$dirl est produit dans un état ou
d'importantes corrélations entre les ions exisf@8}. Le plasma se détend rapidement
avec un temps égal a la période du plasma (sumuelcentaines de fs). Pour les
conditions de I'amplificateur OFI, la températutiemte par les ions apres cette relaxation
est égale a;F 6 eV. Nous prenons en compte cet effet en s@ppas élargissement non

homogene conduisant a un profil spectral gausSenv, et i) a été calculé, toujours

dans le cas du krypton, ukw, = 7mA .

L’élargissement Stark est d0 au champ électrique extérieur a I'ion grae son
environnement qui en modifie les niveaux d’énergi@smme cet environnement dépend
de chaque ion, I'effet statistique conduit a unrgtsement global. C’est un effet qui croit
avec la densité. Les ions et les électrons créeohamp électrique F au point ou se trouve
chaque ion rayonnant. Des simulations réalisées Bveode Pim-Pam-Poum [99] nous
ont montré que l'effet Stark ionique peut étre mgEgl(voir Figure 2.16). Cet effet ne

devient significatif qu’a tres haute densité.

120,0

— Stark
ﬂ —— without Stark
100,0 1
/ \
80,0 i

60,0 /

|
40,0 l
j k
20,0 1

326,64 326,65 326,66 326,67 326,68 326,69 326,7
Angstrom

Intensité spectrale (uni.arb.)

Figure 2.16 : Largeur spectrale calculée avec b ddim-pam-poum avec et sans effet
Stark pour une pression de 30 mbar de krypton.obgposante homogene est sous-estimée

car la distribution non maxwellienne des électnolest pas prise en compte dans le code.
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Chapitre 2 : Physique des lasers XUV OFI en mogezia

L’élargissement inhomogéene est donc principalerdentiné par I'effet Doppler. Les deux
types d’élargissements coexistent pour le calculadergeur spectrale de I’harmonique
amplifiée. L'évolution du profil spectral en forati de la longueur d'amplification a été

calculée suivant Kocht al.[100] en résolvant I'équation différentielle ciss®us :

dlv.2) :( ivo) , G |(v,z)jx°° S(u) @v,u) du (55)
dz CD(VO) (dVo) 01+|1,[I(VI'Z) (dV',U) dv'

sat

j(v,) est la densité de puissance de I'émission spantége est l'intensité saturatioi,

le gain petit signal, et le profil de Voigt résultant de la convolution guoduit des

profils homogene et inhomogeneet S.

L'évolution de la largeur de la raie 4d-4p (a raidkeur) en fonction de la longueur
d’amplification est représentée sur la Figure 2aidr un fonctionnement en régime ASE.

Dans le domaine ou I'amplification est exponengiela largeur de raie avant amplification
est divisée par un facteur de I'ordre (jg.L ou g.L et le produit gain-longueur effectif.

Cette évolution prend fin lorsque la saturation Idenplification devient importante.
Comme le montre la Figure 2.17, dans le régime ataration, la largeur de la raie
amplifiée peut augmenter avec la longueur du plasmk température ionique, qui
détermine I'élargissement Doppler de la transitiest, élevée. Le calcul a été réalisé pour
trois températures ioniques (6, 24 et 54 eV) avegain de 80 cih (valeur expérimentale
[48]), une largeur homogéne égaleAd; = 5 mA (calculée par le code de physique
atomique) et sur une longueur de 7,5 mm. Nous wbasrque le rélargissement de la raie
par la saturation est trés important pour une teatpee ionique de 54 e\Afp = 21 mA)
alors gu’aucun rélargissement par la saturatiostrddservé pour une température de 6
eV, ceci en raison de l'importante contributior'élargissement homogéne.

Avec les valeurs de la contribution homogene etoimbgéene calculées
précédemment avec le code de physique, la résoldéd’équation (55) donne une largeur

spectrale & mi-hauteur de 2,8 mA (courbe en nemakgime ASE.
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Figure 2.17 : Evolution de la largeur & mi-hautéeila raie a 32,8 nm, calculée en fonction
de la longueur d’amplification. ;oG 80 cm, AAy = 5 mA. Trois températures ioniques

différentes, correspondant a trois élargissemeappler différents, sont considérées.

Cas specifique du laser en mode injecté

La prise en compte de I'évolution de la largewgcsale au cours de I'amplification
prend une grande importance pour I'amplificatiohatimonique par un plasma de laser
XUV. En effet, comme nos mesures le confirmeromisda chapitre 4, la largeur spectrale
du gain est bien plus étroite que la largeur spkrilu faisceau harmonique d’injection.
Ainsi, le calcul du rayonnement amplifié doit noguement dépendre du coefficient de
gain et de lintensité de saturation mais aussindweau d’intensité de I’harmonique

injectée et surtout de sa largeur spectrale.

Afin de quantifier I'influence de ces différentsrameétres sur I'amplification des
harmoniques par notre amplificateur plasma, nousmswadapté le modele de I'équation

(55). Pour cela, I'émission spontanée a été néghkti€énergie de I'harmonique injectée a
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Chapitre 2 : Physique des lasers XUV OFI en mogezia

été calculée par rapport a l'intensité de satunatie telle sorte a obtenir une amplification
proche de celle mesurée expérimentalement. Pataléell nous avons pris une valeur de

la largeur spectrale de I’harmonique autour denfyl

L’évolution de la largeur spectrale (& mi-hautede)la transition 4d-4p en fonction
de la longueur d’amplification est représentéelaligure 2.18(a). Le calcul a été réalisé
pour trois valeurs de gain : 80, 40 et 25'crBans les trois cas, le calcul montre que la
largeur spectrale diminue rapidement avec la longde I'amplificateur jusqu'a ce que le
régime de saturation soit atteint. Comme nous pmsvnous Yy attendre, plus la valeur du
gain est élevée plus vite le régime de saturatéya atteint. Ensuite, la largeur spectrale
diminue tres lentement avec la longueur. Notongaugun rélargissement par la saturation
n'est observé en raison de limportante contributie I'élargissement homogene. La
Figure 2.18 (b), nous montre I'évolution de l'ins#@ de I'harmonique amplifiée en
fonction de la longueur du plasma. Contrairemelat éourbe de gain de I'émission ASE
(Figure 2.15), I'amplification de I'harmonique newient significative qu’'a partir d’'une
certaine longueur de plasma (de 1 a 2 mm pourdefficients de gain consideérés ici).
Cette longueur de plasma sur laquelle il n'y a pgasnplification sera d’autant plus
importante que le gain petit signal sera grandrefard a I'amplification est di au fait que
le faisceau injecté a une largeur spectrale beguptus grande que celle du gain. Une
infime fraction de cette énergie initiale est daroplifiée. Pour que sa contribution a
I'énergie totale soit significative, il faut une plification importante. Nous reviendrons
sur ce point dans les prochains chapitres.
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Figure 2.18: (a) Evolution de la largeur a mi-leamtde la raie a 32,8 nm, calculée pour
trois valeurs de gain (25, 40, 80 Ymen fonction de la longueur d’amplification. (b)
Intensité intégrée spectralement d'un laser XUV femction de la longueur de

I'amplificateur pour les mémes valeurs de gain.
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Chapitre 3 : Caractérisation d’'un amplificateur XUOFI par amplification d’harmonique

Chapitre 3. Caractérisation d’'un
amplificateur XUV OFI par amplification

d’harmonique

Dans ce chapitre nous nous concentrerons essemtezit sur l'étude de
I'amplificateur plasma de Kf et de ses propriétés. Dans ce but nous utiliserons
I'amplification du faisceau harmonique pour terdercomprendre l'influence de la densité
du plasma, de la longueur d’amplification, de ldapeation du laser de pompe sur le
processus d’amplification et donc aussi sur leaatéristiques de la source a 32,8 nm.

Dans un premier temps nous décrirons le montagériemental que nous avons
utilisé pour nos expériences. Nous débuterons gaepter les caractéristiques du laser de
pompe infra rouge utilisé avant de décrire le digifaeexpérimental proprement dit pour la
génération d’harmoniques d’ordre élevé et pour ilemamplificateur. J'insisterai sur les
différentes précautions prises pour réaliser lesumes avant de présenter une étude
expérimentale du laser injecté a 32,8 nm en fondfie différents parametres, tels que la
densité de I'amplificateur, la polarisation du lagénérant le plasma amplificateur et la

longueur de ce plasma.

3.1 Dispositif expérimental
3.1.1 La chaine laser infrarouge
Les expériences ont été réalisées dans la safie @ LOA qui accueille le laser le

plus puissant du Laboratoire. Ce laser est unenehd@ technologie saphir dopé au titane

pouvant délivrer en routine des impulsions de 3&efslurée, d'énergie de I'ordre du Joule,
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a une cadence de 10 Hz dans le domaine de linfgar@lR) centrées autour de 810 nm.
L’amplification de ce laser IR est obtenue par uméthode appelée « par dérive de
fréequence ». Cette méthode dite CPA (Chirped Paisplification) [101] consiste a étirer
temporellement les impulsions dans un milieu disipéprisme ou réseau) puis a amplifier
ces impulsions étirées sans craindre les phénonmamebnéaires d(s aux fortes intensités
et enfin a les comprimer temporellement pour reteola durée initiale.

Nous allons maintenant décrire dans le détail tetionnement de cette chaine laser [102]
qui est schématiquement représentée sur la FigurelLa source du systeme est un
oscillateur Ti:Sa a blocage de mode qui émet a eadence de 88 MHz un train
d’'impulsions de 2 nJ de 15 fs de durée dont letspest centré a 810 nm et d’'une largeur
a mi-hauteur de 'ordre de 50 nm. Les impulsions stirées temporellement jusqu’a 400
ps par un étireur de type Offner. Un modulateuruatmoptique (Dazzler) permet de
modifier la structure spectrale des impulsionsiesiade compenser le rétrécissement du
spectre par le gain et d’optimiser la phase specfraur une meilleur compression des
impulsions [103]. Le laser est ensuite injecté damis étages amplificateurs successifs. Le
premier amplificateur est un amplificateur « 8 pP@Es » qui permet d’atteindre une
énergie de 2 mJ & une cadence de 10 Hz. A la siittie deuxieme amplificateur « 5
passages », I'énergie atteinte est de I'ordre @en2l. Le faisceau est filtré spatialement et
injecté dans le dernier amplificateur. Celui-ci pstmpé par 6 lasers de pompe de 1,2 J
chacun. A chaque changement d’amplificateur lecésis est « agrandi ». Il est refroidi par
un cryostat qui permet de maintenir sa tempéraub0° afin de minimiser les effets de
lentille thermique qui sont toujours délicats a pemser [104].

Le faisceau est finalement séparé en deux a ldigee séparatrice (90-10 %). Les
10 % du faisceau, que nous appellerons faisceaandare ou faisceau « sonde »,
serviront pour la génération d’harmoniques d’orélevé et les 90 % du faisceau serviront
a la création du plasma amplificateur et est apgaléceau principal ou faisceau
« pompe ».

Les deux faisceaux sont finalement comprimés add’ade compresseurs
indépendants placés sous vide pour éviter desseffet linéaires qui peuvent se produire
dans l'air. Apres compression, la durée des impnssiest de 'ordre de 35 fs. L'énergie
du faisceau principal est de I'ordre de 1,3 J atpre celle du faisceau secondaire est de
'ordre de 100 mJ. Les dimensions sont de 60 mm3®tmm de diameétre pour

respectivement le faisceau pompe et le faisceadeson
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Pour corriger le front d’onde du faisceau principghinsi assurer une focalisation

optimale, un miroir déformable a été implément&arie de compresseur.

Ti:Sa
Oscillateu r

Pockels

Etireur o]

Nd :YAG 532nm, 200mJ, 10Hz

Compresseur
Sous Vide

2mJ

T: Pockels

[ raw wl
T

Filtre Spatial
(afocal x3)

fie——1

Ampli 8 Passages

Ampli 5 Passages

-

=Y

Filtre Spatial Sous Vide (afocal)
[ S — 2

LY

y |

l—| Nd :YAG 532 nm, 1J, 10 Hz I

Nd :YAG 532 nm, 10 Hz
3x12) + 1x17]

Nd :YAG 532 nm, 10 Hz
3x1.5J

Figure 3.1 : Schéma de la chaine laser de lajsailte du LOA.

3.1.2 Chaine laser XUV

3.1.2.1 Description du dispositif expérimental

Le dispositif de génération du laser XUV injectédis# au LOA est présenté dans la

Figure 3.2. Il se compose de deux parties distingegmettant respectivement de produire

le faisceau harmonique (I'injecteur) et de I'amiglifdans un plasma (I'amplificateur).
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113065 — % /

. Cellule
Filtre alu /
Faisceau
laser & 32,8 nm

amplificatrice

INJECTEUR

AMPLIFICATEUR

Figure 3.2 : Schéma de principe de la chaine dar 46V injecté. Sur la partie injecteur,

nous utilisons une ligne a retard pour synchroresgfaisceaux ; le miroir torique image le
faisceau harmonique a I'entrée du plasma ampldigatSur la partie amplificatrice, une
lame quart d’onde change la polarisation linéauelaser infrarouge en une polarisation
circulaire. La focalisation dans la cellule de gaz faite par un miroir sphérique. Derriére
la cellule, un filtre en aluminium coupe le lasarfrarouge mais laisse passer le
rayonnement XUV.

La source harmonique d’injection est générée agefaisceau « sonde ». Apres
avoir été comprimé, ce dernier repasse a l'aiagens un hublot. Le faisceau passe par une
ligne a retard motorisée qui permet de synchroriaeivée du faisceau d'injection dans
I'amplificateur XUV avec le « moment du meilleuriga. Le faisceau est focalisé par une
lentille de 1,5 metre de focale. L'optimisation signal harmonique se fait au moyen d’un
diaphragme a iris permettant d’ajuster I'énergiel@tmodifier la géométrie du foyer. Le
foyer du laser se situe quelques millimétres avantellule de gaz placée dans une
enceinte a vide. La tache focale varie de 100 ap2@0de diamétre selon le diamétre de
l'iris. La cellule de gaz est alimentée en contieula pression du gaz est régulée

électroniquement.
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\

Figure 3.3 : Photographie de la chaine laser XU&tie.
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Pour focaliser le faisceau harmonique dans laleefla gaz de I'amplificateur nous
utilisons un miroir torique recouvert de platinemsoe le montre la Figure 3.2. Toutes les
longueurs d’onde harmoniques émises par la cellidegaz sont ainsi collectées et
focalisées a I'entrée du plasma amplificateur. Geimest utilisé en incidence rasante,
avec un angle d’incidence de 84 degrés, pour l&ilgirésente une réflectivité autour de
80 % a 32 nm. Il est congu pour fonctionner en g&dm 1-1,5 m, c’est a dire qu'il est
disposé a 1 m de la source harmonique et qu’il éoume image de la source harmonique a
une distance de 1,5 m. Le grandissement est dam @acas G = 1,5. Cette géométrie
assure un recouvrement maximal de la zone de gaihlds dimensions transverses sont

inférieures a 100 pm.

Le plasma amplificateurest, quant a lui, créé en focalisant le faisceaupe dans
une cellule remplie de Krypton dont la longueurtpearier entre 0 et 20 mm. La Figure
3.4 est une photographie prise du dessus de lietiecell est créé le plasma amplificateur.
Une représentation du faisceau infra rouge noumgtede mieux apprécier le chemin
optique qu’il parcourt dans I'enceinte. Le faisceaticonduit vers I'optique de focalisation
(un miroir sphérique de 1 m de focale) a I'aiden#wsérie de miroirs plans. Le dernier
miroir est percé en son centre afin de laissergudsslaser focalisé. Afin d’adapter la
polarisation du laser aux meilleures conditionpdmpage, une lame quart d’onde dont les
axes peuvent étre modifiés sous vide a été dispgée trajet du faisceau. Ce miroir de
focalisation est percé au centre pour le passadaisitceau harmonique. Le réglage de ce
miroir motorisé permet d’optimiser la position dawér du laser a I'entrée de la cellule de

Krypton.
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Figure 3.4 : Photographie de I'enceinte ou est La@dplificateur OFI.

La tache focale a un diamétre de I'ordre de 38 ariv/é), ce qui est proche de la
limite de diffraction que nous estimons a 33 pncawuee longueur de Rayleigh de 1,4 mm.
Un exemple de tache focale aprés correction duimit&ormable est présenté sur la
Figure 3.5. Nous remarquons la présence d'un anmedour de la tache centrale
caractéristique d’'une structure de diffraction. Bl@vons estimé qu’un tiers de I'énergie
totale se trouve dans l'anneau et dans le piedimg@ulsion. Compte tenu des pertes
d’énergie apres les nombreuses réflexions sur pégues et compte tenu de la fraction
importante d’énergie en dehors de la tache centnales pouvons estimer que lintensité

maximale au foyer est de I'ordre de 8:10/cnt.
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Figure 3.5: Image de la tache focale du faisceditarouge réalisé avec une caméra

équipée d‘un obijectif de microscope x10.

La cellule de gaz dans laquelle est produit lempiaamplificateur est fixée sur un
systeme de platines de translation motoriséesequgt d’en contrbler la position dans les
trois directions. L'entrée et la sortie sont fers@ar de minces feuilles métalliques. Une
fois le laser aligné sur son axe, la cellule de agtzpercée de part en part par le laser. Elle
est continuellement alimentée en krypton pour qu’itégne une pression constante et
homogene. Toutefois, le gaz s’échappe inexorablenens le vide de I'enceinte par les

trous de la cellule ce qui peut induire une extamsiu plasma hors de la cellule.

3.1.2.2 Ajustement du couplage injecteur-amplificateur

Afin d’assurer I'amplification du faisceau harmoneja 32,8 nm il est nécessaire que

les couplages spatial, temporel et spectral spi@riaitement et simultanément ajusteés.

La premiére étape, et souvent la plus contraignastelecouplage spectrala 32,8
nm. Celle-ci consiste a accorder la longueur d’odde harmonique (ici 'harmonique

25) a celle de la longueur d’onde de transitiondpca 32,8 nm. Ce réglage est réalisé en
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ajustant la phase spectrale du laser générateusff@n sachant que les harmoniques sont
essentiellement générées sur le front montantinpdision laser, le contréle de la dérive
de fréquence permet de faire varier finement legueurs d’onde harmoniques émises.
Ainsi, en modifiant le tirage du compresseur detate pompe des harmoniques (distance
entre les réseaux), le changement de la dériveréigudnce modifie la fréquence
instantanée au moment de I'émission sur le fromintde I'impulsion ce qui décale le

spectre harmonique.

Raie laser ASE du
o krypton & 32,8 nm

Ordre 0 du réseau
I

Ordre de 'harmonique: 31 29 2¢ 25 23

Figure 3.6 : Exemples de spectres obtenus pourisedau harmonique (b) et I'émission

ASE (a) avec le spectrométre a réseau.

L’accordabilité des harmoniques en fonction de istatice entre les réseaux de
compression du laser de pompe est illustrée skiiglare 3.7. Toutefois dans le cas montré
ici, nous voyons tres bien que la longueur d’ondertonique n’atteint jamais parfaitement

la longueur d’onde souhaitée a 32,8 nm.
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Figure 3.7 : Spectres du faisceau harmonique obtenuonction de la distance entre les

réseaux du compresseur. La ligne montre la positola raie d’émission du laser ASE.

L’amplificateur a krypton nickeloide est pompé ldandinalement pour que la zone
de gain soit alignée sur I'axe du laser de pompefalisceau harmonique étant colinéaire
au faisceau pompe du plasnecouplage spatialest réalisé en superposant les faisceaux
infrarouges « pompe » et « sonde » au niveau dellale de krypton. Dans ce but nous
avons utilisé une caméra munie d’'un objectif derasicope (x10) pour superposer avec
précision les deux faisceaux au niveau de la eeli¢ I'amplificateur. Cependant la
superposition spatiale ne sera pas parfaite duyteatla dimension de la tache focale du
faisceau de pompe des harmoniques (entre 225 gi#0fe diametre) est plus grande que

celle du faisceau de pompe de I'amplificateur (4®©gle diametre).

Un dernier paramétre a ajuster essyachronisation des deux impulsionsLa
superposition temporelle se fait a I'aide de la reémagerie utilisée pour la superposition
spatiale. Tout d’abord nous ajustons I'énergie desix faisceaux IR préalablement
superposeés pour qu’ils aient des intensités corbfEg@uis nous ajustions la position de la
ligne a retard du faisceau sonde. Le moteur utdizgséde une précision de un micron qui
nous permet d’avoir une précision d'ajustement mmpde 6,5 fs. Quand les deux
faisceaux sont synchronisés, nous observons l'@mpard’'une figure d’interférence

comme le montre la Figure 3.8. En mode injectétecposition indique l'origine de la
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création du plasma amplificateur par le faiscedncjpal. La précision (sub 10 fs) avec
laquelle nous déterminons la position « zéro »seffisante car la durée du gain de la
transition 4d-4p a 32,8 nm est de l'ordre de 1Gpsi-hauteur avec un gain maximum

atteint 3 ps apres la création du plasma (cf creit

Figure 3.8 : Superposition spatiale des faisceatrarouge du « sonde » et du « pompe »

quand ils sont non synchronisés (a gauche) et synigés (a droite).

3.1.2.3 Le spectrographe d’analyse

Le diagnostic principal est un spectromeétre a regea transmission disposé dans
'axe de I'émission laser a 32,8 nm. Il a été sélipour accorder spectralement
I’'harmonique que nous souhaitons amplifier pounkttre a la méme longueur d’'onde que
la transition laser de lI'amplificateur. Il permegadement de se rendre compte et de
mesurer I'amplification de I'harmonique 25 a 32 nm.

Ce dispositif de mesure spectrale est constitué wfitioir sphérique traité en or,
d’un réseau a transmission, d’un filtre en alunmmide 2 x 0,15 pm d’épaisseur et d’une
caméra CCD XUV rectangulaire. Le miroir sphériquena longueur focale de 400 cm et
un diametre de 10 cm. Il est utilisé en inciderasante (i = 80°) et pour imager la source
sur la caméra CCD XUV dans le plan horizontal. &seau a transmission possede 2000
traits/mm en or et sa dimension est de 5 mm pamb Ancause de sa fragilité, il repose sur
une grille qui posséde un pas de 17x17.pum
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Le spectromeétre est schématiqguement représenta Bigure 3.9. Considérant que

le faisceau XUV arrive normal a la surface du rasda relation de dispersion s’écrit
simplement sous la forme :

b sind=n A

avec b le pas du réseau et n I'ordre du réseau.

R
avlvb
, | K |
Al L 4

v :
st -0 -
A Al —

VI

) |

Figure 3.9 : Géométrie d'utilisation d’un réseau fpansmission.

Compte tenu de lincidence rasante sur le mirohésigue (voir Figure 3.10) la
relation de conjugaison s’écrit alors :

1,1__2
u v Rsing

ou R est le rayon de courbure du miroirgt’angle de rasance.

Figure 3.10: Schéma complet du spectrométre parstnission utilisant une optique
sphérique en incidence rasante.
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3.2 Etude du laser XUV injecté en fonction des
parametres de géneration

Nous avons étudié I'amplification du rayonnementni@ique a 32,8 nm en
fonction des paramétres influants sur I'amplificatdels que la pression du gaz, la
polarisation du faisceau pompe, la longueur du emiliet l'instant d’injection des
harmoniques. Ces résultats sont présentés daasdgrpphe suivant.

3.2.1 Mesure de 'amplification a 32,8 nm

Apres avoir réalisé le couplage entre le faiscéammonique et le plasma
amplificateur nous pouvons commencer |'étude dearpatres d’injection. La Figure 3.11
montre trois spectres ; de bas en haut un spettaentbnique, un spectre de I'émission

ASE et un spectre du laser XUV dans les conditsungantes :

* Lalongueur de la cellule amplificatrice : 7,5 mm

» Le faisceau laser pompe est focalisé a l'intéraeila cellule amplificatrice a 3,5
mm par rapport a la face avant

» Polarisation circulaire du faisceau de pompe

* Pression de Kr dans la cellule : 20 mbar

*  Moment d’injection At = 3 ps

Nous observons une amplification tres importartes; pics visibles de part et
d’autre de la raie du laser injecté sont provoqada diffraction sur la grille qui supporte
le réseau. L'étude systématique de plusieurs pdrasnd’optimisation de I'amplification

gue nous avons réalisée sera présentée dans liemeyxartie de ce chapitre.
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Figure 3.11 : Spectres expérimentaux des harmositgre rouge), de I'émission ASE (en
bleu) et du laser XUV injecté (en noir). Les spestsont décalés pour une meilleure
observation.

Le signal harmonique pouvant varier significatiesid’un jour a l'autre & cause
des paramétres du laser infrarouge (énergie, gpatiirée), nous avons choisi de définir
un critére permettant de caractériser objectivertiamiplification. Ce critere est le facteur

d’amplification qui se définit comme suit :
Facteur Amplificaton = (Eamp -Eus —E ASE)/ Einc (56)

ou E,,, est I'énergie du laser XUV injecté;, . I'énergie de I'narmonique a 32,8 nm et

E e '€nergie du laser XUV en régime ASE.

Pour calculer le facteur d’amplification, la métleochoisie consiste a définir une
zone d’intégration commune aux trois types de spectNous avons fait le choix
d’intégrer le signal dans une gamme spectrale guespond a la largeur a mi-hauteur de
la raie laser a 32,8 nm. Compte tenu de la fa#delution de notre spectrometre cette zone
correspond @A = 0,1 nm, c’est-a-diré\A / A =~ 3.10°. Nous verrons par la suite que la

largeur spectrale du laser a 32,8 nm est bien gtiste. De plus, nous avons considéré
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gue le couplage spatial entre le faisceau harmengqjle plasma n’est pas parfait. Dans le
chapitre 5, nous verrons qu’il est de I'ordre de%6@n énergie. Nous prendrons cet effet

non négligeable en compte pour évaluer le facteumplification mesuré.

Des exemples de spectres caractéristiques intélgnés cette zone d’intégration
commune (en blanc) sont présentés sur la Figu&(Bkzone d’intégration étant délimitée
par les deux traits verticaux blancs). Les spediegrmoniques et de I'émission ASE sont
mesurés au début de chaque série de mesure corf@rencé. Chaque mesure correspond
a un signal accumulé sur 10 tirs laser pour ler [X&8V injecté et I'émission ASE et sur
100 tirs pour les harmoniques.

Laser XUV injecté

Ampli XUV

Harmoniques

Figure 3.12 : Spectres expérimentaux des harmosiem bas), de I'émission ASE (au
centre) et du laser XUV injecté (en haut). Les dignblanches délimitent la zone

d’intégration.
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3.2.2 Influence de la longueur d’amplification

Nous étudierons ici comment se comporte l'inténsiti laser injecté a 32,8 nm
lorsque nous faisons varier la longueur de la eldmplificatrice. Les mesures ont été

réalisées dans les conditions suivantes :

e une pression de Krypton de 20 mbar
« une focalisation du laser infrarouge réalisée 3rb apres la face d’entrée de la

cellule

Nous avons reporté sur la Figure 3.13 les résut@atespondant a deux séries de
mesures réalisées pendant deux séances séparées jdirnée. Il nous a semblé
intéressant de présenter ces résultats sur la neéarbe, les conditions expérimentales
étant identiques, le niveau de signal mesuré poarcellule de 7,5 mm de long était trés

proche.
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Figure 3.13 : Variation du facteur d’amplificatien fonction de la longueur de la cellule.

La longueur optimale se situe autour de 7 mm.
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L’évolution de I'amplification du signal injecténefonction de la longueur de
cellule, présentée sur la Figure 3.13, met en éeeldrois phases distinctes. Dans un
premier temps, pour 0 <.y < 2 mm l'amplification est tres faible. L’amplifitan
apparait vers Jgy = 3 mm et croit jusqu’a 7 mm atteignant une vakauour de 550 pour
cette longueur de cellule. Poukel-> 7 mm I'amplification décroit lentement jusqu’a
disparaitre pour une longueur de 18 mm.

Nous avons calculé avec le code COFIXE le pro@liraensionnel du coefficient de
gain maximum. Afin de prendre en compte le pluglédent possible les conditions
expérimentales, nous avons considéré que le plefiache focale était la somme de deux
gaussiennes. La premiére posséde un waist de 10& pomtient 30 % de I'énergie totale
et la deuxiéme a un waist de 20 um et contient 7@e%énergie totale. Nous rappelons
que le laser est focalisé 3,5 mm aprés la facetr@erde la cellule et que I'éclairement

maximal du faisceau de pompe du plasma est dé’8A/@nt.

Longueur

Laser

20 40 e0 80 100 120 140 160

Figure 3.14 : Carte de gain maximum dans un pladenkrypton pour une pression de 20
mbar calculé avec le code OFI-PROP. Le laser Ma dauche vers la droite. L'échelle en

niveau de gris correspond a la valeur du gain.

La Figure 3.14 montre que la zone amplificatricepthsma est bien localisée sur
I'axe du laser de pompe et que le coefficient da gat quasiment constant dans toute la
zone ayant le bon état de charge apres le passatiendulsion laser IR de pompe. Le
gain maximum est ici de 165 &mlLa zone au centre non amplificatrice correspomd a
plasma sur-ionisé (> Kf) alors que la zone extérieure non amplificatricerespond & un

plasma sous-ionisé (< &). Si nous considérons le profil temporel du gaontmé sur la
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Figure 3.20 dans ces conditions de densité, le maiyenné sur sa durée est plutdt de 41
cm™. Ce calcul nous indique aussi que la longueur #icgitice du plasma est, dans ces
conditions, de densité de 7 mm, ce qui est en boord avec ce que nous avons mesuré et
reporté sur la Figure 3.13. La Figure 3.14 montresaque les bords de la zone de gain
sont francs et que la dimension transverse moyesinge I'ordre de 70 um de diamétre, ce
qui est Iégerement inférieur aux dimensions duwéss harmonique a I'entrée du plasma
(de l'ordre de 100 um de diametre). Nous verrongssdea chapitre suivant que cette
spécificité des plasmas OFI va fortement influarles qualités spatiales du faisceau laser
injecté.

Finalement, il apparait que la colonne amplificarine remplit pas toute la
longueur de la cellule de gaz et donc que le fais@mplifié traverse aussi une longueur
de plasma faiblement ionisé qui peut étre absordatre longueur d’'onde (cf § 2.1.4.4).

Nous avons comparé le signal amplifié mesuré &veésultat du calcul donné par
la résolution de I'équation (55), en considérang ¢jamplification n’a lieu que sur une
longueur de 7 mm, en négligeant I'émission spoetahén considérant la largeur spectrale
de I'harmonique égale & 0,1 nf\(A =3.107°) . Le calcul que nous avons réalisé pour
différents couples (gainsa) est confronté aux résultats expérimentaux sBiglare 3.15

Cette figure montre tout d’abord que l'augmentatide l'intensité en sortie
d’amplificateur en fonction de la longueur ampkificce, est bien reproduite par le calcul.
Nous retrouvons une premiére phase d’amplificatiprasi nulle qui correspond au
rétrécissement spectral de I'harmonique injectéeyroe décrit a la fin du chapitre 2. II
s’en suit une phase d’amplification dont la perépeahd fortement du coefficient de gain et
de l'intensité d’injection par rapport a l'intensitie saturation. Les calculs présentés sur la
Figure 3.15montrent que les résultats expérimentaux sontégudd facon satisfaisante par

pour un coefficient de gain de I'ordre de 27tm

Ce gain est inférieur au gain effectif (G = 41 9ralculé par le code de physique dans ces
conditions de densité. De plus, ces valeurs de gairent Iégérement inférieures a celles
mesurées il y a quelgues années dans le cas dtidonement en régime ASE (estimeé
autour de 78 cif) [48].
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Figure 3.15 : Intensité intégrée spectralement tisar XUV en fonction de la longueur de
I'amplificateur calculée pour trois valeurs de gé20, 27, 35 ci). Le calcul réalisé avec

un gain de 27 crhest en trés bon accord avec nos mesures expéale®points en noir).

La Figure 3.14 montre aussi que la colonne amplifice ne couvre pas toute la
longueur de la cellule de gaz et donc que le faiscamplifié traverse une certaine
longueur de plasma faiblement ionisé qui peut &bsorbante. Nous avons donc pris en
compte I'absorption du rayonnement a 32,8 nm aénlal comparer avec ce que nous
observons expérimentalement pour une longueur ltldeceupérieure a 7 mm [71]. Nous
avons reporté le résultat de ce calcul sur la Ei@Qui6 ainsi que les points expérimentaux
de la Figure 3.13 pour L > 7 mm. Nous observons lgugrise en compte de la partie
absorbante du plasma permet d’obtenir un bon aceed la mesure de la diminution du
facteur d’amplification pour L > 7 mm. Ainsi, ladgueur de la colonne amplificatrice a

éte fixée autour de 7 mm pour les toutes les mesaadisées par la suite.
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Figure 3.16 : Calcul de la transmission d’un ray@mant a 32,8 nm apres le passage dans
du krypton a 20 mbar d’une longueur comprise ebitee 11 mm (courbe rouge). Les points
noirs sont les résultats expérimentaux du facteamplification pour une longueur de

cellule comprise entre 7 et 18 mm.

3.2.3 Influence de la densité sur 'amplification de la aie 4d-4p a 32,8 nm

Les propriétés amplificatrices du plasma dépenflergment de la densité initiale
de krypton. Pour un amplificateur fonctionnant ehésna collisionnel, une élévation de la
densité implique directement une élévation de diisité de saturation et donc de
I'intensité du signal mesuré. En contrepartie, éongétrie de pompage longitudinal, les
effets déléteres de propagation du laser infrarouiganent contrebalancer les effets
positifs d'une élévation de densité.

La dépendance du signal ASE a 32,8 nm en foncola ¢ression de krypton est

présentée sur la Figure 3.17. Les mesures onéaliéées pour :

e une longueur de cellule de 7,5 mm

» la focalisation du laser infrarouge se situant 18yd apres la face d’entrée de la
cellule
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Le signal croit rapidement jusqu’a une pressiotintgde avant de décroitre plus
lentement. Le maximum du signal est observé autel25 mbar, ce qui correspond a une
densité atomique de 6,18 1@m?, la gamme de pression utile se situant entre R et
mbar. Ce résultat est en accord avec les précé&dsm@sures réalisées dans des conditions
expérimentales similaires [48]. Comme le montrEiture 3.17, le comportement en mode
injecté est tres similaire a celui de I'émissionEANous observons une augmentation
rapide du signal amplifié pour une pression de tmymsupérieure a 15 mbar. La valeur
optimale se situe entre 20 et 30 mbar. Ensuitesigeal chute plus lentement avec la
pression.

La présence de cet optimum est la conséquence dameétition entre plusieurs
effets. L’augmentation de densité provoque un assement du coefficient de gain et de
l'intensité de saturation mais aussi comme le neolatiFigure 3.18, change radicalement la
propagation du faisceau laser qui pompe lI'ampliiova La réfraction causée par
I'lonisation s’accentue avec la densité avec, concoreséquence directe, une diminution
de la longueur d’amplification ainsi qu’un allongem de la longueur de réabsorption dans

la zone la moins ionisée, en sortie de cellule dioatrice.
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Figure 3.17 : Mesure du signal du laser XUV inje@#é noir) et de I'émission ASE (en

rouge) en fonction de la densité atomique de krypto
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En utilisant le code COFIXE, nous avons étudié &iation de la longueur
amplificatrice effective et du coefficient de gan fonction de la pression de gaz. Les
conditions laser sont identiques a celles décdtess le paragraphe précédent. La Figure
3.18 montre des cartes bi-dimensionnelles du anefii de gain pour différentes pressions
(15, 20, 30 et 40 mbar). Nous observons que le geRimum croit avec la densité du
milieu et que la réfraction croissante du laseraimfuge avec la pression provogque une
réduction de la longueur de I'amplificateur. Ladoeur amplificatrice est de 7,5 mm pour
15 mbar, 7 mm pour 20 mbar, 6 mm pour 30 mbarmebtbpour 40 mbar. En conséquence,
la longueur de la zone absorbante du plasma augnaemic la densité de krypton. La
Figure 3.18 montre aussi que, quelle que soit tesitke atomique du krypton, la dimension

transverse varie peu, autour de 70 um de diametneogenne.
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Figure 3.18: Cartes de gain calculées dans unmplade krypton pour différentes

pressions : 15, 20, 30, 40 mbar.
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Nous avons utilisé les longueurs d’amplificatioaddites des cartes de gain
calculées sur la Figure 3.18 pour ensuite résolghjaation (55) et calculer l'intensité du
laser a 32,8 nm pour différentes pressions de §bous avons fixé I'énergie de
I’'harmonique avant injection par rapportsg lde facon a obtenir le facteur d’amplification
expérimental ; pour cette série de données il@&5® pour une longueur de 7 mm et une
pression de 20 mbar. De plus, nous avons pris empieo les variations du gain et
I'intensité de saturation calculées pour les défides pressions.

La Figure 3.19 (a) montre les intensités du lagecté calculées en fonction de la
pression. Nous observons que le signal augmentdiéggment jusqu’a un optimum a 30
mbar avant de chuter pour les pressions plus &evBe nous ne prenons pas en
considération l'absorption, le meilleur compromistre valeur du gain et longueur
d’amplification est obtenu pour une pression deptog 1,5 fois supérieure a celle mesurée
expérimentalement. Lorsque nous prenons en corgltsokption, le calcul se rapproche
sensiblement de ce qui est observé expérimentateznerme le montre la Figure 3.19 (b);
l'intensité du signal a 32,8 nm augmente jusqu’aoptimum a 25 mbar puis diminue
lentement jusqu’a 50 mbar. Ces résultats sembheiquer que la réabsorption par le gaz
résiduel ne doit pas étre négligée et qu'’il devgéait possible d’accroitre le signal XUV en
utilisant une pression de 30 mbar et une longuewetlule de 6 mm.
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Figure 3.19 : (a) Simulation de I'amplification teser XUV calculée par la méthode de
Koch dans le cas sans (points noirs) et avec atisorfpoints rouges) du plasma non
amplificateur (sous ionisé) (b), comparaison desltéts expérimentaux (points noirs) et la

simulation (courbe en rouge) effectuée en prenaxbenpte I'absorption.
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Influence de la densité sur la dynamique du gain.

En décalant le moment d’injection par rapport ampage du milieu amplificateur,
nous pouvons mesurer la dynamique temporelle deplification en fonction de
difféerents parameétres. Nous nous intéressons icliluence de la densité de
I'amplificateur sur la dynamique du gain. La Fig@.20 montre le facteur d’amplification
en fonction du délai pour différentes densités @&oes avec des pressions de krypton de
15 mbar, 20 mbar, 30 mbar et 40 mbar. Ces 4 cowkgérimentales montrent une forte
amplification du signal harmonique qui varie endibon du délai d’'injection. Notons que
le facteur d’amplification le plus élevé est obtgraur une pression 20 mbar et vaut 250.
Cependant, le facteur d’amplification a 30 mbar as$si trés proche de cette valeur.
Quelle que soit la pression, I'évolution temporalie gain montre quelques similitudes.
Nous remarquons que, pour chaque mesure, le fad&mplification augmente
rapidement a partir de 1 ps jusqu’a atteindre urximiam avant de décroitre plus
lentement. De plus, nous observons que, quandession augmente, la durée du gain
diminue et que la valeur du gain maximum arrivesii.

Nous avons confronté ces résultats aux courbesade dg la transition 4d-4p
calculées avec le code de physique atomique OFIFPROurbe en noir). Nous pouvons
voir que les résultats théoriques et expérimentsuivent les mémes tendances ; le
coefficient de gain croit avec la pression et leédwlu gain est d’autant plus courte que la
pression est élevée. Elle est de 11 ps (& mi-hguaelb mbar et passe a 9 ps (a 20 mbar)
puis a 4 ps (a 40 mbar). Finalement, nous obseretailement que plus la densité
atomique augmente, plus le maximum d’amplificatonve t6t. Ce comportement est une
des conséquences de l'ionisation collisionnellesyiii la création du plasma. En effet, la
durée de vie du gain ici est limitée par la duréd’idn lasant dans la zone active. Nous
comprenons que cette sur-ionisation est plus imptetet plus rapide pour les hautes

densités, ce qui est observé expérimentalement.
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Figure 3.20 : Facteur d’amplification en fonctiom ld densité atomique de krypton dans la
cellule (points rouges) confronté avec les coudeegain calculés avec OFI-OD (courbe en

noire).
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3.2.4 Influence de la polarisation du laser de pompe sutamplification a
32,8 nm

Comme nous I'avons montré dans le chapitre 2, lerstpus sommes en pompage
par excitation collisionnelle la température élecique du plasma contrdle le taux de
pompage. Comme celui-ci dépend de la longueur @dodd laser et de l'état de
polarisation du champ électrique nous avons étieili@ dépendance de I'amplification a
32,8 nm vis-a-vis de la polarisation du faisceaypdmpe du plasma amplificateur. Pour
cela nous avons utilisé une lame quart d’'onde qunpt de faire varier I'ellipticité de la

polarisation, de circulaire a linéaire.

La Figure 3.21 montre I'intensité du signal a 388 émis en régime ASE ainsi que le
facteur d’amplification mesuré en régime injecte f@nction de la polarisation du laser de
pompe. Les conditions expérimentales sont les stega

* Pression : 20 mbar de krypton

* Longueur de cellule : 7,5 mm

» Focalisation du laser IR : 3,5 mm a l'intérieur ldecellule par rapport a la face

I'entrée

Pendant cette série de mesures, nous avons olangdrtantes fluctuations du
signal a 32,8 nm dues aux variations d’énergieadarlde pompe. Néanmoins, que ce soit
en régime ASE ou injecté, les comportements s@st g$imilaires. Dans les deux cas, le
maximum du signal est obtenu pour une polarisatioculaire (p = 0,5) ce qui est en
accord avec nos prédictions théoriques. Toutefloest surprenant de voir que l'intensité
du signal a 32,8 nm chute tres lentement quandé&woigne de la polarisation circulaire.
En effet, nous avons reporté sur la Figure 3.22léésultat du calcul de I'évolution
temporelle du gain maximal de la transition 4d-éprna3 états de polarisatiop € 0,5, =
0,3,¢ = 0,2). Si la durée du gain varie peu, sa val&goke varie de facon importante ;
nous passons deng= 10 cm® pour¢ = 0,2 (elliptique) & gax= 150 cm pourd = 0,5
(circulaire). Ces variations importantes de gaimramt lieu a des variations non moins
importantes du signal amplifie comme le montrediewd de l'intensité a 32,8 nm obtenu
en mode injecté présenté sur la Figure 3.21. Ceulcalst réalisé avec les conditions
d’injection identigues a celles du paragraphe mtéot c’est-a-dire pour un facteur
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amplification de 250, un gain de 27 ¢mour une polarisation circulaire. Nous avons pris
en compte les variations du gain et les intensigsaturation calculées (OFI-0d) pour
différents états de polarisation du laser de porepeésenté sur la Figure 3.22. Le résultat
du calcul présenté sur la Figure 3.21(simulatioontre que le signal n’est pas amplifié
sur une plage d’ellipticité (entge= 0 et$ = 0,25) et ce n'est pas ce que nous observons
expérimentalement. La plage utile de polarisatialcudée est comprise entre 0,25 et 0,75
alors qu'expérimentalement elle couvre quasimens tes états de polarisatiop €ntre 0

et 1). Comme nous I'avons montré au chapitre Zedgible plage de fonctionnement
calculée est la conséquence de la faible énergi€ldetrons issus de l'ionisation quand la
polarisation devient proche de la polarisation diré Compte tenu des résultats
expérimentaux, il semble donc que I'énergie destglas de pompe ait été sous-estimée

par le calcul.

AF

. /'\,/ \/ '\.

/

T T T T T T T T T
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] /o\. / \o
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-8BEEHEE
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/

oo 01 02 03 04 05 06 07 08 09 10
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Figure 3.21: Signal de I'émission ASE (courbe enge), coefficient d’amplification
(courbe en noire) et simulation du laser XUV ingeen fonction de la polarisation. Dans

les trois cas, le maximum est obtenu une polaoisgiroche de celle totalement circulaire.
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Figure 3.22 : (a) Intensité de saturation et (byiGe de gain en fonction de la polarisation

du laser de pompe calculé par le code de physitgpueigue COFIXE.

Conclusion

Les travaux présentés dans ce chapitre ont pefenisichir notre connaissance des
parametres importants pour I'amplification d’harngue dans un plasma amplificateur
OFI.

La mesure du signal amplifié en fonction de la loag de la cellule, a permis
d’estimer le coefficient de gain g autour de 27 ash une longueur de saturation de 3 mm.
Si les gains calculés sont legerement supérieakmllition de 'amplification en fonction
de la longueur de cellule est bien reproduite pas nalculs quand on considere le
rétrécissement spectral di a I'amplification aumpsé 'absorption par le gaz résiduel pour
les grandes longueurs de cellule.

L’influence de densité de I'amplificateur sur lgrsal amplifié et la dynamique du
gain est, dans les grandes lignes, plutét bien demplLes mesures ont montré que la
durée du gain diminue avec la pression et qu'it fajecter les harmoniques 3 ps apres la
création du plasma pour avoir une amplificationmapm. Cet effet est aussi observé dans
les résultats de la simulation obtenue par le cmphysique atomique OFI-0D. Une autre
étude numériqgue montre que la longueur du miliepldicateur diminue avec la pression,
augmentant ainsi le phénomene d’absorption.
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Enfin, nous avons étudié l'influence de la polai@a du laser de pompe sur
I'amplification du laser XUV. Les résultats ont migdhque I'amplification est maximale
pour une polarisation proche de la polarisatiomutaire. Mais contrairement a ce que
peuvent montrer les simulations, nous observonsdeunéme une amplification, faible
certes, avec des polarisations presque linéairesst Ipossible que les simulations sous-
estiment I'énergie cinétigue que peuvent acqué® électrons avec une polarisation

proche de linéaire.
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Chapitre 4 : Caractérisation spectro-
temporelle du laser XUV OFI injecte par

harmonique

La durée d’émission la plus courte réalisable pouplasma de laser XUV donné
dépend de la largeur et du profil spectral de I&5ioin. Plus celle-ci est spectralement
large, plus la durée ultime de I'impulsion laser Xl$era bréve. Or, un des points
importants et singuliers de I'amplification d’harmque dans un amplificateur plasma est
la trés grande différence entre la largeur spexilas harmoniquegX/A = 107 et celle
attendue pour le gain de I'amplificateur plasma g\ = 10°). Cette différence aura un
impact non seulement sur l'efficacité de couplag&eel’narmonique et I'amplificateur
mais aussi, et méme surtout, sur la durée du r&yoent apres amplification. En effet,
comme nous le confirmerons dans les mesures, ¢gedarspectrale du gain de notre
amplificateur a Krypton Xl est environ 1000 foisuplétroite que celle du rayonnement
incident.

La détermination expérimentale de la largeur spkrtest donc essentielle pour
estimer la proximité de la durée des impulsiona Bnite de Fourier. Cette connaissance
est également importante pour comprendre les m&oasid’amplification des lasers XUV
en mode injecté. Etant donné la finesse de ragmaie, sa détermination expérimentale
utilisera des techniques expérimentales inspirée$adspectroscopie par transformée de
Fourier. Elle sera ainsi couplée a la mesure danigueur de cohérence temporelle du laser
XUV.

Dans ce chapitre nous présenterons une série deenate la cohérence temporelle
qui repose sur la mesure de la visibilité de frangénterférence de I'harmonique

amplifiée en fonction de la difference de march&oniuite entre les deux bras d'un
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interférométre [105, 106, 107]. Cette étude a é&@lisée en collaboration avec des
collegues du LIXAM et du Laboratoire Charles Fabeyl'Institut d’'Optique (LCFIO) qui
ont développé un interférometre approprié pour yge tde mesures. Apres avoir
rapidement décrit le principe et le montage expénital relatif a cette mesure, nous
présenterons les mesures de cohérence temporelieAfinexe A) de notre laser injecté a
32,8 nm pour différents paramétres de génératien.r€sultats seront discutés et compareés

aux estimations d’'un modéle théorique.

4.1 Dispositif expérimental

Les mesures de la cohérence temporelle du laser Xi#¢té ont été réalisées a

'aide d’'un interférométre a bi-diédre [108]. L'exférométre est placé dans l'axe du
faisceau a une distance de 2,15 metres de la sdioceme le montre la Figure 4.1, pour
introduire une différence de marche entre les dexas de l'interférometre, les deux
diédres sont mobiles I'un par rapport a l'autre.difiérence de marché entre les deux
diédres est introduite en translatant avec unedgramécision mécanique I'un des deux
diedres dans la direction verticale. Les deux digdiont inclinés I'un par rapport a l'autre
d’'un angleé pour permettre le recouvrement des deux demidaisc XUV. Plus I'angle

@ entre les deux diedres est petit plus l'interfemgt grand. En contrepartie, le champ

d’interférence diminue.
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Caméra CCD XU Champ d’interférence

Diédre fixe

diédre mobile

<A

M
Laser XUV : 9

Figure 4.1 : Principe de l'interféromeétre a bi-diggl Un faible angle de basculementa
été introduit entre les deux miroirs. Le faiscemaident est alors divisé en deux sous
faisceaux qui se recouvrent en aval de linterf@wm Le champ d'interférences

correspond a la zone de recouvrement du faisceau.

L’'angle de rasance utilisqy =6°, assure une réflectivité importante du

rayonnement XUV. Un autre miroir de renvoi en silionctionnant aussi en incidence

rasante & =6°) est utilisé pour ramener le faisceau dans lectime de I'axe horizontal
comme le montre la Figure 4.2. Les franges d'iét@rice sont ensuite enregistrées sur une
caméra CCD X-UV (Andor 1024x1024 pixels mesurant @@ chacun). Dans la
configuration d’origine de l'interférometre, la cama était fortement inclinée (9°) par
rapport a I'axe de I'expérience pour augmenterdenlore de pixels de la caméra dans
I'interfrange. Cependant nous nous sommes aperavegiun angle d’incidence de 9°, le
chip de la caméra CCD (en silicium) agissait comimemiroir, ce qui avait comme
conséquence de réduire significativement le niveausignal sur le détecteur. Il faut
souligner gque toutes les mesures présentées dacizapére sont « monocoup » car les
variations importantes de pointé de la source lagecté, que nous allons présenter dans
le chapitre 5, font qu’il était impossible d’acculerudes tirs successifs sans dégrader la
visibilité des franges car l'interférométre essts&nsible aux variations de pointée.

Afin de trouver le meilleur compromis entre rapgpsignal sur bruit et nombre de

pixels par frange, nous avons donc essayé plusienmfigurations. Nous avons tout
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d’abord disposé la caméra sous un angle 45° puis finalement en incidence normale a

I'axe du faisceau. L’alignement du dispositif edalisé par un laser Hélium Néon a 632

nm. Les caractéristiques de 'interféerometre séatimées dans le tableau ci-dessous.

Miroir de renvoi

Bi-diedre

Faisceau

laser w (

Figure 4.2 : Vue de profil de l'interférometre est I'angle de rasance du faisceau incident

sur les optiques en silice.

Lo longueur d’'un diedre 80 mm
La largeur d’un diédre 15 mm

0 Angle entre les deux miroirs 6°

o Angle de rasance du faisceau incident 3,2 mrad

. Angle entre les deux faisceaux réfléchis par/le  variaple : qq mrad

bi-diédre

p Angle d’inclinaison de la caméra 45 et 90°

| o

i A =

Interfrange vu par la caméra esinf
z Translation verticale du diédre mobile
¢ Différence de marche entre les deux faiscegux ¢ =2zsin(2a)

Tableau 4-1 : Caractéristiques et relations fonaaates de l'interférometre a bi-diedre.
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4.2 Mesures de la cohérence temporelle

Les résultats que nous présentons ont été obtenpsintemps 2006. Les mesures
ont été réalisées uniquement dans le cas du régjewé. En effet, le signal de I'émission
ASE et du faisceau harmoniques non amplifié étaramt faibles au niveau du détecteur
pour obtenir des résultats exploitables. Au cowgsl'dxpérience, plusieurs séries de
mesures interférométriques ont été effectuées mliffiérents paramétres, comme la
longueur de la cible ou la pression de gaz darcellale amplificatrice. Les parametres

expérimentaux de création du plasma amplificatent g@sumeés dans le tableau suivant :

Délai entre la création du plasma et

L . 3ps
I'injection des harmoniques
Longueur de la cellule amplificatrice Entre 3,5 mm
Pression de gaz Entre 20 et 40 mbar

Energie du laser IR pour la génération du
Entre 0,4 et 0,6 J

plasma amplificateur

Tableau 4-2 : Parameétres de génération du las2Bang pour les mesures présentées dans

ce chapitre.

4.2.1 Le cas optimal

Les mesures présentées dans ce paragraphe ordaét®es avec le détecteur
incliné d’'un angle de 45° par rapport a I'axe datérféeromeétre. Les interféerogrammes
présentent un interfrange mesuré de 59 um, ceayuespond a 4,5 pixels sur la caméra
CCD. La Figure 4.3 montre un exemple d’interférogmee obtenu dans ces conditions
pour une différence de marche nulle, ainsi quesiéeiment pour la mesure de visibilité.
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Figure 4.3: La figure a gauche est un agrandisserde la zone d'interférence. Le
rectangle blanc représente la zone d'intégratidisésg pour la mesure de la visibilité. A

droite, nous avons le profil des franges le longette zone d’intégration.

La Figure 4.4 montre la mesure de visibilité desdes du laser XUV injecté en
fonction de la différence de marche entre les dewas de linterféerométre dans le cas
d’'une cellule de 7 mm et une pression de 30 mhes.darres d’erreurs correspondent aux
fluctuations tir a tir de la mesure du contrasteudiremarquons que la visibilité maximale
des franges, pour une différence de marche ndtaetativement faible (de I'ordre de 30 a
35 %) alors que nous allons montrer dans le clegitivant que le laser XUV injecté
posseéde une bonne cohérence spatiale. Ceci peut@tau fait que l'interfrange ne se
compose que de 4 pixels sur la caméra, ce quiieattame perte d’'information. De plus, a
cause de la difficulté a aligner de facon préaskaser XUV injecté dans l'interférometre,
la zone d’interférence s’est retrouvée sur le lwda caméra. Et donc, il est trés possible
que la partie la plus cohérente du faisceau serswituvée en dehors du détecteur. La
Figure 4.4 montre que la visibilité décroit lentetnéorsque la différence de marche
augmente, puis plus rapidement a partir de 2,%par caractériser cette évolution, nous
avons effectué une régression par une fonctionsgause décroissante qui semble suivre
les points expérimentaux. Toutefois, I'approximatgaussienne n’est pas idéale car elle

rend peu compte de la chute rapide de la visilplitér des délais supérieurs a 7 ps.
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Figure 4.4 : Visibilité des franges d'interféreraxe fonction du délai entre les deux bras de
l'interférometre. La courbe en pointillé représelgeracé d’'une gaussienne qui suit les

points expérimentaux.

En utilisant le théoreme de Wierner-Khintchine a@ipales fonctions analytiques
qui suivent au mieux les points expérimentaux, nous/ons remonter a la largeur de la
raie du faisceau harmonique amplifié a partir ddlution de la visibilité. Pour une
fonction gaussienne décroissante de la forme :

1_2
Cm)=A eXp(—?) o7)

c

ou 7, est le temps de cohérence. Nous détermidonda largeur & mi-hauteur du profil

spectral a partir de I'évolution gaussienne du iamté des franges. D’aprés le théoreme de

Wierner-Khintchine, si le module de la fonction ufacorrélation est de la forme

2
r " . R
|y(r] =A exp(—?) alors la densité spectrale de puissance du rayameposséde un

C

profil gaussien qui s’écrit :

(V) =K,V t, exp{—nz r’ (v—vo)z) (58)

avec K une constante de normalisatiorvgtla fréquence centrale de la raie laser XUV.

Nous pouvons donc écrire la largeur a mi-hauteda daie comme suit :
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2. 1In2
Av=—Y (59)

T,
La valeur du temps de cohéremgequi est donnée par la régression sur les pastsici

de 5,4 £ 0,3 ps.

La valeur der, correspond a la largeur en fréquence :
Av=99 + 0610°Hz
Exprimée en longueur d’onde, la largeur de raieégale aAAd =35 + 02 m,&, ce qui

correspond a un rappo%li =108 + 006107°.

Il est intéressant de comparer cette valeur awetelaps caractéristiques du gain de
la transition laser. Comme nous I'avons vu darchkgpitre 3, la mesure du gain du plasma
amplificateur a été effectuée en faisant variedd&i entre le moment ou I'on a créeé le
plasma amplificateur et le moment ou I'on injeatefdisceau harmonique [109]. Nous
rappelons que 'amplification débuf¢ = 1 ps apres la création de I'amplificateur, ¢ja’'e
est maximale (x 180) pouxt = 3 ps avant de chuter plus lentement jusqu’axiewnulle
pour At = 8 ps (Figure 4.5). Le moment du plus fort g = 3 ps) correspondant au
moment de l'injection des harmoniques, la duréenplilsion maximale du laser XUV
injecté sera limitée par la durée du gain aprégelkition des harmoniques, qui est de 5 ps
pour une pression de krypton de 30 mbar. Autrerdignka durée du gain et donc, la durée
maximale de I'harmonique amplifiée, est ici de 5yaeur quasi identique avec la mesure
du temps de cohérence. Ce résultat montre querithr@igue amplifiee a 32,8 nm possede
une cohérence longitudinale totale. De plus, laténde Fourier de I'impulsion avec le
méme profil spectral donne une impulsion ayant rgfilpgaussien avec une durée a mi-
hauteur égale a 4,8 ps. Cette valeur est en aes@d la limite maximale de la durée de
I'impulsion déduite de I'étude de la dynamique dungprésentée sur la Figure 4.5. Notre
laser injecté a 32,8 nm fonctionne donc en limageFadurier, ce qui signifie que sa durée

est essentiellement déterminée par la largeur specu gain de la transition laser.
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Figure 4.5 : Amplification de I'hnarmonique en foioct du délai entre le moment ou l'on
crée le plasma amplificateur et I'arrivée des hariopees dans ce plasma. Chaque point
correspond a la moyenne de différents tirs et lagels d’'erreurs correspondent a la

déviation standard. La courbe en noir corresponglau calculé par le code OFI-0d.

4.2.1.1 Modélisation

Pour modéliser I'effet du milieu amplificateur sker spectre harmonique amplifié,
nous avons vu dans le chapitre 2 qu'il existaitxdigpes d’élargissement :

» L’élargissement homogéne déterminé par la durédeldes différents

niveaux intervenant dans la transition :
AA =5 mA
» L’élargissement inhomogene qui tient compte unigerndans notre

cas de I'élargissement Doppler qui est lié a lagin thermique des

ions émetteurs et qui conduit a un profil gaussien

Av, = 7mA
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De plus, nous avons tenu compte de I'effet du gaimra largeur de raie en adaptant
le modele développé par Koch et al. [110] que raumns présenté dans le chapitre 2. En
utilisant ces hypotheses, nous avons modélisélliton du spectre avec la longueur L de
I'amplificateur. L'énergie des harmoniques par oapp Ly a été calculée de telle sorte a
obtenir un facteur d'amplification de 180 pour lorggueur L = 7,5 mm.

Le résultat de ce calcul est présenté sur la Eiguws. La simulation montre que la
largeur spectrale diminue rapidement avec la longde I'amplificateur jusqu'a ce que le
régime de saturation soit atteint (environ L = 3 )nha largeur spectrale diminue alors
tres lentement, et aucun rélargissement par laragetn n’est observé en raison de

I'importante contribution de I'élargissement hommeggl10]. A la sortie du plasma (L =

7,5 mm), la largeur spectrale calculée du laser Xhjgcté est deAd = 355 mA a mi-

hauteur, ce qui est en bon accord avec l'expéri¢dae cette méme figure, j'ai aussi
reporté les résultats expérimentaux obtenus poaitargueurs de cellule de 5 et 3,5 mm
(voir paragraphe suivant) qui sont aussi en boordcavec la simulation.

D’aprés ce modele, la faible valeur de la largmectrale, ainsi que la bonne valeur
de la cohérence résultent de la faible valeur digsed’élargissement homogénes et
inhomogenes, ce dernier point étant lié a la fadahepérature des ions lasants. En outre, le
modéle montre une importante contribution de Kgtsement homogene dont la valeur est
liée a la durée de vie de transition des niveawka @ourrait expliquer que la limite de la
durée d'impulsion donnée par la limite de Fourkr (ps) est proche de la durée de vie
totale du gain (5 ps). Cette différence sera pridmaént plus importante dans le cas des
plasmas avec des températures ioniques plus élegéede forts élargissements
inhomogénes comme dans les plasmas obtenus admadiinles solides.

Enfin, nous pouvons comparer les differences t@dsuentre le réegime ASE et le
régime injecté Dans le régime ASE, le rayonnement initial est ik&snon spontanée et
son profil spectral peut étre considéré comme wifilgte Voigt (convolution d’un profil
gaussien (élargissement doppler) et lorentzienrgiésement homogene)). La grande
incertitude sur la valeur a donner a la densitpussance de I'émission spontanée nous a

pousseé a réaliser le calcul pour différentes valelero(v, ) en couvrant trois ordres de

grandeur. Les résultats numériques montrent ques arégime de saturation, la largeur

spectrale de 'ASE dépend peu d€v, et)est, dans tous les cas, inférieure a la largeur

spectrale du laser XUV injecté. En conclusion, led&le suggere que la largeur spectrale
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mesurée est légerement supérieure a la largeutraigedu laser XUV ASE. Par contre, le
modéle montre que l'injection d’harmoniques extrait peu plus d'énergie en exploitant
I'ensemble de la population des ions lasants ehgted’atteindre une largeur spectrale
légerement plus importante. Ce dernier point egtomant si nous voulons atteindre des

durées d’impulsions laser XUV plus courtes.

7,0
65 1 Laser XUV injecté
] ——ASE1
2 6,0 _ASEZ
c | ——ASE3
o 207
S -
© 5,0
° |
O 454
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Figure 4.6 : Représentation de la largeur specéate hauteur en fonction de la longueur

du plasma amplificateur du laser XUV injecté (tradtr) et du laser X ASE calculé pour

trois valeurs deg(V,) . Les points rouges correspondent aux valeurs empgtales.
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4.2.1.2 Effet de la longueur du milieu amplificateur

Ici nous nous sommes intéressés a l'influence aldohgueur de la cellule
amplificatrice sur la mesure de la longueur de omiée longitudinale. Nous allons
comparer deux longueurs de plasma : 3,5 et 5 muor. ¢&dte série de mesures nous avons
changé la configuration de l'interféeromeétre powerrer le faisceau du laser XUV injecté
sur la caméra. Pour cela nous avons disposé laraanéncidence normale. Cependant en
augmentant cet angle nous avons également réahtiérfrange. Comme le montre le profil
des franges sur la Figure 4.7, l'interfrange esb2l¢tm c'est-a-dire 4 pixels sur la caméra.
Comme pour la premiere série, nous avons séle@iome zone (rectangle blanc sur la
figure) pour mesurer la visibilité de ces frangesmesure a été réalisée dans la zone ou la
visibilité des franges était la plus élevée. Egaetmous pouvons observer une chute de la
visibilité au centre des interférogrammes due diffaaction sur les bords du diédre. La
mesure de la visibilité a été réalisée sur les deanges qui se trouvent de part et d’autre

de la frange de Fresnel.
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Figure 4.7 : Exemple d'interférogramme enregistoéirpune différence de marche nulle

entre les deux bras de I'interférometre.

La Figure 4.8 montre I'évolution de la visibilitdes franges mesurée aprés
traitement des interférogrammes pour deux longuéearsellule : 3,5 et 5 mm. Ces deux

résultats ont été obtenus pour une pression del®. iNous observons que I'évolution de
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la visibilité avec la différence de marche est loeap moins « lisse » que celle obtenue
pour une longueur de cellule de 7,5 mm. En effetree0 et 0,6 ps nous observons une
grande variation de la visibilite. Bien que le tad¥chantillonnage en différence de

marche ne soit pas suffisant pour traiter conveambht ces variations rapides de la
visibilité, nous pouvons malgré tout constater d@aenplitude de ces variations est

beaucoup plus marquée pour la cellule de 3,5 mnpquecelle de 5 mm.

65+ . - 65
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Figure 4.8: Visibilité des franges d’interférenegsfonction du délai entre les deux bras de
I'interférométre pour une cellule de 5 mm (a gajee3,5 mm (a droite). Les courbes en

pointillé représentent les régressions de fonctamadytiques simples.

Le Tableau 4-3 nous donne les temps de cohéremtetsléle chaque régression en
fonction de la longueur de la cellule. Nous obsesvque le temps de cohérence varie trés
peu pour des longueurs d’amplificateur de 3,5 ein7 de cellule. Sur le Tableau 4-4, jai
reporté les mesures de largeurs spectrales podéralifes longueurs de milieu
amplificateur. Nous observons que la largeur spkrine change pratiquement pas entre

3,5 et 7,5 mm, ce qui est accord avec la simulationtrée sur la Figure 4.6.
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Longueur de cellule (mm) Fonction de régression TC(pS)
7,5 Gaussienne 54+0,3
55 Gaussienne 55+0,7
Gaussienne 52+0,6
39 Exponentielle 5,1+0,6

Tableau 4-3 : Temps de cohérence mesurés a pestiiodctions de corrélation en fonction

de la longueur de la cellule.

Longueur de Fonction de o AA
_ Av(Hz) AAl mA =
cellule (mm) régression A
7,5 Gaussienne | 99+ 06 10 35+ 0,2 108+ 006 10™°
5 Gaussienne | 10+02 10" 35+ 05 11+ 02 107°
Gaussienne | 10+02 10" 37+05 12+ 02107
3,5
Exponentielle | 63+ 02 10 22+ 02 07+0210°

Tableau 4-4 : Largeur spectrale de la raie a michaudu laser XUV injecté calculée a

partir de fonctions analytiques qui sont les plkeeches des données expérimentales.

Conclusion:

Dans ce chapitre nous avons réalisé, a l'aide diterférometre a différence de
marche variable, la premiére mesure de la cohérmmaporelle d’'un laser XUV injecte.
L’étude du contraste des franges avec la différateenarche entre les deux bras de
I'interféerométre a permis de reconstruire la foowtide cohérence temporelle du
rayonnement de notre source XUV. La déterminatinpéementale de la fonction de
cohérence temporelle a permis d’étudier le prgfiéctral du rayonnement XUV. Cette
étude a montré que le profil de raie laser XUV dtgeest proche d’'une gaussienne du fait

de la forte contribution de I'élargissement inhoiog di a I'effet Doppler. Nous avons
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déterminé une largeur spectrale trés fied € 35+ 02 mA). De plus, nous avons

montré que la largeur spectrale était la méme ssil@hgueurs de plasma comprises entre
3,5mm et 7,5 mm.
Les résultats d’'un modele décrivant I'amplificatide la raie de I'harmonique ont

été comparés aux résultats expérimentaux. La valder la largeur simulée

(AA =355 mA) est en trés bon accord avec celle mesurée. 4 été de méme pour

I'étude en fonction de la longueur de la cellule @us, le modele suggere que la largeur

spectrale mesurée est légerement supérieure i@yéataspectrale du laser XUV ASE.

Nos mesures ont montré que notre laser injecté @188 fonctionne en limite de
Fourier (ou posséde une cohérence temporelle Yaadx une durée d’émission autour de
5 ps. En effet, la valeur de la durée du laser Xhjgcté est comprise entre la valeur de la
durée du gain (5 ps), qui correspond a la duréamade, et la durée donnée par la limite
de Fourier (4,7 ps), qui correspond a la duréemafe. Une mesure directe de la durée du
laser XUV, a l'aide d’'une caméra a balayage deefepiar exemple, permettra de valider

ces résultats.

Pour compléter cette étude, il faudrait réalises deesures de la cohérence
temporelle en fonction de la pression et réalises dnesures directes de la durée
d’émission. Cependant, pour diminuer la durée dilsipn des lasers XUV de fagon
significative, il faudrait utiliser des plasmas awdes températures ioniques plus élevees et
de forts élargissements inhomogénes comme dargdssias obtenus a partir de cibles
solides. Pour illustrer ce commentaire, une sinmamontrant I'évolution de la largeur
spectrale a mi-hauteur en fonction de la longueupldsma amplificateur pour différentes
températures ioniques est présentée sur la Figré&dus avons ensuite calculé et reporté
dans le Tableau 4-5, les valeurs de la limite deriEo correspondant a chaque largeur
spectrale. Nous observons, par exemple, que paitampérature ionique de 54 eV nous
avons une durée minimale de 1,34 ps. Hors, pourffgraes ions il faudra utiliser des
lasers dont la durée d’'impulsion est bien plus lmndgypiquement la centaine de ps. Par
conséquent I'élargissement spectral di a une hailesse température ionique n’est pas
tres approprié au schéma OFI mais devrait plutévenir aux lasers XUV pompés par
impulsion longue type QSS (cf. chapitre 1)
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Figure 4.9 : Représentation de la largeur specéate hauteur en fonction de la longueur

du plasma amplificateur du laser XUV injecté poiffiédentes températures ioniques.

AL (mA) apres Limite de fourier
A\ doppler (mA) T(eV) o
amplification At (ps)
7 6 3,36 4,70
14 24 7,17 2,20
21 54 11,8 1,34

Tableau 4-5 : Largeur spectrale de la raie & mtehaudu laser XUV injecté et limite de

Fourier correspondantes calculées pour différartepératures ioniques.
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Chapitre 5 : Caractérisation spatiale du

laser XUV injecté

Une partie importante du travail présenté danmaeuscrit concerne l'influence de
I'amplification d’harmonique sur les qualités sp#s du rayonnement laser a 32,8 nm.
Les mesures que nous présentons dans ce chapittackent a mieux comprendre de
quelle maniere la géomeétrie injecteur-amplificateermet de produire des faisceaux laser
XUV ayant de bonnes qualités spatiales. Nous ptésars différentes études
expérimentales sur la distribution d’énergie dgdaau a 32,8 nm, sa cohérence spatiale et
son front d’'onde. Aussi, nos reconstructions nuqués mettront en évidence linfluence
du couplage spatial entre le faisceau harmoniqugedtion et la colonne de plasma de

krypton IX sur les propriétés du faisceau amplifié.

5.1 Mesure de la distribution d’énergie du laser XUV
injecté

5.1.1 Dispositif expérimental

Pour mesurer la distribution d’énergie du laser28 31m, nous avons utilisé un
systéme optiqgue composé d’un filtre en aluminiufandniroir multicouche a 45° et d’'un
dispositif de détection qui est une caméra CCD XLB/bits. Ce dispositif permet de
collecter I'émission XUV avec une ouverture de die@ de 5x5 mrad. Un schéma de

principe de ce dispositif est représenté sur laifei.1.
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Miroir Caméra
multicouches CCD

Filtre

Laser XUV aluminium

Figure 5.1 : Schéma de principe du dispositif dégistrement de la distribution d’énergie

en champ lointain. Le filtre en aluminium permetodeiper le rayonnement infrarouge.

Le miroir a 32,8 nm est revétu d’'un empilement daahes de B4C/Mo/Si [111]. La
Figure 5.2 (a) présente la réflectivité de ce mieiec un angle d’incidence de 45°, en
fonction de la longueur d’onde pour la polarisat®nLa réflectivité maximale mesurée
apres sa fabrication est de I'ordre de 33 % a B&18Pour bloquer le rayonnement visible
provenant du plasma et le faisceau laser de pompes avons placé un filtre en
aluminium de 2x 0,15 um d’épaisseur avant le miroir multicoucheusl avons mesuré
expérimentalement la transmission du filtre etdeur trouvée est de I'ordre de 4,5 %. La
transmission théorique du filtre aluminium en faowct de la longueur d’onde est
représentée sur la Figure 5.2 (b). Cette transomssst calculée pour 300 nm d’épaisseur
d’aluminium et 35 nm d’oxyde d’aluminium (&D3). Ce calcul donne une transmission de
'ordre de 5 %, valeur trés proche de la valeururg&s Nous avons néanmoins changeé
plusieurs fois de filtres en aluminium sans avgaté&matiquement mesuré la transmission.
Cependant, les faibles variations d’intensité mé&ssirmontrent que la transmission des

différents filtres était du méme ordre de grandeur.
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Figure 5.2 : Réflectivité du miroir multicouche @4C/Mo/Si a 45°d’incidence (a) et
transmission théorique du filtre en aluminium (lup 300 nm d’aluminium et 35 nm

d’oxyde d’aluminium. Le trait noir correspond ddagueur d’onde du laser XUV injecté.

5.1.2 Résultats expérimentaux

5.1.2.1 Sans injection

Avant de présenter le profil spatial de I'émissiaser injectée, il est important de
montrer a quoi ressemble I'émission ASE du plasare snjection. Comme le montre la
Figure 5.3, la distribution d’énergie de I'émissiBBE présente un profil marqué par la
présence de nombreuses surintensités, appeléesnégalspeckles. Comme 'ont montré
les travaux précédents, ces speckles sont la comséeg directe de la faible cohérence
spatiale combinée a la forte cohérence temporedlel’amplification de I'émission
spontanée (ASE) [41]. La divergence du rayonnem&#t pas mesurable dans notre cas
car il est difficile de savoir si toute I'émissicm été collectée par la caméra CCD.
Toutefois, et compte tenu des dimensions attendei¢amplificateur (de I'ordre de 70 um
de diamétre par L = 7 mm de long), nous nous atiesm@d un cdne d’émission de l'ordre
de 5 a 6 mrad d'ouverture, ce qui semble étre endogord avec ce que nous observons

expérimentalement.
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Figure 5.3 : Distribution d’énergie en champ lointde I'’émission ASE. Nous observons
trés clairement la présence de plusieurs petits fsisceaux ou speckles.

5.1.2.2 Profils injectés

Les mesures d’empreintes de faisceaux que noussaieesenter ici, proviennent
de deux séries d’expériences réalisées avec sig dimtervalle du fait d’'une panne du
laser. Apres réparation, les conditions de pompguienales (position du foyer, pression
du gaz, longueur de cellule) se sont retrouvéesrdigent modifiées. Toutefois, il semble
que ces changements n'ont pas totalement modifé dienensions et les qualités
amplificatrices du plasma de krypton car le factelamplification de I'harmonique
d’'ordre 25 s’est avéré semblable pour les deuxeséle mesures (entre 150 et 200).
Comme nous allons le voir, la plus grande difféeeantre les deux séries réside dans la

mise en forme du faisceau harmonique.
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Figure 5.4 : Distributions d’énergie en champ laintdu laser XUV injecté (b et d) et du
faisceau harmonique avant injection (a et c) réafis dans deux configurations
expérimentales différentes. Les empreintes dedais@ et b correspondent a la premiéere

configuration et les empreintes c et d & la deugiém

La Figure 5.4 montre des mesures typiques de hlision d’énergie en champ
lointain du faisceau laser injecté et du faisceaumonique avant injection, effectuées lors
des deux périodes. Avant tout, il est importanindeer que la distribution d’énergie du
laser injecté ne laisse plus apparaitre de speckl®sne nous les avions vus sur la Figure
5.3. Nous supposons que le plasma n'amplifie pluprepre émission spontanée, a priori
incohérente, mais le rayonnement harmonique, gesiucohérent.

Comme le montre la Figure 5.5 (b), pendant la peeenipériode le faisceau
harmonique possede un profil circulaire et réguligrs proche d’'un profil gaussien avec
une divergence de I'ordre de 0,65 + 0,05 mrad®(1/preés injection, le profil spatial du
laser a 32,8 nm laisse apparaitre plusieurs anrteesixnarqués autour d’'un pic central de

forme gaussienne. Cette empreinte de faisceawessptoche d’'une fonction de Bessel de
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type 1 comme la montre la Figure 5.5 (a). La mesiaréa divergencd), du laser XUV
injecté, définie comme étant le demi angle & ¥st égale & 0,55 + 0,05 mrad.

(b)
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Figure 5.5: Sur la figure (a), le profil radial taser XUV injecté (en trait plein noir) est
comparé a une fonction de Bessel de type 1 (erti®irouge) et sur la figure (b) celui de

I'injecteur harmonique (en trait plein noir) com@aavec une fonction gaussienne (rouge
pointillé).

Pendant la deuxieme série de mesures, le profiladar injecté est sensiblement
modifieé. Nous ne voyons plus qu’un seul anneau e (Figure 5.4 (d)). Dans ce cas,
et comme le montre la Figure 5.6, la distributidandrgie du faisceau est trés proche
d’'une fonction d’Airy. Dans cette configurationr@esure de la divergence est un peu plus
grande et est égale a 0,67 mrad. En comparaistaisteau harmonique présente un profil
elliptigue avec des divergences, I'une horizontetel'autre verticale, respectivement
autour de I'ordre de 1,3 mrad et 0,5 mrad (Figude()). Cette forme elliptique est causée
par l'astigmatisme introduit par un Iéger désaligeat du miroir torique qui couple la

source harmonique au plasma amplificateur.
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Figure 5.6 : Profil radial du laser XUV injecté (érait plein noir) comparé avec une
fonction d’Airy (en pointillé rouge).

La présence d’anneaux de diffraction autour deathe centrale du rayonnement
amplifié laisse penser que I'harmonique amplifiGe/érse un élément diffractant qui a
pour effet de modifier de facon significative sawfpp spatial. Afin d’y voir un peu plus
clair, nous avons voulu estimer la taille de cém@nt diffractant (ouverture circulaire).
Nous avons donc mesuré le rayon R du disque d'Aiéfini comme le premier anneau

sombre donné par la relation suivante :

2Ad
R::Lz—
D

ouA est la longueur d’onde, d la distance entre lacsoeat le détecteur et D le diamétre de

(60)

I'ouverture circulaire.

Ce calcul simple permet de montrer que cette oukeedirculaire a un diametre de
65 um. Etant donné qu’il n'y a pas d'autres ouvedLcirculaires de cette dimension entre
la cellule et le détecteur, tout se passe com@déinent diffractant qui cause I'apparition
de ces anneaux autour de la tache centrale etdm® amplificateur lui-méme. Dans le
chapitre 2, nous avons calculé que les dimensidigles du plasma amplificateur étaient
de l'ordre de 70 um, ce qui est conforme aux mesutes profils expérimentaux.

Cependant, pour que le plasma puisse modifier l&filpdes harmoniques aprés
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amplification, il nous faut vérifier que les diménss du faisceau harmonique sont plus

grandes que celles de I'ouverture circulaire cakesilprécédemment.

Distance (microns)

-60 -40 -20 0 20 40 60
Distance (microns)

Figure 5.7 : Empreinte de faisceau des harmonigquesurée au niveau de la cellule

amplificatrice a I'aide d’'une caméra visible recette de phosphore.

Dans ce but nous avons mesuré la distribution dgeeles harmoniques avant
amplification au niveau de la cellule amplifica&ria I'aide d’'une caméra visible recouverte
d’une fine couche de phosphore. La résolutiona@stannée par la taille du pixel (3,5 um).
Le diamétre du spot harmonique est ici de 90 pnl/@) au niveau de la cellule
amplificatrice, valeur supérieure au diamétre daspla amplificateur calculé et présenté
sur la Figure 5.7. Cette mesure montre que les frmations du profil spatial des
harmoniques aprés amplification sont trés probabignia conséquence d'un filtrage

spatial par I'amplificateur plasma. Nous reviendrsnr cette hypothése au paragraphe 5.4.

5.1.3 Influence de la densité de 'amplificateur

La Figure 5.8 montre des empreintes de faisceaux dliférentes pressions dans la
cellule remplie de krypton : 10, 15, 20, 30, 5@G@tmbar. Pour cette mesure nous avons
conserveé tous les autres parametres inchangés. dtsesvons que le profil évolue trés

rapidement d’'une forme elliptique (faisceau harmaeinon amplifi€) vers une forme plus
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réguliere et circulaire. L’'empreinte mesurée pooe yression de 10 mbar conserve le
profil elliptigue du faisceau harmonique alors deefaisceau est déja deux fois plus
intense. Un anneau autour de la tache centralelasement visible pour les basses
pressions. Cet anneau est tres marqué pour 15ehkamble disparaitre progressivement
avant de disparaitre totalement pour les pressapsrieures a 30 mbar. Mais si hous y
regardons de plus pres, nous constatons que Kitéevarie peu entre 15 et 30 mbar alors
que la tache centrale du faisceau augmente. Pguprdssions plus importantes, 'anneau
apparait moins clairement. La divergence du faisckalaser XUV injecte, correspondant
ici a la tache centrale, augmente linéairement évg@ression comme le montre la Figure
5.9. Il est probable que I'anneau soit encore mtéseais masqué dans les pieds du

faisceau pour les plus hautes pressions de krypton.

Deux hypotheses peuvent étre avancées pour egpligulisparition de I'anneau et
'augmentation de la divergence avec la pressi@enFigure 5.10 montre le profil du gain
intégré sur la toute la longueur de la cellule pdifierentes pressions (15, 20, 30 et 40
mbar). Ces profils de gains ont été calculés arpes cartes de gain de la figure 3.15. Le
creux au centre de ces profils correspond a la moneamplificatrice dd a la surionisation
du plasma. La premiere constatation est que plpselssion est faible (15 et 20 mbar) plus
la zone de gain possede des bords francs. Celaepdiimerpréter la présence de I'anneau
comme étant bien une figure de diffraction proveagpér I'ouverture franche de la zone de
gain. De plus, nous pouvons faire I'hypothése qeeprofils de gain correspondent a ceux
du laser XUV injecté a la sortie du plasma ammiiéwir. Donc, si nous réalisons une
transformé de Fourier de ces profils de gain pduerdr un champ lointain du laser XUV
en mode injecté, nous observerions la présencenelarx a cause du creux présent au
centre des profils de gain. Sur cette méme figunesrpouvons voir que les dimensions
transverses moyennes de la zone de gain diminuentla pression, le diamétre de la zone
de gain étant de I'ordre de 80 pm pour des presgienl5 et 20 mbar et plutét de 70 um
pour des pressions de 30 et 40 mbar. Nous pouvantssidterpréter cette augmentation de
la divergence par la diffraction comme étant prayé® par une zone de gain petite

agissant comme un trou de filtrage dont la dimendiminue quand la pression augmente.
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Figure 5.8 : Distribution d'énergie du laser XU\Vjecté en fonction de la pression. La

premiere image représente le profil du faisceambargue avant injection dans le plasma.
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Figure 5.9 : Mesure de la divergence du laser Xhjgdté en fonction de la pression dans

la cellule amplificatrice.
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Figure 5.10 : Profil du gain intégré sur toutedagueur de la cellule.
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5.1.4 Influence de la longueur de la cellule amplificatrce

Les résultats présentés dans le chapitre précédémhontré que nous étions dans
le régime de saturation des les premiers millinsett@amplification (autour de 3 mm).
Nous avons donc étudié comment la distribution efgie du faisceau injecté a 32,8 nm
dépend de la longueur du milieu amplificateur &ispprécisément, de la longueur de la
cellule de krypton L. Pour des longueurs de cellule comprises entré 2 mm, la
focalisation du laser infrarouge a été réaliséeemire de la cellule. Par contre poyg &
5 mm, le laser pompe était focalisé 3,5 mm aprdada d’entrée, position pour laquelle

nous avons observe la plus forte amplification.

La Figure 5.11 présente I'évolution du profil enanip intermédiaire pour une
longueur de cellule variant entre 0 et 7,5 mm awez pression de krypton constante égale
a 20 mbar. Celle-ci montre clairement que le pgtial de I’harmonique amplifiée varie
essentiellement sur les trois premiers milliméttgsnplification et plus particulierement
entre Le = 2 et Ly = 3 mm ou I'amplification est la plus significagivPour ;= 2 mm le
faisceau conserve la forme générale du faisceandmgque injecté mais laisse cependant
apparaitre une zone intense et ronde au centrartk de 3 mm, nous nous apercevons
gue les empreintes de faisceau restent trés cobipsramalgré une amplification
significative du signal. Comme le montre la Figlsel2, la divergence reste aussi
quasiment constante entre 3 et 7,5 mm. Pour résumer mise en forme spatiale du
faisceau harmonique amplifié par la colonne dempdasemble s’effectuer sur les premiers
millimétres d’amplification, la longueur d’amplifition totale n’apportant aucune
modification locale sur les caractéristiques spedia
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Figure 5.11 : Distribution d’énergie du laser XUNdcté en fonction de la longueur de

cellule.
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Figure 5.12 : Divergence du laser XUV injecté pdifiérentes longueurs de la cellule.

5.1.5 Estimation par impulsion de I'énergie du laser XUVinjecté

Nous avons estimé le flux de photons par impulsierce laser injecté a 32,8 nm a
partir des profils d’intensité que nous avons masprécédemment. Le nombre de photons

est donné par la formule suivante :

N, x 365

photonsx Effq ><Tfiltre X I%niroir

ou N; est le nombre de «counts » intégrés sur la cai@&@B, EnowonsI'€nergie d’'un

N (61)

hotons =
P E

photon en eV, e la transmission du filtre, g I'efficacité quantique du détecteur et
Rmiroir 12 réflectivité du miroir XUV.

Nous avons intégré le nombre de coups total sue tlausurface de I'empreinte.
Pour convertir le nombre de coups en nombre deopBotil faut tenir compte de
I'efficacité quantique de la caméra. En effet, paetie seulement des photons est absorbée
par le silicium du chip de la caméra. Le construicttonne une efficacité quantique (Effq)
de 40 % autour de 32 nm. Ensuite, 3,65 eV sontss@ges pour créer une paire électron-
trou. L'énergie E(eV) d’'un photon a 32 nm étant3¥e5 eV, un photon crée plus de 10
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paires électron-trou. Enfin, le gaihde la caméra est fixé a 5, et la transmis3iolu filtre
est de 4,5 %. La plus grande incertitude résidelsswmaleur de la réflectivité du miroir
multicouche. Comme je vous vous l'avais présentédéhut de ce chapitre, la réflectivité
mesurée apres sa fabrication est de 33 %. Maislawemps ce type de miroir s’oxyde au
contact de l'air et sa réflectivité chute aux abems de 20 % (valeur habituellement
relevée). Pour les expériences de mesure de frontle (voir paragraphe 5.4) nous avons
utilisé un deuxieme miroir multicouche normalemigieintique au premier. Le faible signal
obtenu aprés cette deuxieme réflexion nous a coaduwiesurer sa réflectivité qui se situe
finalement entre 2 % et 3 %. Les contraintes erpEmiales ne nous ont pas permis
d’effectuer la mesure de la réflectivité du prenmeroir. Pour cette raison, I'estimation de
I'énergie se fera pour des valeurs de réflectigibdnprises entre 2,5 et 20 % soit une

incertitude absolue d’'un ordre de grandeur.

Le calcul de I'énergie pour le laser injecté dopoer le premier type d’empreinte
(avec de nombreux anneaux) une valeur comprise &8& et 1060 nJ selon la réflectivité
du miroir multicouche prise en compte alors querpeweuxiéme type de profil, I'énergie
est trois fois supérieure située entre 390 et 31114 la source. Cette derniére mesure a un
flux compris entre 6.1 et 5.16" photons/impulsion. En comparaison, pour I'harmaeiq
25 a 32,8 nm nous avons évalué a peu prés la méengi€ pour les deux configurations
située entre 6 et 40 nJ (selon la valeur de lactiité) ou en terme de flux entre £H
6.10 photons/impulsion. Cela montre une différence iseau de I'amplificateur entre les
deux types d’empreintes.

Comme nous avons mesuré la largeur spectrale @u MV injecté dans le
chapitre précédent, nous pouvons donner une foitiecipeur la valeur de la brillance
impulsionnelle qui est comprise entre £30 et 3,5.16
photons/s/mradmm?/(0.1%Bandwidth) selon la valeur de la réflectivithi miroir
multicouche. La brillance est un parametre clé pesrexpériences d’interaction laser

XUV matiere a haute intensité pour lesquellestinésessaire de focaliser le rayonnement.
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5.1.6 Stabilité du laser injecté a 32,8 nm

La stabilité tir a tir du laser injecté est un paédre important pour la mise en place
d’expériences d’applications. Il est a noter queMariations d’intensité de ce type de laser
peuvent avoir différentes origines indépendantesut Td’abord, I'intensité du laser de
pompe fluctue environ de 15 % tir a tir. Ceci peutrainer de larges variations de
I'intensité du faisceau harmonique (de I'ordre @e%) et des qualités amplificatrices du
plasma d’autant que ces deux processus sont hauttenm: lin€aires et que les
fluctuations subies a chaque tir sont identiquesesudeux éléments. Ces fluctuations sont
naturellement moins importantes quand nous ampéfien régime de saturation, comme
dans le cas de nos expériences. Un autre facténstabilité est di a la variation de
couplage harmonique-plasma qui est essentielleprerbqué par des variations de pointé
de la chaine laser elle-méme. Ce point difficileotnpenser s’est avéré étre le plus grand
facteur d’instabilité au cours de nos mesures. Darfatur, nous pourrions atténuer ces
variations de pointé du laser de pompe en installanconnecteur tip-tilt rapide avec
capteur de position.

La Figure 5.13 montre une série de profils spatenregistrés successivement dans
les mémes conditions d’interaction. Nous reconoaisde profil de type « fonction de
Bessel de type 1 » déja discuté dans le paragridgh®2 et nous remarquons, d’'un point
de vue qualitatif, que le profil du faisceau vgreu méme pour les tirs les moins intenses
(a I'exception de quelques tirs ratés). Pour gfianttes fluctuations tir a tir, nous avons
reporté sur la Figure 5.14 le facteur d’amplifioaticorrespondant. Nous constatons que
celui-ci est en moyenne de 73 avec des variatitbest gusqu’a 100 %.

Egalement, nous avons relevé sur la Figure 5.position du centroide de chaque
empreinte de faisceau afin de savoir si les faiscéas plus amplifiés étaient émis sur un
axe privilégié. Chaque croix sur cette figure cepand a la position du centroide sur le
capteur CCD. La taille de la croix rendant compée l'thtensité du laser injecté. La
position de référence « 0 » correspond a la positde I'empreinte harmonique sans
amplification. La Figure 5.15 montre que, globalemde faisceau harmonique amplifié
est émis dans une direction Iégérement décaléeapaort 'axe de départ et donc que
I'amplification dévie le faisceau. Ce résultat est peu surprenant car nous avions
jusqu’ici considéré que la réfraction des harmoegjpar le plasma amplificateur était

négligeable. Mais il est possible que cette légéreation soit causée par le guidage par le
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gain. Globalement, la majorité des empreintes tedau injecté est émise dans la méme
direction avec une variation moyenne de I'ordreDdemrad. Nous constatons que I'écart
de position moyen du faisceau injecté est de lodi 0,3 mrad par rapport a la position
d’origine, I'écart type étant autour de 0,2 mraduiPdonner un ordre de grandeur, 0,2
mrad correspond a un tiers de la dimension dudaiscmontrant que le pointé de notre
laser XUV injecté est assez stable.
Les faisceaux les plus excentrés sont un peu naindifiés, ce qui montre que,

dans ce cas, le couplage harmonique-plasma et.f@lbci est di a un écart de pointé du

faisceau harmonique lui-méme qui coincide mal d&eone de gain.
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Figure 5.13 : Empreintes de faisceau pour I'étugladstabilité du laser XUV injecté.
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5.2 Mesure de la cohérence spatiale du laser XUV inje&t

5.2.1 Expérience des fentes d’Young : principe et montagexpérimental

Nous avons mesuré la cohérence spatiale (voir AnA@xdu faisceau laser injecté
a 32,8 nm grace a un systéeme de doubles fentesudfYoNous avons aussi mesuré
indépendamment les cohérences du faisceau laser &g par I'amplificateur et du
faisceau harmonique non amplifi€ pour évaluer Iliahce de I'amplification sur cet

aspect.
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5.2.1.1 Principe

Les fentes d’Young désignent en physique un digpgsii permet de faire interférer
deux faisceaux de lumiére issus d'une méme soenckes faisant passer par deux fentes
fines paralleles situées dans le méme plan orttedgan faisceau lumineux. Cette
expérience fut réalisée pour la premiére fois pgaoriias Young en 1801 et a permis de
mettre en évidence la nature ondulatoire de ladueni
Dans cette expérience la source engendre pardiffrasur chaque fente deux sources
secondaires ;Set $ dont le rayonnement est recu par un écran. Surcetn nous
observons un motif de diffraction et d’'interférengpei est une zone ou s'alternent des
franges sombres et illuminées. Plus les frangestatférence sont contrastées, plus la
cohérence entre les points & S du faisceau est grande. La visibilité ou contraks

franges d’interférence est définie par la relasaivante :

C= lMax_IMIN (62)

I MAX + I MIN
Pour comprendre I'apparition des franges, consit®rm point M situé sur I'écran éclairé

par les ondes émises pared S qui peuvent s’écrire respectivement :

E, = E,sin(c t)
. (63)
E, =E,sinlwt-Ap)

ou K est 'amplitudew la pulsation e le déphasage et t le temps.

Le déphasage\o, caractérise le fait qu’une onde a un certainrdepar rapport a l'autre.
En effet, le chemin n’est pas de la méme longueur pn rayon qui provient d’'une source
ou de l'autre pour arriver au point M. 8¢ est un multiple de, les ondes s'ajoutent et
nous obtenons une frange lumineuse sur I'écranguieest appelé une interférence
constructive. En revanche Aip est un multiple impair de alors les ondes s'annulent et
nous obtenons une frange sombre sur I'écran,at@st une interférence destructive. Cela
expligue pourquoi nous observons, sur I'écran, fd@sges successivement claires et
sombres.

Pour le calcul de\e nous pouvons faire I'approximation suivante : IstahceD entre
I'écran et les fentes est grande devant la distamice les fented. Les distances de M a S
et de M a § notées respectivementetr,, vérifient alors :
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rn=r, =Bx (64)

ou X est la distance de M au centre de I'écran.

Cette différence de trajet, souvent appelée difiggede marche, correspond a un
déphasage entre les deux rayons et s'écrit :

2n d
ANp=—— 65
¢ T o X (65)

Nous pouvons alors montrer que l'intensité recuergsartie de maniére périodique au

niveau de I'écran et est proportionnelle a:

A nd
cos’ (7¢) =cos’ (EB X) (66)
La largeur réduite de chaque fente provoque un ghéne de diffraction. Cet effet se
répercute sur la figure observée, l'intensité dasges décroit au fur et a mesure que I'on
s'éloigne du centre. Pour en tenir compte, il fajbuter un sinus cardinal (TF d’une
fonction porte) a l'intensité recue par I'écran.

Au final, l'intensité au point M peut s’écrire :

I = Avsine?| s 74 67
M —A)SInC EX co EX ( )

ou A est 'amplitude et la largeur des fentes.

L’équation 67 permet de simuler un profil d’'inte@sd’une source a 32,8 nm totalement
cohérente en utilisant les parametres expérimentanix paragraphe suivant). La Figure
5.16 montre que cette simulation (courbe en n@s¢ken trés bon accord avec les mesures
réalisées avec le laser XUV injecté (points rougés) léger décalage entre les deux
courbes provient certainement de lincertitude qoes avons sur la distance entre les

fentes et I'écran (caméra CCD dans notre cas).
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Figure 5.16 : Simulation d’'un profil d’intensitéalésé dans le cas d’'une longueur d’onde de
32,8 nm, une distance entre les fentes de 115 pumestlargeur de fente de 23,5 pm
(courbe en noire). Les points en rouge correspdralen résultats expérimentaux du laser

XUV injecté réalisés dans les mémes conditions.

5.2.1.2 Montage expérimental

Comme le montre la Figure 5.17, le montage expératest globalement identique
a celui utilisé pour les mesures de distributioatige. La seule différence réside dans la
mise en place d’'une série de doubles fentes gratrasne méme plaque, placée a 70 cm
de I'amplificateur XUV. La distance fente-détectaast ici de 152 cm. La largeur des
fentes a été mesurée a 23,5 + 0,1 um a l'aide mhfignoscope optique comme le montre la
Figure 5.18. Nous disposons donc d’'un systeme mtededont les différents espacements
étaient respectivement de 115 pm, 227 um, 323 26 u4n et 523 um. En comparaison,
les tailles des différentes sources au niveau @éalgue des fentes d’Young étaient de 450
+ 40 um (& mi-hauteur ) ou 770 + 70um (Z)Lmur le faisceau laser XUV injecté, 536 +
40 pm (& mi-hauteur) ou 910 + 70 um (&)Lfmur le faisceau injecteur harmonique et de

I'ordre de 2,2 mm (a mi-hauteur) pour le faisce&EA
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Miroir Caméra
multicouches CCD

Fentes d’Young
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Laser XUV

Figure 5.17 : Schéma de principe de la mesure dehHérence spatiale des sources XUV.

Figure 5.18 : Images réalisées a l'aide d’'un mioopg optique pour une interfente de 115

um (a gauche) et 227 um (a droite). Le microscapss @ permis de mesurer précisément

la distance entre les fentes ainsi que leur largeur
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5.2.2 Résultats expérimentaux

La Figure 5.19 montre les figures d’interférencbtenues respectivement pour le
laser XUV injecté, le faisceau harmonique non afdpét le faisceau XUV en mode ASE
pour différents espacements de fentes allant dealdZ3 um. Pour obtenir un niveau de
signal exploitable, nous avons accumulé une centdéntirs pour le faisceau harmonique
seul et I'émission ASE alors que 10 tirs ont sysbiur le laser a 32,8 nm injecté. Pour la
mesure de la cohérence du faisceau harmonique @woOss éclipsé la cellule
amplificatrice. De plus, le faisceau harmoniquen&étaomposé d'un peigne de 5
harmoniques nous avons mesuré la visibilité aureete la figure d’interférence pour
éviter le phénomene de brouillage de franges ptéslms le cas de sources
polychromatiques.

Comme le montre clairement ces images, le laser Kigcté montre un niveau de
contraste de franges, et donc une cohérence spatiédén supérieur a celui des
harmoniques non amplifiées et de I'’émission ASHadeolonne de plasma. Bien que la
taille du faisceau de I'émission ASE soit beaucplys importante (environ 2,2 mm) que
I'espacement des fentes, le contraste ne dépassébpa pour une distance inter fente de
seulement 115 um. La Figure 5.20 montre I'évolutitenla visibilité C avec la distance
entre les fentes extraite des mesures de contdastenous définissons la longueur de
cohérence spatialecRRomme la longueur pour laguelle la visibilité eaninuée d'un
facteur 1/e. La longueur de cohérence de I'émidShSE est d'environ 98m, ce qui est
environ 20 fois plus petit que le diamétre du faésc Ce résultat est similaire a celui
obtenu pour I'émission ASE du cadnium nickeloidé32 nm [112]. Pour le faisceau
harmonique, le contraste mesuré est plus faiblecguequoi nous nous attendions avant la
mesure. En effet, les nombreuses mesures de cobétmEmsverse que nous pouvons
trouver dans la littérature montrent souvent ungr® bien plus cohérente spatialement
que ne le montrent nos mesures. Ici, la visibilieds franges chute trés rapidement avec
I'espacement des fentes : 50 % pour 115 um, 12% 281 um et 0% a 323 um. Une des
raisons qui peut expliquer la faible cohérence @& lrarmoniques est la forte intensité du
laser infrarouge (18 & 2.18°> W.cmi®) utilisée pour produire le faisceau d’harmoniques
[113]. Néanmoins, nous avons estimé ici une longdelwcohérence égale a 108, ce qui
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correspond a environ un cinquiéme du diameétre dedau calculé a mi-hauteur au niveau
des fentes.

Apres amplification du faisceau harmonique par cwienne de plasma de 7,5 mm,
la visibilité du rayonnement a 32,8 nm passe deéeQiour un espacement de 115 um a 45
% pour un espacement de 328, montrant qu'une amélioration importante de la
cohérence transverse du rayonnement a été rédlséangueur de cohérence atteint alors

232um, ce qui correspond a plus de 50 % du diamétretaanteur du faisceau.
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Figure 5.19 : Mesure des figures d'interférencedeeteur profil d’'intensité pour le laser
XUV injecté (en haut), le faisceau harmonique awamplification (au centre) et le faisceau
ASE (en bas) pour des interfentes de 115 pm, 22@t883 pm.
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Figure 5.20 : Mesure du contraste pour differergpacements entre les fentes des
harmoniques non amplifiées (en rouge), I'ASE (ezuplet pour le laser XUV injecté (en

rouge).

Ce résultat est en bon accord avec d’autres mesgaisées par nos collégue américains
[114] avec un plasma de cible solide pompé en a@mid rasante qui montrent que la
technique d’injection d’harmonique améliore lesprétés de cohérence spatiale. Si les
prochaines mesures, et notamment celles du fromide’, permettent d’y voir plus clair sur
I'origine de cette spectaculaire amélioration, tpetmet de penser que celle-ci est due au
filtrage spatiale par le gain du faisceau harmoaigonplifié.
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5.3 Mesure du front d'onde du laser a 32,8 nm

Le « front d'onde » (voir Annexe B), surface d’onule encore phase spatiale d’'un
faisceau, est I'ensemble des points de I'espadesuibrations sont isophases. La mesure
de la surface d’onde d'un faisceau de lumiere asttechnique qui est longtemps restée
confinée a la gamme spectrale allant du proch&dliauge au VUV. La transposition des
techniques développées dans le visible dans le iden¥dJV est tres récente et est motivée
par la prise de conscience que la maitrise du f@ride devient incontournable, méme

dans I'’XUV, pour exploiter au mieux les sourceslis

éas dans cette gamme spectrale
(focalisation, propagation....).

Aujourd’hui, peu de travaux sur la mesure du frdleinde des lasers XUV ont été
entrepris. En ce qui concerne les harmoniquesgrdiftes techniques de mesure ont été
utilisées [115, 74] et les meilleures mesures reppbd une variation de front d’'onde de
I'ordre deA/7 RMS a 32 nm.

Pour ce qui concerne les lasers XUV par plasma;lése travaux réalisés sur un
laser a 46,9 nm créé par une décharge capillaime da I'’Argon néonoide ont permis de
montrer une variation moyenne du front d’'ond&tlece qui est, a notre connaissance, la
meilleure mesure de front d’'onde jamais publiéerpmitype de source [116]. D'autres
mesures ont été réalisées sur un laser a zinc f(@1,2 nm) et un laser OFI a xénon
palladiomoide fonctionnant en ASR £ 41,8 nm) mais la calibration insuffisante du
senseur n'a pas permis de tirer de conclusionsitieéis [117]. Par la suite, P. Mercere et
collaborateurs [118] élaboreront le premier sensleufront d’onde Hartmann XUV que

nous décrivons dans le paragraphe suivant.

5.3.1 Principe du senseur de front d'onde de type Hartman

Le principe d’'un senseur de front d’'onde de typetddann est illustré sur la Figure
5.21. A laide d'une matrice de trous, le faisceauaident est échantillonné en une
multitude de sous-faisceaux. De ce fait, chaque-aigceau se propage librement suivant
une direction qui dépend de la courbure localerdntfd’onde au niveau du trou. Notons
que les trous de la grille du senseur que noussautilisés sont carrés et inclinés d’un

angle de 25° afin de minimiser la contribution deliffraction des trous adjacents [119].
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Ces sous-faisceaux sont détectés sur un détedtiinrebsionnel, ici une caméra
CCD (Charged Coupled Device), pour former dans le@ ple détection un réseau de
taches. La distance entre la plaque de trous détiecteur étant connue, une mesure de
I'écart de ces taches dans le plan du détecteurrgaport a des positions dites de
références permet alors d’obtenir une cartograpigienensionnelle des pentes locales du
front d’'onde, c'est-a-dire les dérivées localesadsurface d’onde. Pour reconstruire la
surface d’onde, nous utilisons la méthode zonaldes valeurs de la phase sont estimées
dans des zones locales de la pupille, par intégrate proche en proche de la fonction

dérivée.

Matrice de trous Caméra CCD XUV

Positions
aberrantes y; 0

Position de

 —' T référence  y°
\1

’ Front d’onde aberrant ‘

| Front d’'onde de référence|

Io xé—»z

L

Figure 5.21 : Schéma de principe du senseur dé donde de type Hartmann, I'écart de

position D entre la mesure et la référence permeedonstruire la forme du front d’'onde.

La calibration du systeme a été réalisée a I'aideedonde de référence sphérique,
dépourvue de toute aberration, qui donne les paositide référenceég?, yi?) . Cette
calibration a été réalisée en laissant diffracdalsceau harmonique par un trou de 10 um

de diametre placé a 50 cm de la source [77]. Cobepie de cette mesure, la précision des

mesures présentées ici est de D 0ds our/25 rms a 32 nm.
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5.3.2 Montage expérimental

Pour garder une bonne résolution spatiale sur IB CE€st nécessaire d'éclairer un
grand nombre de trous du capteur. Pour cela, noussgplacé le senseur de front d’'onde
le plus loin possible de la cellule a cause deaiblé divergence de la source, soit a une
distance de 4,15 m sur notre dispositif de la smukalgré cette distance, le diamétre du
faisceau harmonique amplifié au niveau du sensétainque de I'ordre de 6 mm (& iye
Cela ne représente que 15 % de la dimension ogtiniahalyse du senseur. De plus, il
n'était pas possible de mettre le détecteur dame Ide la source car le spectrometre est
dans cet axe. Nous nous sommes donc servi du neomtgoerimental utilisé pour la
mesure d’empreinte de faisceau, c'est-a-dire awedillre aluminium et un miroir
multicouche, et nous avons rajouté un autre miraitticouche, identique au précédent,
placé avec 45° d’incidence juste avant la camérB® &0V. Pour avoir assez de signal sur
le détecteur il a fallu accumuler entre 5 et 16 piour le faisceau harmonique amplifié et
jusqu’a 100 tirs pour le faisceau harmonique samglification. Le signal ASE étant plus
faible et surtout trés divergent, nous n’avons pasumer de front d’onde. Il aurait fallu

pour ceci accumuler plusieurs milliers de tirs.

5.3.3 Mesure de la distorsion du front d’'onde

La Figure 5.22(a) nous donne un exemple des valeesiréeso (HX,Hy) par le

senseur de front d’'onde pour le faisceau harmonigueamplifié. Nous pouvons observer
sur cette figure que les harmoniques possedentatzgions dans la mesure de la phase de

I'ordre de 03 A (RMS) (soit~ A/3). Notons que le front d’'onde des harmoniquesente

une aberration d’astigmatisme flagrante. Nous avexgliqué précédemment que cet
astigmatisme provient d’'un léger désalignement dwimtorique de couplage. La Figure
5.22(b), quant a elle, nous montre les variatian$rant d’'onde dans le cas du laser XUV
injecté. Comme nous l'avons observé précédemmenpydfil injecté prend une forme
circulaire et réguliére. Mais l'effet le plus maemqui est sans aucun doute la réduction

spectaculaire des variations de front d’or@é&x,ﬁy). En effet, nous obtenons ici

o (HX,HY): 0,058 A ce qui correspond &/17 (soit 1,9 nm). Comme nous I'avons rappelé
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précédemment, cette qualité de front d’'onde n’aajanété mesurée jusqu’a présent (a
notre connaissance) dans cette gamme de longuenaelet a fortiori pour un laser XUV
par plasma-laser. Si nous considérons le critefdatéchal [120], stipulant qu’une source
est limitée par la diffraction si les défauts denfrd’onde sont inférieursXd14 (équivalent

a un rapport de Strehl de 0,8), nous pouvons aiseocoaclure que la limite de diffraction
est atteinte ce qui laisse entrevoir de bons espaur ce qui concerne la focalisation de

cette source.
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Figure 5.22 : Mesure de la variation du front d'erdes harmoniques (a) et du laser XUV
injecté (b).
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Nous avons mesuré la variation du front d’ondeaction de la pression de krypton
dans la cellule amplificatrice (cf Figure 5.23 éfjuife 5.24). Les résultats sont reportés
dans la Figure 5.25. Contrairement a ce que noossagbservé pour le profil spatial, le
front d’'onde RMS varie peu pour des pressions cmaprentre 15 et 40 mbar, cette
variation se situant autour de 0,062A/16). La variation moyenne est plus importante
pour une pression de 20 mbar, autour de @,08robablement du fait des variations de
couplage spatial harmonique-amplificateur. A notgne les mesures a 0 mbar
correspondent a celles des harmoniques sans oxjecti

Si nous regardons les fronts d’ondes de plus pmss nous apercevons que la majorité
des mesures présente un peu d’astigmatisme a $@°pdesent sur le front d’'onde du
faisceau harmonique. A la vue de ces résultatigvrait étre encore possible d’améliorer
le front d’'onde du laser XUV injecté en optimisant mieux le front d’onde du faisceau

harmonique lui-méme.
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Figure 5.23 : Mesure de la variation du front d’erttli faisceau du laser XUV injecté pour

différentes pressions.
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Figure 5.24 : Trois mesures différentes de la tiariadu front d’onde de linjecteur

harmonique. Les trois fronts d’'onde mesurés monhteeméme aberration d’astigmatisme.
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Figure 5.25 : Mesures RMS de la variation du frdidnde du laser XUV injecté en

fonction de la pression.

5.4 Modélisation simple du filtrage spatial par le gain

5.4.1 Reconstruction de la source

Les mesures réalisées avec le senseur de frondelioous donnent simultanément
une information sur la phase et sur l'intensitdaier XUV dans le plan du détecteur. Ces
deux mesures permettent d’obtenir 'amplitude caxeldu laser XUV. Il nous est donc
possible de reconstruire le champ XUV a la soréid’@mplificateur, et ainsi de connaitre
les dimensions transverses du plasma amplificabeuiqui nous permettra de mieux

comprendre comment le faisceau harmonique est €@upplasma.

Dans le plan du senseur de front d’onde, 'ampétwdmplexe du champ laser

injecté peut s’écrire :

E, (6..6,)= 15 (6..6,) ex;{i/‘n (XZWZ +20 (ex,ey)ﬂ (68)

SXRL ZH
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Dans cette équation, est la distance entre le détecteur et I'entréeldsnma, 8, = x/z,
eto, = y/z,, sont les divergences du faisceau dans les deustidine perpendiculaires a
I'axe de propagationl ., est l'intensité comme représentée sur la Figutebd (ax,ey)
représente la variation du front d’onde a\téc(HX,Hy) =0 correspondant a une source

sans aberration.

L’amplitude complexe (équation 68) est connue dandan du détecteur pour chacun des

sous faisceaux créés par la matrice de trous diegerEn utilisant le test par minimisation
duy?, ces valeurs sont projetées sur la base des poBsmd’Hermite-Gauss (HG) [121]

sous la forme :
E. (xv.z,)=A ch n V(Y. 24) (69)

ou v, (u, z) est le projeté orthogonal des modes de Hermites$a

w920 & low ey e 70

Dans cette équation, h, représente les polyndmes d'Hermite normalisés,

Wz)=woy1+2%/7] , 2, =

courbure,w, représente le rayon de courbure (waist) du faiseear O.

W2
% la longueur de Rayleigh &(z)=z+2?/z, le rayon de

Les fonctionsv, (x,z,) v,( ¥ %) sont les solutions des équations de Maxwell dans |
vide. A partir du moment ou les valeurs dget de a, ,, sont connues, nous pouvons

reconstruire I'amplitude complexe, soit des harmoas sans amplification, soit du laser

XUV injecté ou nous le souhaitons sur I'axe de pggiion du faisceau laser.

La Figure 5.26 montre les résultats de la recoastmu du profil d’intensité du
laser XUV injecté a la sortie de la colonne de plagpour différentes pressions de gaz
dans la cellule amplificatrice : 0, 15, 20, 30 étmbar (0 mbar correspond au faisceau
harmonique sans amplification). Comme nous pouviowsis y attendre le profil

d’intensité des harmoniques présente un profipidjue avec des dimensions de 70 pm
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x110 pm (& 1/. Aussi, nous observons de petites structures qlusioins intenses qui
peuvent étre dues aux variations de pointé du laarouge générateur.

Apres amplification par une colonne de plasma dani de long, le profil du
rayonnement a 32,8 nm change radicalement. Legspdihtensité sont plus symétriques
et de forme circulaire. Les dimensions transvesasd réduites significativement jusqu’a
un diametre de l'ordre de 55 um entre 15 et 40 nebararient peu quand la pression
augmente dans la cellule amplificatrice. Cela nmomu’aucun effet visible sur les
dimensions du plasma n’a pu étre mis en évidenderetion de la pression comme peut
le montrer la Figure 5.27. Cependant, ces recartgins donnent des valeurs de
dimensions transverses de I'amplificateur XUV em baccord (quoique |égérement
inférieures) avec les valeurs extraites des caltegain calculées. Rappelons que la carte
de gain donnait une colonne amplificatrice de 70dendiametre (cf. figure 3.13) dans nos
conditions expérimentales. Cette reconstruction treorclairement que le faisceau
harmonique est bien plus large que le plasma acgiur et que ce dernier ne peut
amplifier ici que 60 % de I'énergie de I'harmonigineidente. Le filtrage spatial qui a
donné lieu a 'amélioration des qualités spatialedaisceau aprés amplification est, dans

notre cas, qualitativement illustré.
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laser XUV injecté pour différentes pressions dedgmzs la cellule amplificatrice.
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Figure 5.27 : Calcul de la dimension moyenne darladJV injecté a la sortie du plasma

en fonction de la pression dans la cellule amgiifice.

5.4.2 Filtrage par le gain

Pour comprendre comment le filtrage spatial estiaesable de la réduction de la
distorsion du front d’onde, nous pouvons utilisarmaodele simple dans lequel le plasma
est considéré comme un amplificateur parfait. Poer faire, nous allons calculer
'amplitude complexe du faisceau harmonique non ldi@pavec la méthode décrite
précédemment, au niveau du plasma amplificateuusNai appliquerons un masque
circulaire de dimension variable pour simuler lagpha amplificateur. Nous allons ensuite
propager le rayonnement amplifié simulé jusqu’areau du senseur de front. Ainsi nous
obtiendrons son front d’onde et sa distributionndigie en fonction des dimensions du
plasma amplificateur. Nous allons pouvoir compaesr résultats numériques aux résultats
expérimentaux : front d’'onde et divergence du fzasc

Nous avons donc fait I'approximation que le plasgsaun cylindre homogene de

longueurL = 7,5 mm et de rayoR, la valeur de la longueur de Rayleigh que nous

avons calculée était supérieure d’'un ordre de gnandlL. Nous pouvons comparer le
plasma amplificateur a un cylindre car les prafigsgain, intégré sur toute la longueur du
plasma, nous ont montré des bords francs (voirreigulQ). Dans ce cas, I'amplitude
complexe pour I'harmonique amplifiée a la sortie plasma prend la forme simple

suivante :
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E_(xy,z=L)=vJG E,(xy,z=0) H (R—w/x2 + yZ) (71)

Avec G le facteur d’amplification,H(u) la fonction d’'Heaviside etE, I'amplitude

complexe pour les harmoniques d’ordres éleveés.

L’équation (69) nous donne I'amplitude du champels Harmoniques a I'entrée du
plasma. Du fait de la valeur élevée @enais aussi de I'absorption du rayonnement par le
gaz non ionise, I'amplitude du champ en dehoradmlonne de plasma est négligée. Dans
cette méme équation, en dehors du facteur conStanbus constatons que lI'influence du
plasma amplificateur sur les harmoniques est idaata celle d’un diaphragme circulaire.

L'amplitude complexe du champ & la sortie du plasta (x,y,z=L) déterminée par
I'équation (71), est projetée sur la base de Hexn@#uss, dans le but de déduire

I'amplitude complexeE_ (x, y,Z= zH) au niveau du détecteur de front d’onde.
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Figure 5.28 : Reconstruction 2D du champ lointaér’ldarmonique apres le filtrage spatial
pour différentes tailles de plasmas.
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La Figure 5.28 représente la distribution de Insiée déterminée a l'aide de

lexpression du chamiE_ (x,y,z=z,) en fonction de différents diamétres de la colonne

de plasma. Comme le montre cette figure, 'empeediet faisceau du laser XUV injecté est
fortement modifiée pour des diameétres inférieu2@ um. Pour des diamétres supérieurs,
entre 200 um et 4000 um, il n'y a pas de changerdenprofil et nous retrouvons

I'empreinte du faisceau harmonique sans amplificatEn réduisant le diametre du plasma
jusqu’a 60 um, le faisceau amplifié¢ évolue d’'unenfe astigmatique vers un profil

parfaitement circulaire (ce qui est expérimental@mebservé). Pour un plasma de
diamétre de 60 um, la divergence du laser XUV téjeximulé est de 0,46 mrad x 0,57
mrad, ce qui est légérement inférieur aux mesuxpgéramentales (0,67 mrad). Pour des
diamétres inférieurs a 50 um, la divergence dwcéais du laser XUV injecté augmente a

cause des effets de diffraction.
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Diametre du plasma amplificateur (um)

Figure 5.29 : Variations calculées du front d’onldelaser injecté a 32,8 nm en fonction du

diamétre du plasma amplificateur.

Apres filtrage par un amplificateur parfait, il esissi possible de reconstruire le front
d’'onde de la source a 32,8 nm a la distance a lleqgmeus l'avons mesuré. Ces
reconstructions du front d’onde en fonction du détne du plasma amplificateur sont
reportées sur la Figure 5.29. Il apparait que poudiameétre de plasma supérieur a 200
pum le front d’'onde de I’harmonique initialemenk/3 est trés peu modifié. Par contre dés

qgue le diametre du plasma est inférieur a 100 jamjaleur RMS du front d’'onde est
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fortement réduite aprés amplification. Ici, la liende diffraction 4/14) est atteinte pour

un diameétre d’amplificateur de 72 um, valeur quiers bon accord avec ce que donnent
les dimensions transverses de la zone de gain denqaé nos simulations présentées sur la
Figure 2.18.

Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté une éetuddléateties propriétés spatiales
du laser XUV injecté. Nous avons mis en évidence lguprofil spatial du laser a 32,8 nm
est fortement influencé par le couplage géométrigniee le faisceau harmonique et le
plasma. En effet les dimensions transverses depliicateur étant inférieures a celles du
faisceau harmonique a amplifier, le milieu ampéfeur joue alors le réle d'un filtre
spatial. Ceci a de fortes conséquences sur laldison spatiale, la cohérence spatiale et le
front d’'onde du rayonnement amplifié.

Apres amplification, le profil d’intensité du lasgtJV injecté est plutdt circulaire
avec une divergence comprise entre 0,65 a 0,85 swhuh les conditions de densité.
L’énergie du faisceau est de I'ordre du pJ maisitéss mesures seront nécessaires pour
avoir une estimation plus précise.

Nous avons également mesuré la cohérence transltetaser XUV injecté et nous
I'avons comparée avec celles du faisceau harmoretjde I'émission ASE. Les résultats
ont montré une amélioration importante de la cale@dransverse par I'amplification du
faisceau harmonique da au filtrage spatial.

Enfin les mesures du front d’'onde réalisées ad'aidin senseur de front d’'onde de
type Hartmann ont montré que, dans certaines dondide densité, le front d’'onde du
rayonnement amplifié est aussi bon Qqu#6 RMS, la limite de diffraction étant atteinte
pour la premiéere fois pour ce type de sources.il@age spatial est bon accord avec les

dimensions transverses calculées du plasma anapditic
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Conclusion générale et perspectives

Conclusion générale

Les travaux réalisés au cours de cette thesecsimest dans un contexte de
recherche de sources XUV de plus en plus énergjale courtes durées d’'impulsions et
possédant de bonnes propriétés optiques. lls onsisté en I'étude d'une nouvelle
géomeétrie de laser XUV inspirée des chaines laderspuissance développées dans
l'infrarouge. Ce schéma « oscillateur-amplificateurproposé des 1995 a consisté a
injecter une source trés bréve peu énergétique pwsédant de bonnes propriétés de
cohérence, ici une source harmonique d’ordre eldaés un amplificateur plasma créé par
OFI.

Dans un premier temps, nous nous sommes intéras§@fuence des différents
parametres de création du plasma qui jouaient U@ i@portant sur le processus
d’amplification. L’évolution du signal en fonctiode la longueur de cellule a permis
d’estimer le coefficient de gain de I'amplificatede mettre I'accent sur I'importance de
'adéquation entre la largeur spectrale des harquas injectées et celle du gain de
I'amplificateur.

Aussi, nous avons démontré expérimentalement quiudée du gain diminuait
avec la pression du gaz dans la cellule amplifcatet que le moment d’amplification
maximum est aussi dépendant de cette pressiornlidesvations sont en bon accord avec
les résultats des calculs du code collisionnel atéddiqui décrit la dynamique des
populations. De plus, nous avons montré que ladeagdu milieu amplificateur diminuait
avec la pression mettant ainsi en évidence le phéne d’absorption du laser XUV

injecté par le gaz résiduel.
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Enfin, I'étude de l'influence de la polarisation diser de pompe sur I'amplification
du laser XUV a montré un maximum pour une polaonsaproche de la polarisation
circulaire. Mais contrairement aux simulations, ®oavons observé une faible
amplification en polarisation presque linéaire. Watede plus poussée devra étre réalisée

sur ce point.

Dans ce manuscrit, nous avons présenté une étadeprbpriétés spectro-
temporelles de notre source a 32,8 nm a l'aide diterférometre a différence de marche
variable. Cette étude a montré que, du fait deotte fcontribution de I'élargissement
inhomogéne di a I'effet Doppler, le profil de réaser XUV injecté est proche d’'un profil

gaussien. Nous avons déterminé une largeur spedted fine A4 =35+ 0,2 m,&). Ce

résultat est en accord avec celui obtenu théorigneéma l'aide d’'un code décrivant
I'amplification de la raie de 'harmonique. De plugs résultats ont montré que notre laser
injecté a 32,8 nm fonctionne en limite de Fourian posséde une cohérence temporelle
totale) et a permis de donner une estimation ddulge d’émission autour de 5 ps.
Cependant, pour confirmer ce résultat une mesueetdide la durée d’émission devra étre
réalisee.

Enfin, nous avons réalisé une étude détaillée esuptopriétés spatiales du laser
XUV injecté. Nous avons montré que notre sourci p&a divergence (entre 0,65 et 0,85
mrad), qu’elle présentait un profil circulaire etsgeédait une énergie de I'ordre du pJ. De
plus, le laser XUV injecté possede une bonne coleérgansverse et, pour la premiere fois
pour ce type de source, hous avons pu montreraggeurce est limitée par la diffraction.
A l'aide de simulations, nous avons démontré gue toes bonnes propriétés spatiales

étaient dues au filtrage spatial par le gain daféficateur OFI.

Au final, nous pouvons dire que le laser XUV ingeé 32,8 nm que nous avons
étudié ici est le premier laser XUV possédant &oia de bonnes propriétés spatiales et
spectro-temporelles et cela avec une énergie maadde. A I'heure actuelle, cette source a
atteint le niveau de maturité nécessaire pour ageis sereinement de nombreuses

applications.
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Perspectives

A court terme, il serait intéressant d’étudier deeltps manieres il est possible
d’augmenter I'énergie. En effet, il a été montréequitilisant un miroir sphérique de deux
metres de focale pour générer le plasma OFlI, lpaate sortie de I'émission ASE peut
étre augmentée d'un facteur 15 par rapport a uceldale un métre et méme d’un facteur
30 en utilisant des tubes capillaires au lieu delles [49]. Une autre méthode consisterait
a utiliser des lasers plus puissants pour augméggedimensions transverses du plasma
amplificateur.

Un autre moyen d’augmenter I'énergie serait d’aglafs technique d’injection
d’harmonique dans des plasmas plus denses produitscible solide. Ainsi, cela
permettrait d’atteindre des énergies de I'ordrend’(ou quelques) centaine de microjoules
par impulsion. De plus, I'injection d’harmoniquer sible solide ouvrirait la possibilité de
réduire la durée d’'impulsion a quelques centairefethtosecondes ; la largeur spectrale
du gain augmente avec les effets de I'élargissenbmypler et collisionnel causeés
respectivement par l'augmentation de la températanéque et celle de la densité

électronique dans les plasmas produits sur cibiigeso

Une autre perspective serait d’atteindre des lomguel’onde de plus en plus
petites. L'extension du schéma OFI vers de pluggseibngueurs d’'onde est possible mais
nécessite beaucoup d’énergie de pompe. L'injectiimrmonique dans du xénon
nickeloide, dont la transition 4d-4p émet autoud@enm, serait tres intéressante mais cela
nécessiterait un éclairement du laser de pompeisup@ 18° W/cm? et donc I'utilisation
d’'une chaine laser PW. Pour descendre dans lespegtites longueurs d’onde, il est

nécessaire d’étudier d’autres schémas de pompage.

Le schéma par recombinaison, méme si il est mmbsiste et plus difficile a
mettre en ceuvre que le schéma collisionnel, offie meilleure efficacité et permet
d’obtenir des longueurs d’onde plus courtes. Pamgpte, 'amplification de la raie 2p-2s
émettant autour de 2,5 nm dans I'azote hydrogéregdht treés intéressante a étudier avec
un laser comme celui de la salle jaune. Toutefbfaut garder a I'esprit que le schéma de
recombinaison nécessite un plasma froid et dengeestout doit étre mis en ceuvre pour

que le chauffage des électrons au cours de l'ibarsaoit minimisé.
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Un autre schéma nous permettrait d’atteindre degueurs d’'onde de I'ordre du
nanometre : la photoionisation en couche interregodie neutre. Dans ce schéma, les
électrons internes d'un matériau neutre peuverg atrachés par la présence d'un
rayonnement X intense et rapide produisant unersive de population de I'atome une
fois ionisé. La grande difficulté de mise en ceudeece schéma réside dans le fait que
I'inversion de population ne dure que quelques idesa de femtosecondes a cause des
effets parasites comme |'effet Auger qui est tegsde et relativement important.

Un projet financé a travers une ANR et reposantswschéma de pompage est en cours de
réalisation dans notre laboratoire en collaborativac le LULI et le LPGP. Le projet a
pour but d’étudier 'amplification de la raie,ilu néon a 15 A. La source de rayonnement
X que nous allons utiliser pour pomper notre milesant est une source dite « Bétatron ».
Cette source, fonctionnant dans la gamme spedial&eV, est collimatée (20 mrad),
intense et extrémement bréve (20 fs). Elle est ptedpar un faisceau d’électrons
relativistes généré lui-méme par l'interaction lraB&asma. De plus, la source bétatron, du
fait de sa divergence, peut étre collectée et im@aldans notre milieu lasant dans une
géomeétrie longitudinale. Cette géométrie de pompmgsente I'avantage de synchroniser
le court instant pendant lequel le milieu est afigaliieur avec la propagation du

rayonnement X amplifié dans le milieu comme il@@tmontré pour le schéma OFI.

Finalement, il faut souligner que la techniqueni@ction d’harmonique que nous
avons étudiée tout au long de cette these doitcémeidérée comme étant incontournable
sur toutes les installations laser XUV produit papulsions courtes. En effet, les apports
de cette technique sur la qualité de faisceau,ptissmoyen terme sur la réduction de la
durée d’'impulsion, rend ce type de source attractifr de nombreuses applications dans la

gamme spectrale de quelques nanometres a 40 nm.
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Annexes :

Annexe A : Rappels sur la notion de cohérence

La cohérence spatiale

La cohérence en physique est I'ensemble des pré&pdé corrélation d'un systeme
ondulatoire. Son sens initial était la mesure dealpacité d'onde(s) a donner naissance a

des interférences du fait de I'existence d'undioelae phase définie.

Pour définir la cohérence entre deux points d’éimis®1 et P2 du faisceau, séparés dans
le temps ou I'espace, nous utilisons la fonctiocaleerence mutuell€,. Si nous associons
les champs électriques, Bt & en R et B respectivement. Cette fonction de cohérence

mutuelle s’écrit :

r(P.P.7)=C Et+7) Et)) (72)
Ou t correspond a lintervalle de temps séparant lesx d&missions en un point P
guelconqgue de I'espace a l'instant t.

Par la méme occasion nous pouvons introduire leéd#g cohérence complexe normalisée

par I'égalité suivante :

) == )

C[TRRI PR "

Cette grandeur conduit & un contraste ou visiliés franges de la forme :

| - 2, 1,(P) 1,(P
C=_max “Tmn _ v (7 (74)
e TP enE) | ]

Sil, =1,, nous avons alor€ :‘ Vio(7) ‘ et il est alors possible de discuter sur trois:cas

e Si C=1, nous avons un contraste maximum et nous retr@uvanfigure de

cohérence de deux ondes totalement cohérentes.
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« Si C=0, il ny a pas apparition de franges et il s’agit deux ondes totalement
incohérentes.

« Si 0<C<l1, Les franges d’interférences apparaissent enegalrouillées. Les

deux ondes sont alors que partiellement cohérentes.

La cohérence spatiale est définie par la corrélatide deux champs

électromagnétiques émis par deux pointePR distincts du faisceau a la méme instant

t(T = O). La fonction de cohérence spatidile(,Pl, P, ,O), et le degré de cohérence spatiale,

y1,(0), s'écrivent alors respectivement :

r(r.R,0)=( E(t) E,(t) ) (75)

i r(R.P,0)
y12(0)_\/ r(pl,pl’o) I_(PZ,PZ’O)

(76)

Un faisceau possédera une grande cohérence sgafi@aleontraste des franges reste élevé

malgré un écart important entre les éléments dififsa

La cohérence temporelle

Pour la cohérence temporelle, nous calculons laékedion de deux champs

électromagnétiques émis par un méme point de leceaamnais a des instants différents

(r£0). La fonction de cohérence temporellE(P,R,7), et le degré de cohérence

temporelle,yll(r), s’écrivent alors respectivement :

r(R.R.7)=r,() = Et+7) Et) ) (77)
_r(R.R.7)
yu(r)= m (78)

D’apres le théoreme de Wiener-Khintchine, la famttde cohérence temporelle est la

transformée de Fourier de la densité spectralaitsgnce du rayonnemep(u) :

Mu(r) = Tp(u) e™""dy (79)
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Par conséquent, la cohérence temporelle est imaergeproportionnelle a la largeur
spectraleAA du rayonnement. La cohérence temporelle seraafiapius grande que la

source sera monochromatique.
De plus nous définirons le temps de cohérepceomme la difféerence de marche pour

laquelle la visibilité maximum est atténuée d’uotéar 1/e.
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Annexe B : Rappels sur la notion front d’'onde

Le «front d’onde », surface d’'onde ou encore phgsiale d'un faisceau, est
I'ensemble des points de I'espace ou les vibratided'espace sont isophases. Ce qui
implique que le front d’'onde d'un faisceau n'a éms physique que dans le cas ou le
faisceau est cohérent. Pour pouvoir quantifier rentfd’onde, nous devons mesurer son
écart avec une onde de référence plane ou sphé@igti€@cart est la différence de chemin
optique d(x,y) entre deux pointsP(x,y) et P'(x,y) appartenant respectivement a la
surface d’'onde plane de référence et a la surface d’onde du faisceau a mesuraesilire

en um ou en fraction de longueur d’ontle,

Figure 0.1 : Le front d'ond& d'un faisceau est quantifié par I’écai(x, y) a une onde

planeZ , et s’exprime en pm ou en fraction de longueundé®

De plus, deux grandeurs permettent généralement de caractériser et de rentireledanp
gualité du front d’'onde d’'un faisceau :
» Lavaleur créte a créte ou encore PV (Peak to Valley), qui est éaettiffe entre les

plus grands et les plus petits écarts a I'onde de référence. Gattlegr s’écrit :

PV = Maxd(x, y))| - Min[a(x, y)] (80)
e L’écart type,o, qui rend compte de la dispersion des points de phase autour d’'un

valeur moyenne et s’écrit :
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o= Jii(é(x )= (3(x.y))) (81)

N =

ou N représente le nombre de points de phase.

Cette valeur, généralement assimilée a I'écart iqigdle moyen ou encore RMS (Root
Mean Square), est souvent plus significative quealaur PV, dans la mesure ou elle est
moins sensible a des défauts locaux de la surfamedel ou encore a des erreurs de
mesure, qui apparaissent généralement en bordaikeplianalyse.
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We report what is to our knowledge the first demonstration of spatial filtering of a high-order harmonic
beam into a soft-x-ray laser plasma amplifier at 32.8 nm. After amplification the seed energy is enhanced by
a factor of 50, and the beam profile of the amplified beam exhibits an Airy-like shape due to the spatial
filtering by the optical field ionized plasma. Moreover, the transverse coherence of the spatially filtered am-
plified beam is strongly enhanced, resulting in the generation of a peak coherent power of 0.9 X 10° to 1.8

X 10°W. © 2007 Optical Society of America
OCIS codes: 140.7240, 300.6560.

Highly coherent soft-x-ray sources are required for
many emerging applications such as high-resolution
microscopy, lithography, interferometry, and hologra-
phy. To this end, numerous efforts have been spent in
the realization of tabletop laser-based coherent soft-
x-ray sources. The most advanced sources are high-
order harmonic generation (HHG) and soft-x-ray la-
sers (XRLs). HHG driven by coherent optical lasers
exhibits high spatial coherence [1] with an average
energy of a few hundreds of nanojoules at 30 nm
[2,3]. Compared with HHG sources, XRLs offer much
higher pulse energies and narrower linewidths [4].
However, to date XRLs have been characterized by
rather low spatial coherence, since they operate by
amplifying the incoherent spontaneous emission of
radiation in a single pass through a plasma column.
Spatial filtering of soft-x-ray radiation by using a
small pinhole is a straightforward technique to im-
prove the coherence of a source. This method is usu-
ally employed with synchrotron facilities, however, at
the expense of the photon flux [5]. A similar tech-
nique has been demonstrated by using a double XRL
target geometry [6].

Since the degree of spatial coherence plays a criti-
cal role in many applications, new approaches have
to be investigated to produce high-energy, fully coher-
ent, compact soft-x-ray beams. For this goal, seeding
of a soft-x-ray amplifier with a HHG beam is a prom-
ising technique, combining a high degree of coher-
ence with high output energy. This approach was pro-
posed and tested in 1995 [7] and later demonstrated
by using an optical field ionized plasma amplifier
[8,9]. Very recently, saturated amplification of a HHG
seed in a high-density plasma of a transient colli-
sional XRL amplifier created by heating a solid target
was demonstrated [10]. The authors predicted that
the degree of spatial coherence would improve when

0146-9592/07/111498-3/$15.00

the amplifier is seeded; however, no direct compari-
son of the seed and amplified pulses has been per-
formed yet.

In this Letter, we show for the first time to our
knowledge that the transverse coherence of the
seeded XRL beam is significantly improved and that
the spatial profile is dramatically modified when the
plasma amplifier can serve as a spatial filter. The ex-
periment was performed at Laboratoire d’Optique
Appliquée by wusing a 10Hz multiterawatt
Ti:sapphire laser system [11] providing two indepen-
dent 34 fs laser beams at a central wavelength of
815 nm. One beam delivers ~575 mdJ on target and is
used to create the XRL amplifier; the beam is focused
by a 1 m focal length, on-axis spherical mirror to a
spot diameter of 38 um (at 1/e?) into a 7.5 mm long
gas cell filled with Kr [12]. A second 13 mm diameter
laser beam of about 10 md is focused in another 7 mm
gas cell filled with 30 mbars of Ar, using an f=1.5m
spherical lens. A grazing-incidence toroidal mirror is
used to image the output of the HHG source with a
magnification of 1.5 at the entrance of the amplifier
cell. The HHG seed spot has been measured to be cir-
cular with a diameter of 94+3 um (at 1/e2), which is
much larger than the expected transverse dimension
of the amplifier. Spatial coherence was measured by
placing a pair of Young’s slits into the x-ray beam
~70 cm away from the plasma amplifier. Each slit
was 23 um wide, and slit pairs with spacing of 115,
226, and 323 um were used for the measurements.
The interference pattern and far field were measured
by using a 16-bit CCD camera.

Recorded emission spectra clearly showed that
strong amplification of the seed HHG beam has been
achieved. In the experiment described here, HHG
were seeded at about half of the expected saturation
fluence of the amplifier (200 ud/cm™2), leading to an

© 2007 Optical Society of America
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Fig. 1. (Color online) Far-field pattern of a, the seed HHG
beam and b, the seeded XRL beam.

enhancement of the output signal by a factor of about
50. The amplification period started 2 ps after the in-
teraction of the IR laser with the neutral gas and
lasted for about 8 ps. Figure la displays a typical
beam profile of the 32.8 nm HHG seed beam after
passing through the cell of the amplifier with no gas.
The seed beam has a nearly Gaussian profile with a
divergence of 0.69 mrad at FWHM. Note that we
have confirmed that the signal was not affected by
the entrance and exit pinholes of the cell of the am-
plifier. By contrast, the spatial profile of the amplified
seeded beam has dramatically changed (Fig. 1b). It
exhibits an Airy-like shape intensity distribution,
while the divergence is slightly smaller (0.54 mrad)
than that of the input HHG beam. We have measured
the radius R of the Airy disk, defined as the first zero-
signal disk given by R=1.22\d/D, where \ is the
wavelength and d is the distance between the source
and the detector, and thus we inferred the diameter
of the aperture D. Our data indicate that the 32.8 nm
amplified radiation has passed through a spatial fil-
tering aperture D of 65 um, which could correspond
to the transverse dimension of the amplifier.

To confirm this assumption, we have calculated a
2D axis symmetry map of the local gain by using the

4 -3-2-1 0123 4
Divergence (mrad)
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Fig. 2. Calculated 2D distribution of the maximum gain
coefficient of the 3d%4d 180—3d94p P, transition in Kr X
plasma. The laser emission travels from left to right.

numerical code COFIXE [13]. These calculations are
performed in two steps: First the transport of the IR
driving laser through the Kr gas is calculated within
the paraxial approximation by using the experimen-
tal values for the laser and the gas parameters, and
then a collisional-radiative atomic code is used to de-
termine the evolution with time of the local gain. In
Fig. 2 we report the 2D map of the maximum value
Zmax reached by the gain at each plasma position. In
previous work [9] it was shown that, in the satura-
tion regime, the amplification factor of the HHG is
proportional to the integration of g, over the beam
direction. Therefore the map of the g, values pro-
vides a good indication of the transverse dimension of
the amplified XRL signal. A linear gray scale has
been used in constructing Fig. 2; nevertheless, we
can observe a sharp transition between the white and
the black domains. This indicates that the amplifying
domain has a rather uniform value of g, (about
180 cm™1), leading to a nearly constant amplifying
factor up to a given diameter of about 60 um. The cal-
culated transverse dimension of the amplifier, which
is in reasonable agreement with the diameter D of
the spatial filter inferred from Fig. 1b, confirms that
the gain region of the plasma acts as an actual am-
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Fig. 3. Line out of the fringe pattern of (a) the HHG beam, (b) the ASE beam, and (c) the amplified seeded beam, for slit

separations ranging from 115 to 323 um.
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plifying diaphragm, providing spatial filtering of the
seed. The total energy of the amplified 32.8 nm signal
has been measured to be about 300 nd.

Figure 3 shows typical intensity profile line outs of
the interference patterns obtained for different slit
separations ranging from 115 to 323 um. Figure 3
rows correspond to the seed HHG beam, the ASE
emission, and the seeded beam as noted. Ten shots
have been accumulated to obtain the interference sig-
nal. Despite the fact that the ASE beam size is much
larger (about 12 mm) than the slit spacing, the mea-
sured fringe contrast never exceeded 45%. For the
HHG seed beam, the observed contrast is relatively
low as well, presumably because of the high intensity
of the driving laser (10 to 2 10'®> W cm™2) used to
produce the HHG beam [14]. In striking contrast,
row 3 of Fig. 3 shows very high-quality interference
fringes. The fringe contrast drops from 95% for the
115 um slit spacing to 45% for a slit spacing as large
as 323 um, showing that a dramatic improvement of
the transverse coherence of the 32.8 nm radiation
has been achieved after amplification.

More quantitative information can be inferred
from Fig. 4, which displays the fringe visibility, de-
fined as V=(Ipax—Imin)/ U max+Imin), Where I, and
I, are the maximum and minimum intensities of
the fringe pattern, as a function of the slit separation
for the seed HHG beam, the ASE beam, and the
seeded beam. In the same graph the normalized com-
plex degree of coherence |ui5| has been plotted for a
Gaussian profile. Here we define the coherent radius
R, within which the fringe visibility is larger than
0.61. The coherent radius of the ASE emission is
about 98 um, which is about 122 times smaller than
the measured beam diameter. For the seed HHG
beam we estimated a coherent radius of 102 um,
which corresponds to about one quarter of the full
beam diameter. For the seeded XRL beam, the coher-
ent radius reached 232 um, which corresponds to
about 60% of the central disk of the beam profile,
clearly showing the beneficial effect of spatial filter-
ing on the improvement of transverse coherence.

In summary, we have presented the first demon-
stration of spatial filtering of a HHG beam in the op-
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Fig. 4. (Color online) Measured fringe visibility of the

HHG beam, the ASE emission, and the amplified seeded
beam as a function of the slit separation.

tical field ionized soft-XRL plasma amplifier. The
seed energy was boosted by a factor of 50 and re-
sulted in an Airy-like shape beam profile. We found
that the spatially filtered amplified beam exhibits a
spatial coherence length that is more than twice that
of the HHG seed beam. Assuming that the 32.2 nm
laser pulse has a duration of 1-2 ps and an energy of
300 nd and that 60% of the beam is transversally co-
herent results in a peak coherent power of 0.9 x 105
to 1.8x10° W. The availability of such a highly co-
herent, polarized, tabletop seeded XRL with high
peak power and spectral brightness will open up new
opportunities in science and technology.

This work was supported by the European Union
via the Access to Large Scale Facilities Program, con-
tract HPRI-1999-CT-00086, and partially by the
Czech—French project BARRANDE 2-06-16.
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By seeding an optical-field-ionized population-inverted plasma amplifier with the 25th harmonic of an IR
laser, we have achieved what we believe to be the first aberration-free laser beam in the soft x-ray spectral
range. This laser emits within a cone of 1.34 mrad (1/e?) at a repetition rate of 10 Hz at a central wave-
length of 32.8 nm. The beam exhibits a circular profile and wavefront distortions as low as A\/17. A theoret-
ical analysis of these results shows that this high beam quality is due to spatial filtering of the seed beam by
the plasma amplifier aperture. © 2009 Optical Society of America

OCIS codes: 140.7240, 070.6110.

Until now, in all the soft x-ray laser (XRL) schemes
operating at saturation, population inversion be-
tween the levels of the lasing ion is induced by elec-
tron collisional excitation, leading to high gain value
at short wavelength [1]. The short lifetime of the gain
and the absence of high reflectivity soft x-ray optics
make the use of this soft XRL (SXRL) amplifier in a
complete laser cavity impossible. For this reason, soft
XRL emission generally results from the single-pass
amplification of spontaneous emission. As a conse-
quence, SXRL radiation is characterized by an inho-
mogeneous beam profile [2], a low spatial coherence
[3], and important wavefront distortions [4], which
limits the use of SXRL for applications that require a
highly intense, coherent, soft x-ray photon flux in a
submicrometer spot size. A promising solution to be
explored consists in seeding a soft x-ray plasma am-
plifier with a high-order harmonic (HOH) seed beam.
This emerging scheme [5-7], which offers a prospect
for a compact SXRL chain, has recently permitted to
achieve a fully spatially coherent SXRL beam under-
stood to be the consequence of the spatial filtering of
the HOH beam by the amplifying plasma [3]. Al-
though an increase of the spatial coherence is impor-
tant, the seeding technique should also permit to im-
prove the beam wavefront. Surprisingly, despite its
key role for applications, the wavefront of seeded
SXRL (SSXRL) has not been investigated so far (to
our knowledge). Earlier studies showed that neonlike
Ar capillary discharge-driven laser at 46.9 nm exhib-
its wavefront distortion of 3 X \xgy, which we believe
is the only measurement performed for a plasma-
based SXRL source [8].

In this Letter we report on the first observation of
an aberration-free laser beam at 32.8 nm achieved by
seeding an optical field ionized SXRL amplifier [9]
with an HOH beam. The 32.8 nm SSXRL beam ex-
hibits a circular energy distribution with a diver-
gence of 0.67 mrad (half angular with at 1/e2). More-
over, the wavefront distortions have been improved

0146-9592/09/162438-3/$15.00

from Axgrr/3 up to Axrr/17 (1.9 nm) after amplifica-
tion by the plasma column. Our numerical simula-
tions, which are in a good agreement with experi-
mental results, show that the properties of the
measured wavefront of the SSXRL result from the
coupling and spatial filtering of the seed beam into
the amplifying plasma column.

The experiment was performed at the Laboratoire
d’Optique Appliquée using a 10 Hz, multiterawatt
Ti:sapphire laser system providing two independent
34 fs laser beams at a central wavelength of 815 nm
[10]. The first IR laser beam, containing about up to
10 md, was focused (f=1.5 m) inside a 7.5-mm-long
gas cell filled with 30 mbar of Ar in order to generate
the HOH beam. The 25th harmonic of the IR laser
was closely matched to the wavelength of the lasing
transition of the SXRL amplifier. A grazing incidence
toroidal mirror imaged the output of the HOH source
with a magnification of 1.5 at the entrance of the am-
plifier cell. The second IR beam was used to create
the optical field ionized amplifying plasma column
that drives the 3d%4d (1S,)—3d%4p ('P,) transition
of the Kr®* ion at 32.8 nm [11]. The laser beam was
circularly polarized and focused to a spot diameter of
38 um (at 1/e?) inside a 7.5-mm-long gas cell filled
with Kr. For these experimental conditions the larg-
est amplification of the 25th-harmonic seed beam
was about 180 times.

The wavefront of the SSXRL was measured with a
soft x-ray Hartmann sensor [12]. In the Hartmann
wavefront analysis a beam passes through a hole ar-
ray and is projected onto a CCD camera that detects
the beamlet sampled by each hole. The position of
each individual spot centroid is measured and com-
pared with a reference position obtained by filtering
the HOH beam using a 10 um hole implemented af-
ter the HOH cell. This diagnostic permits to recon-
struct the wavefront with a resolution of A/20 at
32.8 nm [13]. In the plane of the Hartmann detector,

© 2009 Optical Society of America
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the complex amplitude of the laser field can be writ-
ten as

Ey(x,y,z =2y) = \Isxgi(, 6,)

a [x2+y?
xXexp| i +24800,,6,) | |.
AsxRL\ ZH

(1)

In this equation, zy is the distance between the de-
tector and the entrance of the plasma, 6,=x/zx and
6,=y/zy are the beam divergences in the two direc-
tions perpendicular to the beam axis, Igxgy, is the la-
ser intensity as reported in Fig. 1, &(6,, 6,) represents
the fluctuation of the wavefront, and &(6,,6,)=0 cor-
responds to a fully coherent, diffraction limited beam.
Figure 1(a) shows a typical example of the values of

3(6,,6,) for the seed HOH beam after accumulating
100 shots. The HOH beam exhibits large phase fluc-
tuations, with an average distortion of about 0.3
X Agxgr, rms. Note that the HOH beam exhibits an
oval shape (horizontal and vertical divergence of
1.32 mrad and 0.48 mrad, respectively) owing to the
astigmatism introduced by a misalignment of the to-
roidal coupling mirror. The wavefront fluctuations in
the case of the SSXRL beam are shown in Fig. 1(b),
corresponding to the accumulation of five shots. In
comparison with the HOH case [Fig. 1(a)l, the
beam shape is circular with a divergence of
0.67+0.07 mrad, and the amplitudes of the wave-
front fluctuations of the SSXRL are much smaller,
with an rms value of only 0.058 X Agxgr1,, which corre-
sponds to less than A/17 (1.9 nm). According to the
Marechal criterion [14], the generated SSXRL can be
considered as a diffraction-limited beam, which has
not yet been demonstrated.

.
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Fig. 1. (Color online) Measured wavefront of (a) the HOH

beam, (b) the SSXRL beam at 32.8 nm.
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As the intensity and the phase of the beams were
measured using the Hartman sensor, the values of
the complex amplitude of the electric field, Eq. (1),
are known in the plane of the detector at each small
hole position. Using a x? minimization fit, these val-
ues are projected on a Hermit—Gauss basis [15] to
make possible the reconstruction of the complex am-
plitude of either the HOH beam or the SSXRL one
anywhere on the path of the beam. The results of this
analysis are presented in Fig. 2. Figure 2(a) shows
the HOH beam energy distribution reconstructed at
the entrance of the amplifying plasma column, which
is found to be oval with dimensions of 55X 116 um?
(at 1/e?). The SSXRL energy distribution at the exit
of the plasma is shown in Fig. 2(b). It has a more-
syn;metrical shape with a surface of 58 X 77 um? (at
1/e®).

To analyze the importance of spatial filtering in the
reduction of the wavefront distortions, we used a sim-
plified model in which the plasma is assumed to be a
cylinder of length L=7.5 mm and of radius R. The
value for the Rayleigh length of the HOH beam is 1
order of magnitude larger than L, so diffraction effect
inside the plasma can be safely neglected. Therefore
the complex amplitude for the SSXRL, at the exit of
the plasma, takes the simple form

100
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-100 -50 0 50 100
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100
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Fig. 2. (Color online) (a) Reconstructed profile of the HOH

beam at the entrance of the amplifying plasma, (b) recon-
structed source size of the SSXRL beam.
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Essxri(®,y,2 = L) = JGEg(x,y,2 = 0)H(R - \x? +y?),
(2)

where G is the amplifying factor, H(z) is the Heavi-
side step function, and Ey is the complex amplitude
defined in Eq. (1) for the HOH beam case. In Eq. (2),
owing to the large value of G and also to absorption
by nonionized gas, the amplitude of the field outside
the plasma has been set to zero. We see from Eq. (2)
that, besides a constant factor, the influence of the
plasma amplifier on the HOH beam is identical to the
effect of a circular diaphragm.

Egexpi(x,y,2=L), which is the complex amplitude
of the SXRL field at the exit of the amplifying col-
umn, is determined from Eq. (2) and projected again
on the Hermit—Gauss basis, in order to determine the
complex amplitude of Egqgxri(x,y,2=2F), after propa-
gation, in the plane of the Hartmann detector. These
calculations were performed for a plasma radius
ranging from 15 um up to 1000 um. The variation of
wavefront distortion as a function of the plasma ra-
dius is plotted in Fig. 3. It shows that for our experi-
mental conditions, the wavefront distortions of the
SSXRL beam are significantly reduced for a plasma
radius smaller than 60 um and that the diffraction
limit (\/14) is reached when the amplifying plasma
radius is smaller than 37 um. According to these cal-
culations, our measurements of the wavefront sug-
gest that the HOH beam was filtered by a ~30 um
radius plasma column; this value is in good agree-
ment with the calculated dimensions of the plasma
amplifier [3].

In conclusion, by seeding a laser-created plasma
amplifier we have demonstrated that it is possible to
generate an intense soft x-ray beam having all the
spatial properties of common visible/IR/UV lasers.
Our measurements suggest that thanks to the near-

Wavefront distortion (A)

10 o 10°

Plasma radius (um)
Fig. 3. Calculated wavefront distortions of the SSXRL
beam as a function of the radius of the amplifying plasma
column.
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perfect wavefront it should be possible to focus a
microjoule SSXRL beam into a near 0.1 um diameter
spot and thus achieve a soft x-ray intensity close to
10'-10'5 W cm™2. The excellent spatial beam qual-
ity, coupled to a high longitudinal coherence, makes
this source an excellent scientific tool for applications
such as soft x-ray holography, phase-contrast imag-
ing, and microscopy.

The authors acknowledge invaluable technical as-
sistance from the laser support staff at Laboratoire
d’Optique Appliquée—-ENSTA. This work was sup-
ported by the Agence National pour la Recherche un-
der the program COKER, contract number ANR-06-
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Abstract. We present a full optimization of the high harmonics wave front owing to the use of a soft X-ray
Hartmann sensor. The sensor was calibrated using a high harmonic source with an accuracy of A/50 root-
mean-square (rms) with A around 30 nm. We observed a high harmonic wave front of A/7 rms, which is two
times the diffraction-limit, astigmatism being the dominant aberration for every condition of generation.
By clipping slightly the unfocused high harmonic beam, it is possible to produce a diffraction-limited beam

containing approximately 90% of the incident energy.

PACS. 42.15.Dp Wave fronts and ray tracing — 07.85.Fv X- and gamma-ray sources, mirrors, gratings,

and detectors

The High order Harmonics generated (HHG) by highly
nonlinear interaction between atoms in a gas and an in-
tense laser pulse provide an efficient source of soft X-ray
radiation. High harmonic sources have high brightness [1],
ultra-short pulse duration [2] and a high degree of spatial
coherence [3]. Numerous applications have been achieved
so far reaping the benefits of the unique properties of the
HHG beam, such as its attosecond duration for following
the ultra-fast dynamics of electrons, atoms or molecules [4]
or its coherence for phase imaging, for example soft X-ray
interferometry [5] or holography [6,7]. Since every phase-
imaging experiment uses a reference wave, the wave front
of the HHG beam must be of high optical quality, ideally
diffraction-limited (DL), in order to record a distortion-
free image. The wave front is defined as the surface of
isophase of an electromagnetic wave. The possibility of
combining the femtosecond down to attosecond pulse du-
ration with the phase imaging would open up an even
wider field of applications via single shot experiments [8].
Although high harmonics present excellent spatial and
temporal properties, their peak flux is too low for sin-
gle shot experiments. Nevertheless, this limitation can be
overcome by seeding the HHG beam in a laser plasma
amplifier [9] or in a free-electron laser [10] resulting in a
dramatic increase of the beam intensity. In these config-

® e-mail: julien.gautier@ensta.fr

urations, the HHG wave front will largely determine the
optical quality of the seeded soft X-ray laser achieved af-
ter amplification. For seeding or for phase-imaging exper-
iments, the key parameter is the energy contained in the
diffraction-limited portion of the beam. The Marechal’s
criterion [11] stands that a beam is diffraction-limited
at a given wavelength, A\, when the aberrant wave front
amplitude is lower than A/14 root-mean-square (rms).
To the authors’ knowledge, high harmonics wave front
has been measured only once using a point-diffraction
interferometry method [12], but without any optimization
of the harmonic generation process. Furthermore, in the
study reported in reference [12] the experimental error was
approximately A/15 rms, too close to the Marechal’s cri-
terion for ensuring accurate measurement of the high har-
monic wave front. A much higher degree of accuracy, as
high as /120 rms at 13 nm, has since been demonstrated
using soft X-ray wave front sensors based on the so-called
Hartmann technique [13]. In this letter we present a full
study of the high harmonic wave front for different gen-
eration conditions and their optimization owing to the
use of a soft X-ray Hartman wave front sensor based on
the system originally developed by Mercere et al. [13].
In Hartmann wave-front analysis a beam passes through
a hole-array and is projected onto a charge coupled de-
vice (CCD) camera that detects the beamlet sampled by
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Fig. 1. (Color online) Schematic of the experimental set-up showing the diaphragm, the lens, and the gas cell.

each hole. The positions of the individual spot centroids
are measured and compared with reference positions. This
enables the wave front’s local slope to be measured at
a large number of points within the beam, from which
the wave front can be reconstructed. Since the sensor is
achromatic we measured the wave front of a polychromatic
beam (i.e. a wave containing 4 consecutive harmonics). In
the Fourier limit this beam contains a train of 300 attosec-
ond pulses [14]. Optical quality of such a wave has never
been studied although most of the attosecond related ex-
periments require tight focusing of the attosecond beam
and therefore a high-quality wave front. Previous measure-
ments have shown negligible variation of the spatial coher-
ence between five consecutive harmonics, when generated
below the ionization threshold [15]. Since our experiment
has been conducted in such conditions, we may assume
also a weak modification of the wave front over the four
harmonics of interest here (A = 28 nm to A = 41 nm). We
optimized the energy contained in the diffraction-limited
beam for different generation conditions.

The experiment set-up is shown in Figure 1. The high
harmonics are generated by focusing a Ti:Sa femtosecond
laser (1 kHz, 800 nm, 6 mJ, 40 fs) with a f = 1 m lens in
an argon gas cell. The parameters of the gas cell (length of
8 mm and gas pressure from 20 to 60 mbar), of the infrared
beam (energy from 1.2 to 1.4 m J) and of the focusing lens
(position) were initially adjusted such as to optimize the
HHG flux around A = 32 nm and to select short quantum
trajectories which present a better intensity profile [16].
The XUV beam was constituted of four consecutive har-
monics (A = 28 nm to A = 41 nm). A 300 nm thin alu-
minium filter has been used to block the infrared beam.
The soft X-ray Hartmann sensor was made of a 100 pgm
thick, nickel plate placed at about 20 cm in front of a CCD.
The plate is constituted of 51 x 51 square holes, 80 pm in
size each, and separated by 380 pm over a 19 x 19 mm?
area. The projected spot pattern was recorded on a cooled,
back-illuminated CCD having 2048 x 2048 pixels operating
at —40 °C. The pixel size was 13.5 x 13.5 ym?. The sensor
calibration has been done in the same way as in reference
13 by using the beam diffracted by a 10 pm pinhole placed
on the path from the HHG beam to the detector at 1 m
from the gas cell output. Since the distances from the pin-
hole to the sensor and HHG source-sensor are different, the
dominant aberration of the wave front is spherical aberra-

tion, that has no effect on the intensity distribution at the
focal plane. Therefore this aberration is always removed in
the data displayed below. The data are displayed in terms
of wavelength. For example, an aberration of A in ampli-
tude corresponds to local phase aberration of 2. We ex-
perimentally measured the sensor accuracy to be A/50 rms
with A = 32 nm, i.e. an accuracy of 0.64 nm rms. This
sensor is more accurate (by a factor of 3) than the system
used for measuring the wave front in the experiment de-
scribed in Lee et al. [12]. With such a high accuracy sensor
being well adapted to our purpose of generating intense
diffraction-limited beam, we then conducted a full study
of the HHG wave front evolution versus the generation pa-
rameters. Figure 2 presents the absolute wave front mea-
surement of a high harmonic beam generated in an 8 mm
length gas cell and for three different gas pressures from
20 to 60 mbar. The highest HHG signal has been achieved
with a diaphragm opened at 18 mm (transmitted energy
of about 1.8 mJ) and an argon pressure of 60 mbar. Note
that with our purpose to later seed a soft X-ray amplifier
or to conduct phase imaging we could not compromise too
much on the HHG flux for a better wave front. Therefore,
all the measurements have been undertaken with genera-
tion parameters ensuring a HHG flux above 1/100th of the
highest signal (safety range). The acquisition time was 1
second for the diaphragm opened at 18 mm (1000 shots)
and 5 s for a 16 mm diameter diaphragm (5000 shots).
The optimum wave front occurs around 0.15A & 0.02 rms
(A/7) for the entire calibrated pupil. We observed for every
measurement that astigmatism was the principal aberra-
tion. Since astigmatism is a low order aberration and is
static, the averaging that may occur during the wave front
recording over 1000 shots might be realistically considered
as negligible. This assumption is reinforced by the wave
front measurement performed for the IR laser (Fig. 3a)
also exhibiting a strong astigmatism, reproduced at the
identical on every shot. It is realistic to consider that the
IR laser wave front imprints the HHG wave front. How-
ever, it was surprising to observe that the IR wave front
having aberrations of about 88 nm rms generated aber-
rations for the HHG beam around only 4.8 nm rms. One
possibility is that the highly non-linear process of high-
harmonic generation prevents the high harmonic emission
from the most aberrant part of the IR beam because it
did not contribute to the main focal spot (cf. Fig. 3b).



J. Gautier et al.: Optimization of the wave front of high order harmonics

(x lambda=30nm)

0.6
-8 =
g & 04 ‘;:

g “ 3
] 0.2
: | 5

E o |

E ° £
2 —

4 1 02 &
= o
g 0.4“_
; (]
g - >
10 L L ]
5 5 10 =
mm
a
( ) (x lambda=30nm)
0.6 >
_a 6
@
-8 0.4 g
r NI
02 =
-2 - g_
E o - o ®©
E 4
2 l c
a 02 ug
f 04 “;
8 e o
-
10 g
5 5 10

(C) (x lambda=30nm)
0s

[=]
s

1
[=]
o

mim
w @ e Mmoo ™ b oh &

F

4
-
3 (=]
wave front amplitude (

=]

(e)

461

Beam normalized intensity

Beam normalized intensity

Beam normalized intensity

Fig. 2. (Color online) Maps of the wave fronts measured for a 18 mm diaphragm and Ar pressure of 25 (a), 40 (c), 60 (e) mbar.
The false color map is displayed in term of wavelength at 32 nm. The focal spots calculated using a perfect f = 65 mm spherical
mirror in combination with both the measured wave front and the intensity maps (not displayed) are shown in Figures 2b, 2d

and 2f for pressures 25, 40 and 60 mbar respectively.

Consistent with Lee et al. [12], we observed that the
wave front is better at the pupil center than at the outer-
most part. We conducted a study on two issues. First, the
influence of the harmonic generation parameters (gas pres-
sure, diaphragm aperture, infrared pulse duration) onto
the full beam wave front was measured. Second, for each
case, based on this first data, we measured the energy
contained in the diffraction-limited sub-aperture. In Fig-
ure 4 the variation of the wave front (full aperture) versus

argon pressure in the cell and for two different diaphragm
apertures (18 and 16 mm) is shown. Although we expected
the larger HHG beam to have a wave front of lower quality
due to the propagation of the IR laser aberrations, nearly
no improvement of the wave front was observed for the
smallest IR beam. Moreover using a 16 mm diaphragm,
the HHG flux is between 10 times, for P = 35 mbar,
to 100 times, for P = 20 or 60 mbar, below the peak
flux achieved for a diaphragm opened at 18 mm. We thus
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aphragm apertures: (a) 18 mm and (b) 16 mm. The lines are
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v, of particular interest have been marked to aid the reader in
following the discussion. Cases «, (3, v correspond to the low-
est HHG flux, to the best wave front, to the highest HHG flux
respectively.

concentrated our study on the measurements performed
with the 18 mm diaphragm. In this condition, we observed
that the HHG flux increases with the gas pressure and
slightly decreases near 65 mbar. For three characteristic
cases («: lowest flux, P = 25 mbar, (§: best wave front,
P = 40 mbar, ~: highest flux, P = 60 mbar), we used the

measured intensity and wave front maps to estimate the
energy repartition at the focal plane of perfect focusing op-
tics with f = 65 mm focal distance. For case «, the focal
spot exhibits two peaks with a full width half-maximum
(FWHM) of 0.4 x 0.4 um? rising to 0.5 x 0.9 um? at 1/e?.
The energy contained in the DL beam is the 45% of the
total beam energy. A clear improvement is observable on
case (3 where the focal spot sizes are 0.4 x 0.7 um? at 1/e?,
with an energy contained in the DL part of about 70% of
the beam. Case 7 is also an interesting adjustment since
the focal spot is slightly wider (0.4x0.4 ym? FWHM and
0.6 x 0.8 um? at 1/e?) than case 3 but the DL portion
contains 90% of the beam energy. The beam dimensions
at 1/e? are a bit larger for case «y than for case 3, despite a
better wave front, because the beam is 1.3 times smaller.
An important consequence is that spatial filtering might
be done by clipping 10% in surface the unfocused HHG
beam in order to produce an intense DL beam as required
for phase imaging or for seeding a soft X-ray amplifier. The
DL beam achieved in these conditions has energy of ap-
proximately 1 nJ/pulse on target, average power of 1 uW,
and peak intensity at focus near 10'* Wem™2 at 30 nm
assuming a harmonic duration of around 10 fs.

In summary, we have used a soft X-ray sensor with
A/50 rms accuracy to measure high harmonics wave fronts
for different conditions of generation. A best wave front
of 0.15\ has been measured. This value does not change
dramatically with the generation parameters. To satisfy
the Marechal’s criterion, the pupil size has to be slightly
reduced but still retains the beam energy of 90% of the
highest energy achieved during this experiment. This wave
front is of a high quality, suitable for use in phase imaging
or in seeding. Nevertheless astigmatism is always present,
and seems to be correlated with astigmatism also mea-
sured on the infrared beam. Surprisingly, we observed a
much lower level of astigmatism for HHG beam (4.8 nm
rms) compared to the IR beam (88 nm) that could be
due to the high non-linearity of high harmonic emission
process. Further studies of correlation between infrared
and high harmonics wave fronts are under consideration,
considering phase-matching of high harmonics in the gas
cell.
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We report an experimental study on the control of the high-order harmonic wave front through the adjustment
of the wave front of the fundamental infrared laser. We have applied different levels of astigmatism to the IR
beam via the use of a deformable mirror placed before the lens, and demonstrated that there exists a correla-
tion between the IR and the high harmonic wave fronts. © 2008 Optical Society of America

OCIS codes: 190.7110, 340.7480.

1. INTRODUCTION

The past decade has witnessed the emergence of high-
brightness, tabletop extreme ultraviolet (XUV) sources
such as high harmonics (HH) or plasma-based soft x-ray
lasers (SXRL). This development has been motivated by a
breadth of potential applications such as microscopy [1],
phase contrast imaging [2] and holography [3,4], as well
as applications in atomic and molecular physics [5], solid
and surface physics [6] and nonlinear optics [7]. These
sources have demonstrated high brightness [8] and high-
degree spatial coherence [9]. It has been shown that HH
around 32 nm can be focused to a 7 um? spot using a
114 mm focal length toroidal mirror at grazing incidence
[10]. For a number of applications the necessity of single-
shot experiments arises [11]. To serve this goal, several
methods have been proposed to increase the HH energy to
1 wd level: very long focusing geometry [12,13], amplifica-
tion of HH in gaseous plasma used for optical-field ioniza-
tion SXRL [14] or with a solid target [15], and two-color
scheme [16]. However, for experiments, which involve
phase imaging or tight focusing, the key requirement is a
high optical quality of the beam characterized by a
diffraction-limited wave front [17,18].

Since the wave front of HH is not intrinsically
diffraction-limited, one may consider possible ways to cor-
rect it. The easiest technique relies on spatial filtering
performed by focusing the HH beam onto a tiny pinhole in
analogy with the method applied to other soft x-ray
sources [see [18]]. The disadvantage of this technique lies
in the strong reduction of the high harmonic power after
spatial filtering. Another possibility for wave-front correc-
tion involves application of soft x-ray adaptive optics.
However, soft x-ray adaptive optics that have been devel-
oped so far can be used only in grazing incidence geom-
etry. In that configuration, the numerical aperture is

0740-3224/08/07B161-6/$15.00

rather small, which hinders tight focusing and prevents
from reaching a very high intensity.

The aim of our experimental study is to show a possi-
bility to control the wave front of a HH beam due to its
correlation with the wave front of the corresponding fun-
damental IR beam and without making use of soft x-ray
adaptive optics. First we will describe the experimental
setup. Then we will present the experimental results for
one specific case of aberrations, i.e., astigmatism at 0°. We
will finish with a conclusion and outlook of this work.

2. EXPERIMENTAL SETUP AND
PROCESS

We used a 1 kHz Ti:Sa laser system delivering pulses at
810 nm, with up to 6 mdJ energy, and 35 fs pulse duration.
The beam diameter is 36 mm at 1/e. This laser wave front
is characterized by using a visible Shack—Hartmann sen-
sor (from Imagine Optic) coupled to a deformable mirror
(from CILAS). In order to generate high-order harmonics
the laser beam is focused near the entrance of a gas cell
filled with low-pressure argon. The XUV wave front is
measured by a homemade Hartmann sensor, realized in
collaboration with Imagine Optic firm [19].

The IR laser beam is reflected onto a deformable mirror
(BIM31, CILAS) used at normal incidence to ensure
proper wave front corrections (Fig. 1). The deformable
mirror is composed of 31 piezo-electric actuators evenly
distributed behind the surface of the Ag-coated silicate
mirror. When voltage is applied on actuators, the surface
of the mirror is deformed.

The Shack—Hartmann sensor is optically conjugated to
the deformable mirror surface using a second lens L,
placed near the focus of the first lens L; (used for har-
monic generation). With this geometry, no wave front dis-

© 2008 Optical Society of America
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Fig. 1. (Color online) Experimental setup for IR wave front
measurements using a Shack—Hartmann sensor (SH) from Imag-
ine Optic company. The IR beam is reflected at normal incidence
on the deformable mirror (DM). The wave front is measured after
the lens (1) used to focus the IR beam near the gas cell. The lens
(L2) allows conjugation of the DM with the SH. Mirror (M5) is
used to redirect the beam to the SH sensor or is removed to leave
the path free up to the gas cell.

tortion is introduced by the conjugating lens. Moreover,
the beam size at the entrance of the sensor fits precisely
the circular pupil entrance with a diameter of 5 mm. Be-
cause of the circular shape of the laser beam, we may de-
compose the measured spatial phase onto Zernike polyno-
mials, defined by

f(P,T)ZEaij(P,T), (1)
Jj=1

where Zj(p, 7) is the jth Zernike polynomial, a; is the coef-
ficient for the given polynomial, p is the radius between 0
and 1, and 7 is the angle between 0 and 27 defining the
spatial phase in cylindrical coordinates.

The deformable mirror is usually used for flattening
the laser wave front. First of all, we measured the infra-
red wave front without any voltage applied on the mirror.
In order to determine the necessary wave front correction
we used the software developed by Imagine Optic that al-
lows precise control of the deformable mirror shape. A
specific voltage is imposed onto each actuator, and the
software measures the relevant wave front. These data
are stored as a matrix (transfer matrix) coupling the wave
front deformation and the electrical voltages. Due to the
image relay between the mirror and the sensor, the tran-
sition matrix between voltages and wave fronts is com-
posed only of linear terms. In order to correct the wave
front, the software calculates the inverse matrix to apply
the right voltage to the right actuator. In this work, we
were interested to go a step further by setting controlled
aberrations in the IR laser beam. We concentrated our
study on the 0O°astigmatism, which corresponds to 5th
Zernike polynomial, since it appeared to be the dominant
aberration in previous experiments. The formula (2)
stands for 0° astigmatism:

Z,(p,7) = p? cos 2. (2)

It is possible to choose a value of the coefficient a4, with
the other coefficients for higher-order aberrations remain-
ing at zero, and to run the deformable mirror in close-loop
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with the Shack—Hartmann sensor through the transfer
matrix.

The root-mean-square (rms) value « (in units of \) for
the spatial phase, which is directly linked to the Zernike
polynomials, is given by

1 27 1 1/2
K=7—Tlf dr fz(p,f)pdp] : (3)

0 0

For each measurement, the software can calculate the
point spread function (PSF), the rms value «, and the
peak-to-valley value.

Highest high-harmonic energy has been obtained with
an IR beam clipped before the lens L1 at a diameter of
15 mm. The measured pulse energy of the transmitted
beam is around 1.5 mJ. The high-order harmonics are
generated in a gas cell filled with 27 torr of argon. The cell
is 8 mm long and is placed a few millimeters after the la-
ser focal plane. After the cell, the IR beam is filtered out
by a 300 nm aluminium filter (Fig. 2) that transmitted
about 10% of the harmonic beam energy. For these pa-
rameters, the generated harmonic yield in argon is lim-
ited by absorption [20]. The spectrum is mainly composed
of the four harmonics from H21 to H27 with the central
wavelength corresponding to 25th harmonic (32 nm). The
total harmonic yield is about 3 X 10° photons per second
after the Al filter has been measured by the back-
illuminated XUV CCD camera used for the Hartmann
sensor described below.

The Hartmann wave front measurement technique is
based on mapping the wave vectors at numerous locations
across the beam aperture. The incoming beam is sampled
by a hole array generating a large number of beamlets
whose intensity and position are monitored by a CCD
camera. The positions of the individual spot centroids are
measured and compared to the positions acquired with a
reference beam, i.e., a beam having a well-known wave
front. The soft x-ray Hartmann sensor is made of a
100-um-thick nickel plate placed at about 20 ¢cm in front
of the CCD camera. The plate is constituted of 51 X51
square holes, 80 um in size each, and separated by
380 um over a 15X 15 mm? area. The projected spot pat-
tern was recorded on a cooled back-illuminated CCD
(Princeton Instrument) having 2048 X 2048 pixels operat-
ing at —40 °C with pixel size of 13.5x 13.5 um? [21].

The reference positions have been determined by mea-
suring the projection pattern for a pure spherical wave.
This spherical wave is obtained by placing a 10 um diam-
eter hole in the harmonic beam path 1m away from the
source. The sensitivity of our homemade sensor is
N/25 rms with an accuracy of \/50 rms where A=32 nm
(corresponding to the 25th harmonic). Although better
resolution (\/120 at 13 nm [18]) was reached during cali-

= Al filter hole array ccp
p. gas cell ;
A P —
(, ) ‘-y_%é
v =
IR beam F L

Fig. 2. (Color online) Experimental setup for high-order har-
monic generation and XUV wave front measurements, showing a
schematic of Hartmann sensor (hole array and CCD).
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bration of this kind of sensor at ALS synchrotron facility,
the current sensor sensitivity is sufficient for our purpose.

3. EXPERIMENTAL RESULTS

We have performed tests by observing the influence of dif-
ferent infrared laser aberrations such as astigmatism at
0° and 45°, coma, spherical aberrations, and trefoil on
high-harmonic wave front. We especially focused on astig-
matism at 0°, which is the dominant aberration measured
for our IR laser beam [22]. When initiating the study, the
infrared laser wave front deformation was about
N/1.3 rms [Fig. 3(a)]l, which led to a distorted focal spot.
After correction [Fig. 3(b)], the rms value reached \/7,
about two times the diffraction limit according to the
Marechal’s criterion [23]. For a,>0 the spot is focused
along the horizontal axis x but not along the vertical axis
y for z<f, and for a,<0, it is the contrary. A;=0 stands
for the best infrared wave front. Surprisingly, as shown in
Fig. 3(b), a spurious astigmatism remained on the infra-
red beam wave front.

Figure 4 displays the rms values for IR and XUV beams
versus the coefficient a,. We expect that the IR spatial
phase distortions are directly imprinted on XUV spatial
phase. Indeed, if we consider the IR spatial phase as

o(r)=k-7, (4)
where % is the wave-number equal to 2#/\, for the qth
harmonic the spatial phase is g ¢(r). A spatial distortion
value of N/n for the IR beam will lead to a spatial distor-
tion value of \'/n where \'=\/q. It is important to re-
mind that for optimization of the high harmonic flux we
had to reduce the iris diameter down to 15 mm. Since the
IR laser wave front measurements were performed with
the full laser pupil (about 50 mm diameter), the real wave
front of the IR beam interacting with the gas is naturally
much better than the recorded one. Therefore, we may ex-
pect rms distortion values for the harmonic beam to be
lower than the value obtained by a direct extrapolation,
considering the wavelength scaling from the IR laser to
the HH beam.

For the IR laser, the rms value follows the coefficient
ay, but for XUV beam, they are correlated to IR values
only for a,>0. The acquisition time is different for each
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Fig. 4. rms values for the IR beam (squares and solid curve) and
for the harmonic beam (circles and dots) versus a, coefficient of
the 4th Zernike polynomial (astigmatism at 0°).

case: when the coefficient a, is large, we need to acquire
the signal longer (from 0.05 sec at a4,=0 to 0.8 sec at a4
=+/-0.5). For ay,=+/-0.7, the acquisition time is 100
times longer than for a,=0. This shows that, as expected,
the highest harmonic signal is obtained with the best IR
laser wave front, i.e., a4=0. Figure 5(e) shows that slight
astigmatism must be added to the IR laser wave front in
order to correct the XUV astigmatism. In that case, aber-
rations with higher order (here mainly coma) are ob-
served. For a high coefficient a4, the focal spot is com-
pletely distorted, leading to the absence of the harmonic
signal on the CCD camera. PSF calculated by the soft-
ware also distorted the focal spot leading to a dramatic
loss of infrared laser intensity. For such cases, we were
not able to perform any XUV wave front measurement.
For a¢4<0, the rms values do not clearly follow the IR
ones. We considered that clipping the IR beam after re-
flection on the adaptive optics hinders observation of a
weak astigmatism. Indeed, as shown on Fig. 5, the astig-
matism mainly affects the outer part of the beam. To ob-
serve an effect on the high harmonic generation (HHG)
wave front, we have had to set strong astigmatism in or-
der to modify the wave front of the central part of the
beam. The fact that astigmatism does not affect the HHG
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(Color online) Measured IR beam wave front (a) without correction and (b) after one close-loop iteration. The pupil size is 5

x5 mm?2. The rms value is 0.76 X For the case (a) and 0.143 \ for the case (b). We observed a slight residual astigmatism.
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wave front symmetrically for a4, <0 and ay>0 might be
related to a remaining spurious astigmatism at a,=0.

The main result is that the rms value has been reduced
down to A\xyy/7, showing that very tight harmonic focus-
ing is possible with 40% of the energy encircled in the fo-
cal spot. This is a significant improvement (factor of 6) of
the high-harmonic wave front.

4. DISCUSSION

We have noticed that the best XUV spatial phase is ob-
tained for a,=-0.2 Fig. 5(c) and not for the initial IR
beam. It might be related to a slight remaining astigma-
tism in the IR laser beam. As pointed out above, the IR
wave front is not measured at the position of the gas cell.
In fact, the IR beam goes through a 5 mm thick window
and 8 mm gas cell. We may assume that in these two me-
dia the radial geometry for the IR laser beam is not dis-
turbed. The linear dispersion in each medium will not
modify the wave front. Following the conclusion of previ-
ous works [24,25] studying nonlinear effects on propaga-
tion, like Kerr effect, we estimated these effects to be neg-
ligible at the present intensity and follow the radial
symmetry anyway. Nevertheless, we will study this point
further by measuring the wave front of the IR laser
purely as well as the IR wave front before and after the
gas cell. The experimental setup for HHG and the quality
of the adaptive optics used will also be further improved.

5. CONCLUSION

We were able to measure both the IR and the XUV wave
fronts and compare the root-mean-square values for their
distortion when a specific aberration was applied to the
IR beam. We have demonstrated that the two measure-
ments are well correlated. Due to the open-loop correc-
tion, XUV wave-front distortion was reduced by a factor of
6 down to N/7 rms, where A\=32 nm, corresponding to
twice the diffraction limit.

Further experiments in collaboration with the Imagine
Optic firm are envisaged to control the XUV wave front
directly by using a close-loop between the Hartmann sen-
sor and the deformable mirror. Calculations of 3D har-
monic beam propagation will allow simulation of the XUV
wave front at the output of the gas cell.

The delivery of good-optical-quality XUV sources based
on high harmonic generation (HHG) is of great impor-
tance for future applications such as holography and XUV
light interaction with matter as well as for seeding
plasma soft x-ray lasers or free-electron lasers.
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Abstract. Free-electron lasers (FEL) and plasma-based soft x-ray lasers
(PSXL) have been recently evolving very fast from the vacuum ultraviolet to
the soft x-ray region. Once seeded with high harmonics, these schemes are
considered as the next generation soft x-ray light sources delivering ultrashort
pulses with high temporal and spatial coherence. Here, we present a detailed
experimental study of a kHz two-colour high harmonic generation performed
in various gases and investigate its potential as a suitable evolution of the
actual seeding sources. It turns out that this double harmonic content source is
highly tuneable, controllable and delivers intense radiation (measured here with a
calibrated photodiode) with only one order of magnitude difference in the photon
yield from 65 to 13 nm. Then, first and foremost, injections could be achieved
at wavelengths shorter than what was previously accessible in FEL and PSXL
and/or additional energy could be extracted. Also, such a strong and handy seed
could allow the saturation range of FEL devices to be greatly extended to shorter
wavelengths and would bring higher spectral as well as intensity stabilities in
this spectral zone.
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1. Introduction

Seeding plasma-based soft x-ray lasers (PSXL) [1]-[6] and free-electron lasers (FEL) [7, 8] with
high-order harmonics (HH) generated in gas from the vacuum ultraviolet (VUV, 2~80-130 nm)
to the soft x-ray (=10—40nm) region is a quite recent but emerging topic. Indeed, it has already
opened significant perspectives for developing the ultimate future relatively compact coherent
jitter-free and aberration-free source, in order to observe the ultrafast dynamics of matter at
the nanometre scale. Although seeding was originally employed for different motivations in
FEL and PSXL, in both cases it relies on benefits from the high-quality properties of the HH
source, particularly the ultrashort pulse duration or the high degree of spatial and temporal
coherence [9, 10]. On the other hand, seeding can help to overcome the main HH limitation, the
relatively low peak power for single shot applications.

The first highly successful seeding experiment in a PSXL was performed in 2000 at
32.8nm in a Ni-like Kr optical field ionized (OFI) amplifier [1]. Before that, in all the PSXL
operating at saturation, population inversion between the levels of the lasing ion was induced by
electron collisional excitation in a single pass, providing a high gain value at short wavelength
in an amplified spontaneous emission (ASE). Yet, this radiation was characterized by a long
pulse duration, an inhomogeneous beam profile and a low spatial coherence.

In the seeding configuration of PSXL, the injected beam acts as an ‘oscillator’ for a
classical laser chain, leading to the generation of a high optical spatial quality beam, which
is amplified while propagating through the population inverted plasma column. This relatively
compact device then combines the production of an intense emission, due to the high energy
extracted from the plasma amplifier (sub-microjoule), to the high optical spatial quality of the
harmonic beam [4]. More recently, seeding of PSXL was also carried out in more dense plasmas
than in the OFI scheme, in order to obtain higher saturation and broader spectral linewidth for
reaching shorter pulse durations in the femtosecond scale (limited to picoseconds nowadays).
These plasmas are created from solid targets, either Ne-like (Mn [2] and Ti [3] at, respectively,
26.9 and 32.6 nm) or Ni-like (Mo [5], Ag [5] and Cd [6] at 18.9, 13.9 and 13.2 nm) ions.

Since the beginning of this century, novel linear accelerator-based single-pass FEL sources
have been emerging around the world. Presently, different sites have implemented or plan
to implement soon seeding schemes in their facilities as a main mode of functioning. The
first proof-of-principle seeding experiment was conducted in 2007 at 160nm [8] at the
SCSS (SPring-8 Compact SASE Source, Japan) Test Accelerator [11]. The next scheduled
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test-bed HH seeding facility is SPARC (Sorgente Pulsata e Amplificata di Radiazione Coerente,
Italy) [12], which is almost ready to deliver photons in the VUV region down to 114 nm.
sFLASH (seeded Free-electron LASer of Hamburg) [13, 14] is also now being designed and
should operate in 2010 in the soft x-ray region from 30 to 13 nm. FERMI (Italy) [15] and
MAX-IV (Sweden) [16] FELs also expect to use 20-30nm HH sources for seeding. Other
projects, such as SPARX (1.5 nm, Italy) [17], ARC-EN-CIEL (0.8 nm, France) [18] and PSI-
XFEL (0.1 nm, Switzerland) [19] consider seeding as a valuable option for x-rays. In these
proposals, some additional amplification stages of FEL harmonics of the seed, like in high-gain
harmonic-generation (HGHG) [20] and cascade [21, 22] configurations, will be coupled to the
soft x-ray seed injection.

Essentially, the seeding configuration in FEL is a direct evolution of the classical self-
amplified spontaneous emission (SASE) [23, 24], which provides a very high brightness
emission (maximum of 100 pJ in pulses of less than 100 fs duration) at short wavelengths but
with a limited temporal coherence. The spectral and temporal profiles are typically composed of
a series of randomly distributed spikes, reflecting the stochastic nature of the SASE generation
process that is the amplification of noise. In seeding arrangements, the amplification is triggered
by the strong harmonic seed rather than the noise floor, leading to strong and coherent amplified
FEL radiation. The proof-of-principle experiment showed that the 160nm light could be
coherently amplified, while the seeded energy per pulse was of the order of a nanojoule [8]. The
single shot seeded emission then achieved three orders of magnitude higher intensity than the
unseeded one and a factor of 500 compared to the seed, almost reaching the microjoule level.
Moreover, the corresponding spectral distribution presented a regular quasi-perfect Gaussian
shape.

As most of the applications aim at the wavelength range from soft x-ray to x-ray (<10 nm),
valuable HH seed intensity is required in this spectral range, where unluckily the efficiency of
the classical harmonic generation, from an 800 nm Ti:Sa laser system, has a sharp decrease.
In addition, for seeding an FEL, the injected peak power must overcome the electron beam
shot noise, which is inversely proportional to the wavelength of emission [25]. Finally, seeding
with high harmonics should not have any constraint on the machine performance, such as the
repetition rate and the tuneability. This is why there is an urgent need for developing new HH
sources, more intense at shorter wavelengths, with higher repetition rates, larger tuneability,
and with an easy control of the injection parameters (mainly wavelength, intensity and pulse
duration).

One of the solutions could be the use of a 1.2-1.5 um parametric amplifier [26] in order
to get a viable continuously tuneable seed source in the soft x-ray region. Indeed, as this
involves working with a higher fundamental wavelength (compared to an 800 nm Ti:Sa laser),
the maximum of the emission is blueshifted (equations (2) and (3)) and lower wavelengths can
be reached. Yet, the efficiency of generation is, in this case, rather weak, and as a consequence
it strongly limits the feasibility of seeding with such a technique.

Recently, a Korean team observed in an orthogonally polarized two-colour laser field
technique [27], consisting of mixing the fundamental frequency (w, actually the fundamental
pulsation) and its second harmonic (2w) generated in a beta barium borate (BBO, type 1)
crystal, a strong enhancement of the harmonic generation efficiency in a helium gas jet [28]
at 21.6 nm and with a 10 Hz Ti:Sa laser. The increase has been explained using the so-called
semiclassical three-step model (free electrons tunnelled from the gas atom, oscillating in the
laser field and which can be recombined with the atom core in a radiative process); the

New Journal of Physics 11 (2009) 083033 (http://www.njp.org/)


http://www.njp.org/

4 I0P Institute of Physics () DEUTSCHE PHYSIKALISCHE GESELLSCHAFT

two-colour laser field induces a selection of the short electron quantum path, for which the
specific moment when the electrons are released from the atom corresponds to a 10 times higher
ionization rate than with the single-colour field [29].

We present here a detailed experimental study of this method applied to a kHz laser system.
Our frequency doubling geometric configuration is more straightforward than the Koreans’
one [28], where the phase difference induced by the BBO crystal between w and 2w was
controlled via the addition of a silicate plate on both beam paths. In our case, we do not use the
commonly used plate since we did not observe in our experimental conditions any additional
significant increase of the HH yield. Moreover, as this component has to be placed between
the BBO crystal and the gas medium, the laser dimensions are small at this position, causing
long-term damage to the plate surface due to the kHz repetition rate and thus strongly limiting
the efficiency of the harmonic generation process. As a result, our proposed setup is very simple
and can be easily implemented in HH seeding schemes.

A series of spectra has been obtained in the range from 65 nm down to 17 nm using diverse
gases for generation and also different optimization parameters compared to the ones used
for w. It mainly showed a higher efficiency for He and Ne gases generating at shorter
wavelengths and a significant control of the harmonic intensity for specific orders via the gas
pressure, the gas cell length and the intensity of the 2w component. In summary, this two-colour
experiment should fulfil all the above-mentioned seeding requirements for PSXL and FEL.

Finally, based on numerical simulations, realistic harmonic seeding experiments which
could be performed on the SCSS Test Accelerator (the only actual HH seeded FEL in operation)
at wavelengths shorter than 55nm is presented. This value corresponds to the fundamental
wavelength limit, below which the full saturation is no longer reached in the SASE mode.
Seeding with an intense seed beam, obtained in the two-colour configuration, would then allow
the saturation to be extended towards the soft x-ray region. In combination with the possibility
of controlling the high harmonic spectra with the two-colour technique (maximum of intensity
at the desired wavelength), this seeding will provide users with much more stable light, not only
at the designed FEL wavelength for the SASE mode but also within a much larger wavelength
range.

2. Experimental considerations

The two-colour (w+2®) harmonic generation experiment was performed at the Laboratoire
d’Optique Appliquée (France) by means of a kHz Ti:Sa laser system at 800 nm (w), delivering
a maximum of 7mJ energy in 35 fs full-width at half-maximum (FWHM) pulses. Figure 1(a)
presents a scheme of the setup. In order to generate the 400 nm radiation (2w), a BBO (type 1)
doubling crystal, is directly inserted in the infrared (IR) beam path between a 1.5 m focusing
lens and a gas cell (typically 4—7 mm long). In this geometry, the second harmonic component
propagates along the same axis as the IR beam, and consequently the spatial overlap between
the w and 2w parts is automatically achieved in the active medium. Moreover, the polarization
of the second harmonic is perpendicular to the polarization of the fundamental frequency, which
corresponds to the situation of the most efficient harmonics generation, according to latest
results [28].

Due to the group velocity mismatch between @ and 2w in the nonlinear crystal, the IR
beam is delayed (18.7 fs for 100 um thick BBO) compared to the blue beam (figure 1(b)). Also,
this latter beam can get a longer pulse duration, approximately equal to the induced delay plus
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Figure 1. (a) Layout of the kHz two-colour high harmonic generation experiment
with a BBO crystal inserted directly in the IR beam path. f is the focal length of
the lens used for generating harmonics. (b) Schematic intensity profile in the time
domain of w and 2w components after passing through the 100 um thickness
doubling-frequency crystal. ét is the temporal shift between w and 2w induced by
the group velocity mismatch in the nonlinear crystal. At,, is the pulse duration
of the 2w component. (c) Typical transmission of a pure aluminium filter in the
VUYV to the soft x-ray range, calculated from the centre for x-ray optics (CXRO)
website [30] with 200 nm of Al thickness.

a certain percentage (*~50%) of the IR beam pulse duration, as the energy of this latter beam
is in general not high enough in the pulse wings to generate the 400 nm emission. To be more
specific, the pulse duration should be estimated with the following typical law:

At,)?
Aty, ~ 8t2+( 2) . (1

While for a 100 um thick BBO the pulse duration should be close to the fundamental one
(~30-35fs FWHM), for a 250 um thick BBO it should attain about 50-55fs FWHM. As a
consequence, in our particular geometrical configuration where no control of the phase and
delay between the two beams can be performed, the 2w component first arrives in the gas cell
and the temporal overlap is not optimized. In general, the thicker the crystal, the higher the 2w
component intensity but the smaller the temporal overlap. This explains why we limit the
BBO thickness to 250 um, which seems to be, however, thick enough for the purpose of the
experiment. Also, as previously mentioned, the addition of a well-chosen silicate plate in our
experimental conditions did not bring about any further increase of the HH flux. For a shorter
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fundamental pulse duration and/or a thicker BBO crystal, the addition of a silicate plate must
be reconsidered.

Actually, the other basic parameters characterizing the generation in a two-colour con-
figuration, such as the intensities of the fundamental and blue beams at the generating position
in the cell, and the real gas pressure inside the cell, are difficult to evaluate.

For instance, if the available energy of the IR laser delivered by the Ti:Sa system at the exit
of the compressor and contained in the full aperture beam (¢ = 40 mm in 1/€?) is well known
(E,), the actual value of the energy used is quite low mainly due to an important number of
optical components placed in the IR laser path. Moreover, the laser intensity corresponding to
the position of generation in the gas cell (1,,) is lower than the one deduced from the parameters
provided at first. Indeed, the IR beam is focused some millimetres after the centre of the gas cell
for optimizing the process of generation, giving a quite larger focal spot at the central position
of the gas cell. Then, in order to quantify both fundamental and second harmonic intensities
(1, and I,,, respectively), one has to first consider the generation efficiency of the crystal for
producing the blue beam. One can consider typical values of 25 and 35% for a 100 and 250 um
thick BBO, respectively. Secondly, as for perfectly Gaussian beams, the 400 nm spatial beam
profile at the doubling crystal location would be proportional to the square of the intensity profile
of the 800 nm beam, the focal spot of the 2w diffraction-limited beam would have a size 1.414
(1/800/400) times smaller than the fundamental. Thirdly, in a w + 2w process, the harmonics
are generated in the region where both beams are superposed, that is, in our configuration, in
the focusing region of the blue beam. As a consequence, the intensity of the IR beam considered
for the generation is about 15% smaller than that of the total intensity. Finally, for gases that
can be easily ionized, like argon, the harmonic yield can be maximized by clipping the IR
beam with an iris (figure 1(a)), changing both energy (decrease) and waist (increase). In this
well-established technique [31], a compromise is performed between considerations of focal
geometry and ionization for small apertures and harmonic dipole amplitude and phase for large
apertures. For all these reasons, values of /1, and I,,, which will be provided in the caption of
figures are only estimations of the intensities corresponding to the position of generation in the
gas cell (not to the focusing position) and are based on all these above-mentioned statements
and not on measurements.

Also, Pg represents the pressure measured at the exit of a controllable valve, which
regulates the amount of pressure to be delivered and which is placed far from the gas cell,
and is clearly not the real pressure inside the gas cell, but its upper limit.

The system for detecting the harmonic intensity content is based on a spectrometer
composed of a spherical mirror at grazing incidence (15°) with 800 nm anti-reflection coating
(ZrO,/Si multilayer deposit), a transmission grating (2000 linesmm~! with a flat diffraction
efficiency as a function of the wavelength in the presented spectral range) and a CCD camera
(Princeton, 1340 x 400 pixels, 20 x 20 um?). From the recorded pictures (vertical position as
a function of the wavelength), spectra are obtained by cuts in the horizontal plan and by the
integration of this cut over the vertical dimension. Finally, they can be calibrated in absolute
energy per pulse by means of a solarblind XUV photodiode (from NIST laboratory). Two
thin aluminium filters (=200 nm thickness each) prevent the IR beam from propagating to the
spectrometer, but unfortunately also attenuate the HH photon flux. From 65 to 17 nm, the filter
transmission assuming pure aluminium is approximately 60% (figure 1(c)), but is reduced to a
few per cent when taking oxidation into account. Below 17 nm, the transmission is close to zero,
which gives an explanation of the fast decrease of signal observed in the following spectra.
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Figure 2. Normalized intensity HH spectra obtained with neon gas with either w
or w + 2w technique and with the same optimization parameters as for w: E, =
6mJ, 9 =40mm, Lc = 7mm and Pg = 35mbar. (a) w (I, ~7 x 10'* W cm™2)
and w+2w (100 um thick BBO crystal, I, ~4.5x 10¥Wcm™2 and I, ~
3.4 x 10 Wcem™2). (b) w+2w with either 100 or 250 um thick BBO crystal
(I,~3.9x10"Wcm™2 and I, & 4.8 x 10" Wcm™2). The curves which are
presented several times in the different figures, are marked with a *°> symbol in
order to be recognized.

3. Typical spectral and intensity evolutions

The relatively high energy provided by our kHz IR laser allowed detailed study of a high
repetition rate harmonic generation source with two-colour mixing in many gases. The IR peak
power densities (/I s;) required for the ionization of xenon, krypton, argon, neon and helium
(Ip, the ionization potentials of atoms) are 0.7, 1, 2, 4 and 7 x 10'* W cm~2, respectively. For
any type of gas, two-colour effects are visible, and consist of three significant evolutions. The
spectra for krypton are not presented in the paper in order to clarify the figures and the text, as
its emission spectral region is fully covered by the ones of Ar and Xe. Figure 2, which presents
the normalized intensity spectra obtained with Ne and with either the @ or w + 2w technique,
illustrates these three issues here.

Firstly, the harmonic content is doubled. Compared to classical harmonic generation, in
which only odd orders of the fundamental frequency are produced, here even orders are also
present: both 2 x (2n+1) components, the odd harmonics naturally generated by 2w, and
2 x (2n) components, coming from the mixing itself, where n is an integer.

Secondly, there is a redshift of the whole spectrum, i.e. a shifting to lower harmonic orders
of the cut-off, the region where the number of photons starts to decrease fast. In a standard
harmonic generation process, the spectral energy position of the cut-off, E ¢ (equation (2)),
is mainly determined by the maximum of energy gained by the tunnelled electrons, oscillating
in the laser field. This energy is equal to 3.2Up, where Up (equation (3)) is the ponderomotive

potential.
Ecy-oft = Ip+3.2Up, (2)

Up = ILaser)\'iasery (3)

where Ap . 1S the wavelength of the laser that generates the harmonics.
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In our mixing case, a first approach to explain the general behaviour would be to simply
consider that the laser is neither the IR beam nor the blue beam, but a ‘mixed’ beam, whose
intensity and wavelength are bounded by the @ and 2w ones. As a consequence, with the
presence of the 2w element, the maximum of energy reached by the electrons is decreased,
as Up is squarely dependent on the wavelength of the laser. This implies an increase of the
cut-off position in terms of wavelength.

To be more specific, the intensity and wavelength are balanced by the w/2w ratio. As
a proof, the redshift is clearly dependent on the BBO thickness (figure 2(b)). The higher
the BBO efficiency, the stronger the 2w component compared to the w component and the
longer the wavelength where the cut-off occurs. These effects can also be partially explained
by the delay evolution between the two beams. Indeed, in our geometrical configuration, the
blue component arrives faster and faster in the medium with longer BBO thickness, and as
the harmonic production is mainly affected by the front part of the arriving pulses, the 2w
component grows compared to the w one and the @ /2w ratio decreases again.

Thirdly, a high factor of increase is observed here (figure 2(a)) when keeping the same
optimization parameters as for w, such as the energy and the IR beam aperture (respectively
E, and ¢), the gas pressure (Pg) and the cell length (Lc). Spectra present a relatively
flat distribution with an intensity ratio from odd to even harmonics close to one, and the
intensification arises over the whole spectrum.

Also, this enhancement is clearly dependent on the considered gas (figure 3(a)), typically
He (x~100), Ne (x=~25), Ar (x=0.5), Kr (x~0.5) and Xe (x~0.5). As in a two-
colour harmonic generation arrangement, the increasing efficiency has been explained by a
higher ionization rate [29]; it could also be stated that the lower the ionization rate in the
traditional harmonic generation (helium and neon), the stronger the enhancement factor with
the mixing. For gases typically rather efficient like argon, krypton and xenon and using the
same optimization parameters as for , there could even be actually a decrease of the maximum
harmonic signal by a factor of 2. However, as the spectral content is doubled (and as the
harmonic spectral width is similar), the whole energy seems to be conserved.

Due to this gas type dependence, the effect of flux increase can significantly vary in the
observed full spectral range. In other words, the high efficiency of this two-colour process at
short wavelengths notably compensates the low efficiency of the classical harmonic generation
in this range. Consequently, it extends the spectral region accessible for applications and seeding
to shorter wavelengths (figure 3(a)).

Basically, compared to the standard reference of harmonic generation in Ar, the Ne signal
obtained with the w + 2w technique is on the same order of intensity (figure 3(b)). Importantly,
the enhancement of the Ne signal mainly occurs between 30 and 20 nm, where typically classical
HH generated from an 800 nm laser has a nearly negligible intensity, as this spectral region is
located after the cut-off of Ar gas and before the efficient spectral range of Ne. Even more,
accounting for the Al filter behaviour below 17 nm (transmission about 10~#, figure 1(c)) and
extrapolating the extension of the intensity decrease trend (figure 3(a)), it appears that a strong
signal at 13 nm could have been extracted by using zirconium filters, whose transmission is
quite important below 20 nm, instead of by using aluminium filters.

In summary, we observed here that using different harmonic generation techniques (either
w+2w or w only), BBO thicknesses, and types of gas, an almost constant HH signal could
be achieved from 65 to 13 nm. Besides, the required fine tuneability between one harmonic
and another, which can be satisfied using either frequency-mixing [32] or laser chirp [33, 34]
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Figure 3. Intensity HH spectra obtained with either w or w+2w technique
(100 um thick BBO crystal) and with same optimization parameters as for w:
E,=6ml], Lc =7-9mm and P; = 30-35 mbar. Xe and Ar cases: ¢ = 20 mm,
I,~12x10"Wcem™2 for @ configuration, and I, ~0.78 x 10" Wcm™2,
by, ~0.59 x 10 Wem™ for w+2w configuration. Ne and He cases: ¢ =
40mm, I, ~ 7 x 10'"* W cm~? for w configuration, and I, ~ 4.5 x 10" W cm~2,
L, ~ 3.4 x 10" W cm~2 for w + 2w configuration. (a) Schematic representation
of the achieved experimental intensity for different gases with both techniques
(logarithmic scale). The presented curves match the fitted envelope of the
recorded spectra. The light-blue window corresponds to the spectral part where
the aluminium transmission is about 10~*. Then, the black line represents
the extrapolation of the extension of the intensity decrease trend below 17 nm.
The green cross symbols show the corresponding estimations of the 13 nm signal.
(b) Zoom of (a) around 30 nm. Ne with w+2w and Ar with w (linear scale).
The curves which are presented several times in the different figures are marked
with a *’ symbol in order to be recognized.

techniques, is two times smaller, due to the double harmonic content. Also, for higher orders,
the needed tuneability is less important as harmonics start to dominate. A two-colour harmonic
generation experiment using sub-10fs IR laser [35] has even been demonstrated with argon
gas a continuum of radiations from 25 to 33 nm, equivalent to the distance between four odd
harmonics in the standard scheme using a typical 20-35fs FWHM IR laser. Thus, the two-
colour harmonic generation scheme is an appropriate solution for seeding PSXL and FEL
in this very large spectral range, and furthermore it would allow the FEL tuneability to be
maintained.

4. Optimization of the flux

Since the two-colour harmonic generation process is different from the standard one at the
fundamental frequency (short electron path selection and higher ionization rate), the optimal
parameters for the two cases have to be notably different. Actually, it even corresponds to quite
drastic changes. For instance, figure 4 presents the Ar example. For optimizing the HH flux, both
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Figure 4. Representation of the intensity maxima (dot symbols) of the HH orders
obtained in Ar with the w+2w technique (100 um thick BBO crystal), full
aperture beam (¢ =40mm) and E, =5.2mlJ. I, ~3.9 x 104 Wcm™2, I, ~
2.9 x 10" W cm~2. The curves correspond to the fitted envelope of the recorded
spectra. (a) Variation of the gas pressure in a 6 mm long gas cell. (b) Variation
of the cell length under constant pressure of 16 mbar. The curves which are
presented several times in the different figures are marked with a “°> symbol
in order to be recognized.

the gas pressure and the cell length are approximately two times smaller, respectively, from 30
to 16 mbar and 8 to 4 mm.

The recorded spectrum resulting from these optimal mixing parameters is plotted in
figure 5(a) in order to be compared to the classical harmonic generation one. It shows that
even with a gas like argon, which is relatively efficient in the classical harmonic generation, a
reasonable enhancement can be obtained (factor of 2), as lower pressure and smaller propagation
length in the cell involve in the case of argon smaller absorption in the 40-70 nm range. Spectra
from figure 4 also reveal that the magnification mainly occurs for some particular orders, i.e.
for both types of even orders. Especially, the most visible evolution stands for the 18th and 20th
orders corresponding to 44 and 40 nm.

In addition to the gas pressure and cell length optimization, stronger enhancement is
reached when increasing the laser energy for generation, i.e. by directly increasing the available
energy at the exit of the compressor (E,) and/or by opening the iris aperture further (¢). With
the best optimization case, an enhancement factor of the HH yield equal to 20 is then observed
compared to the classical harmonic generation (blue curve of figure 5(b) and red curve of
figure 5(a)). However, the intensification essentially takes place in the 2 x (2n + 1) components
of the even orders (figure 5(b)), while complementary components saturate (2 x (2n)). These
2 x (2n + 1) components are the orders that can be generated by the 2w component alone, whose
intensity is stronger now. Indeed, higher laser energy leads to higher conversion in the crystal
and still even higher blue intensity as the focal spot is smaller than the IR one.

This clearly means that in a two-colour field harmonic generation configuration, both IR
and blue beams have to be intense to reach the highest HH yield and as a consequence higher
laser energy than in a single-colour configuration is required. This is why, as in our current
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Figure 5. HH spectra calibrated in energy per pulse and obtained in Ar
with either @ (Lc=8mm and Pg=30mbar) or w+2w (100 um thick
BBO crystal, Lc =4mm and Pg = 16 mbar) technique, for different laser
energies and iris apertures. H14 to H29 correspond to the harmonic orders.
(a) Full aperture beam (¢ =40mm). E,=6m], I,~1.2x 10"*Wcm™2
for @ configuration and E,=52mlJ, I,~3.9x10¥Wcm=2, L, ~2.9 x
10 Wem™2 for w+2w configuration. (b) w+2w, E,=6.8mJ] and either
¢=40mm (I, ~4.4x10“Wem™2, L, 5.4 x10“Wcm™?) or ¢ =20mm
(I,~0.77 x 10" Wem™2, L, ~0.94 x 10" Wcm™2). The curves which are
presented several times in the different figures are marked with a “°> symbol
in order to be recognized.

harmonic generation geometry, the intensity is limited by a rather long focal length lens (1.5 m),
such an additional effect of yield enhancement on the 2 x (2n+ 1) components of the even
orders could not have been observed for gases like He and Ne for which ionization potentials
are higher than for Ar, Kr and Xe.

The significant drawback of the whole optimization method, aiming at maximizing the
harmonics flux generated in the mixing, is the induced strong redshift. Indeed, as the gas
pressure decreases (figure 4(a)) and as the laser energy increases (figure 5(b)), the harmonics
shift to lower orders. This also comes from the higher blue component taking part in the
generation process (equations (2) and (3)) in that case. Indeed, this explains both the strong
redshift and the enhancement of the 2 x (2n + 1) orders first observed by the role of the iris
aperture and laser energy scaling (figure 5(b)) and is confirmed by the observation of similar
effects when using lower laser energy but a thicker BBO crystal (250 wm, not shown here),
giving in all cases a higher blue component. Moreover, the whole behaviour exactly corresponds
to that suggested by simulations performed with neon gas in [29] with variable 2 intensity.

To finally quantify more clearly the HH yield, the energy per pulse has been calibrated
in absolute with the solarblind photodiode. It leads to a quite similar result to calculating
the global efficiency of the spectrometer and taking into account the experimental filter
transmission (*5%) and theoretical spherical mirror reflectivity (*75%). In our two-colour
arrangement, the maximum number of photons per shot reached with Ar gas is about
10' at 44nm and corresponds to 50nJ (figure 5(b), figure 6). As previously mentioned, in
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Figure 6. Schematic representation in the spectral window adapted for the
seeding of the highest experimental HH energies per pulse achieved in various
conditions (logarithmic scale). The light-blue window corresponds to the spectral
part where the aluminium transmission is about 10~*. Then, the black line
represents the extrapolation of the extension of the intensity decrease curvature
below 17 nm. The green cross symbols show the corresponding estimations of
the 13 nm signal. w: typical Ar reference (¢ =20 mm, I, ~ 1.2 x 10" Wcm™2).
w+2w: Ne (¢ =20mm, I, ~ 4.5 x 10*Wem=2, I, ~ 3.4 x 10'* W cem~2) and
Ar (¢ =40mm, I, ~ 4.4 x 10" Wcem™2, I, & 5.4 x 10" Wcem™2). The curves
which are presented several times in the different figures are marked with a **’
symbol in order to be recognized.

such a rather long focusing geometry, the intensity of the fundamental and second harmonic is
not high enough in the case of He and Ne gases. This is why with a slightly higher energy laser,
one can expect to get harmonics from Ne, particularly the 2 x (2n + 1) components of the even
orders, with almost one order of magnitude higher energy per pulse than measured here.

5. A source for seeding FEL or PSXL

Suitable and, above all, intense HH sources are urgently needed in the VUV to the soft x-ray
region for seeding. In an FEL, first a non negligible seed intensity is required to overcome the
shot noise of the electron beam, which grows stronger at shorter wavelengths, and second a high
intensity seed helps to obtain saturation in a more compact system [8]. Although PSXL seeding
has already been performed below 30 nm, the injected seed energies were so limited (tens of
picojoules) that the amplified beam energies did not attain more than 100nJ [3, 5, 6]. This is
why the o + 2w technique applied for the seeding of FEL and PSXL is very promising.

For example, in the present two-colour experiment, three wavelength regions suitable for
seeding are emphasized, around 44 nm, from 26 to 18 nm and 13 nm, in which harmonic yields
are compared in terms of intensity to the classical Ar reference with w only at 32-35 nm. Table 1
summarizes, in particular, the values of the energy per pulse which have been experimentally
measured (Egy meas.) in our kHz two-colour harmonic generation setup (figure 6): 50 nJ at 44 nm,
2.5nJ at 26 nm, 0.65 nJ at 18 nm and 0.3 nJ at 13 nm while 5 nJ is reached for the reference.
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Table 1. Summary of harmonics energy per pulse at the generation point, coming
from either experimental measurements in the current setup (Eypy meas.), O from
estimations in a long focal geometry setup (Enm,it). Eij.1f corresponds to
the real injected energy per pulse (i.e. after the seeding optics) ‘seen’ by the
amplification medium and which could be obtained in the long focal geometry.

Technique Gastype A (0m) EnHmes. (0J)  Ennir (0J)  Epgj1e ()

w (reference) Ar 32-35 5 500 50

w+2w Ar 44 50 5000 500
w+2w Ne 26 2.5 250 25

w+2w Ne 18 0.65 65 6.5
w+2w Ne 13 ~0.3 ~30 ~

For the seeding of FEL, these energy levels are delicate; such measured values are basically
high enough down to 20 nm but not for shorter wavelengths due to technical and physics issues.
Firstly, as an efficient spatial overlap is required between either the electron beam bunches and
the seed, appropriate optics, which softly attenuate the seed energy, have to be added in order
to control the refocusing and the alignment of the HH beam in the electron medium. Using
a restricted number of grazing incidence reflective optics, this reduction will be limited most
likely to less than one order of magnitude. Secondly, the injected peak power must overcome
the electron beam shot noise, which is inversely proportional to the wavelength of emission,
and which is as a consequence rather high at wavelengths lower than 20 nm, while the HH seed
energy starts to decrease fast (figure 6).

The solution could come from the combination of the two-colour scheme with an additional
well-known harmonic generation technique allowing the increasing of the harmonics flux.
Indeed, with higher laser energy and longer focal length geometry (5-7 m), the general high
harmonic efficiency could be enhanced; a typical energy per pulse of around 500 nJ at 32-35 nm
could be engaged for [36]. Consequently, coupling such a focusing geometry to a w + 2w setup
would allow photons with 5 ;1J energy per pulse to be generated at 44 nm, 250 nJ at 26 nm, 65 nJ
at 18 nm and about 30 nJ at 13 nm (table 1, Eyy ¢ ). Maintaining the conservative value of global
transmission for the seeding optics, the real energies per pulse available for seeding would be in
that case: 0.5 uJ at 44 nm, 25nJ at 26 nm, 6.5nJ at 18 nm and 3 nJ at 13 nm (table 1, Ejy; i1).

Following [25], in order to overcome the electron beam shot noise in the 44—13 nm
(maximum of 10 W peak power at 13 nm) region, and observe fully coherent FEL emission,
the seed energy (for a 50 fs FWHM pulse duration) must be close to 1 nJ = 50fs x 10 W x 200
(factor for coherent amplification) x 10 (spatial overlap with the electron beam). Therefore,
seeding down to 13nm, as scheduled by the sFLASH team, is clearly feasible with the
implementation of a two-colour setup in a long focal geometry, and which could deliver 3 nJ in
the active medium. According to figures 3(a) and 6, this should not be obtained with a standard
HH setup for Ne gas, as the real energy per pulse at 13 nm would be restricted to approximately
0.05 nJ (about 6.5 times lower than that obtained with w + 2w, i.e. 0.3 nJ). Basically, in classical
harmonic generation the shortest wavelength accessible for observing coherent amplification in
FEL seeding is about 30 nm using Ar gas.

These levels of energy are relatively important for other applications in general and suitable
for seeding experiments of PSXL down to 18 nm, which do not require very high seed intensity.
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Indeed, the injected beam must overcome rather weak levels of ASE, whose amplitudes are not
really sensitive to the wavelength of the emission. Saturated emission in seeding configuration
has been first observed while the seed energy was equal to 35nJ at 32.8 nm [1]. But 0.35 nJ was
enough in the same installation for getting high amplification in a well-defined spatial mode.
Then at 18.9nm only 0.2nJ [5] to 1 nJ [3] allowed one to obtain a strong amplification factor
(x400).

A number of PSXL could then benefit from the elevated harmonic flux, especially in the
26—18 nm region: Ne-like Ni (23.14 nm), Se (20.5 nm) and Ge (19.63 nm), Ni-like Y (24.03 nm),
Zr (22.07 nm) and Nb (20.47 nm). Indeed, even in our relatively short focusing geometry system
(1.5 m) and with a conservative reduction factor of 10 for the HH propagation to the plasma, the
available seed energy per pulse around 18 nm reaches 65 pJ (0.65nJ/10, table 1), which is of
the order of the value reported with a 5 m long focal lens in the Ni-like Mo seeding experiment
(<0.2nJ) [5]. As a consequence, combination with long focal geometry would lead to the use
of larger plasmas and/or shorter amplification lengths in order to reach the saturation faster and
possibly also extracting more energy, leading to an unprecedented high peak spectral brightness
close to the FEL one. Seeding experiments at 13 nm, which have been developed thanks to very
high reflective optics for lithography, could easily be realized for instance in the Ni-like Ag
(13.9 nm) and the Ni-like Cd (13.2 nm). Even at shorter wavelengths, the seed energy would be
kept large enough to observe amplification (<3 nJ, Ejy; 1+, table 1). Finally, the critical spectral
overlap, which requires drastic changes of the laser chirp (leading to lower HH efficiency and
larger pulse durations) as the wavelength of emission of a PSXL is fixed (contrary to FEL
devices), is easier to perform in a two-colour harmonic generation configuration due to the
double harmonic content.

Seeding could also help to saturate the FEL signal at shorter wavelengths than in the SASE
mode (figure 7). For instance, the SCSS Test Accelerator delivers a certain photon flux from
30 nm to more than 60 nm [11], but the full saturation only occurs starting from 55 nm. At 44 nm,
the FEL intensity is reduced by a factor of 20, far from the saturation, which increases the shot
to shot instability by 3 to about 30%. Figure 7 presents simulated evolutions, performed with
the 1D code Perseo Time Dependent [37], of the peak power in the 9 m long FEL amplification
device, the undulator.

It shows that full saturation is obtained at 44 nm in seeding configuration while the HH
seed peak power is employed (based on our experimental results); 150kW corresponding
to 5nJ energy (50n) measured at 44 nm with the one order of magnitude reduction factor
accounting for global transmission of seeding optics) in a 35 fs FWHM pulse is restrained in
such a condition of short focal lens geometry. But, more than getting higher flux at a shorter
wavelength, seeding with HH also aims at improving the spectral and intensity stabilities. If the
first one has been well established [38], the second one is more challenging as the sources
of instability implying that FEL shot to shot intensity variations are diverse in the seeding
scheme, such as the intensity and the wavelength of emission of the harmonic pulses, and
the temporal and spatial overlaps with the electron beam. Among these, the main technical
issue is the required femtosecond synchronization. But if this is achieved, then the major
component of instability is the seed intensity fluctuation, which is directly linked to the high
nonlinearity of the harmonic generation process and as a consequence is difficult to keep
small. In special conditions of relatively long electron beam pulses, like the case of the SCSS
Test Accelerator (1 ps FWHM), and with the usual 50fs of temporal jitter standing for a
HH pulse of 35fs (FWHM), the induced intensity fluctuations would be quite small, 2.6%.
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Figure 7. Simulated evolution of the FEL peak power signal as a function of
the amplification device (undulator) length in SASE (classical mode) and seed-
ing configurations with harmonics for fundamental radiated wavelengths (A)
of 60.8nm and 44nm. The calculations have been made using the Perseo
Time Dependent code with the following parameters from [11]. Electron
beam parameters: (energy) E = 250 MeV, (slice energy spread) og =3 x 1074,
(peak current) I =300A, (charge) ¢ =0.32nC and (slice emittance) € =
0.7 mm mrad. Undulator parameters: (spatial period) Ay = 15 mm, (number of
periods) N =2 x 300, (deflection parameter) Kgpgnm = 1.37 or Kygnm = 0.9.
Seed parameters: (seeding wavelength) Ageq = 44.09 nm, (peak power) Pgeeq =
150kW +33%, (pulse duration) v =35fs FWHM. For Py .y = 100kW, the
temporal centroid positions of the HH pulse and electron bunch are shifted by
50 fs.

Furthermore, even when adding relatively strong harmonic intensity variations, typically 30%,
variations would remain smaller than in the best SASE conditions, i.e. less than 10% (figure 7,
Pyeea = 150kW £ 33%).

Finally, in combination with the possibility of controlling the high harmonic spectra with
the two-colour technique (regulation of the injected amount of seed at the desired wavelength),
seeding will provide users with a quite stable light, not only at the designed FEL wavelength,
but within a much larger range towards the soft x-ray region. This experimental proposal is
obviously applicable for other future FEL devices for generating SASE light in the soft x-ray
region as long as a strong harmonic signal is produced, which overcomes the shot noise.

6. Conclusions and perspectives

The two-colour scheme, implemented on our kHz HH line, has allowed us to extensively study
both spectral and intensity evolutions of the double content harmonic spectra, with typical
parameters such as the type of gas, the gas pressure, the cell length as well as the intensity of the
400 nm component. It has been shown that either a limited magnification of the whole spectrum
is obtained with optimization parameters close to the w ones, a more significant increase of
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both types of even harmonics with twice smaller cell length and gas pressure, or finally a
very strong enhancement is mainly located on the 2 x (2n+1) components due to a higher
400 nm component. Nevertheless, this final step occurs at higher wavelengths. This is why the
adaptation of the w+2w technique for seeding experiments requires a strong control of the
generation, in order to keep the redshift effect small but still obtain as many photons as possible
at the selected wavelength. As pointed out before, in our current very simple w + 2w setup with
BBO crystal directly in the laser path, the IR and blue components are slightly delayed due to
the group delay dispersion difference, which prevent BBO crystals thicker than 250 um being
used. Moreover, the intensity ratio of these two pulses cannot be well adjusted as changing the
energy of the laser beam directly affects the blue one. These issues could be solved with two
separate lines for w and 2w [39], which are then recombined in the gas medium. Yet, in that
case the spatial matching of the two beams would be more delicate.

Basically, the two-colour harmonic generation configuration brought very promising
results for seeding FEL or PSXL in the VUV to the soft x-ray domain. Indeed, as this
method was here revealed to be more and more efficient at shorter wavelengths, it significantly
compensates the standard harmonic generation performance, giving an almost constant number
of photons in this range, and as a consequence seeding at shorter wavelengths than previously
accessible can be envisaged. In addition, the evidence of the strong enhancement in argon on the
2 x (2n + 1) components, and especially at 44 nm, associated with the possibility to control the
spectra could, for instance, serve to extend the SCSS Test Accelerator FEL saturation to shorter
wavelengths and deliver more stable light for applications. Finally, the strong HH strengthening
demonstrated in the 27—13 nm range is an essential result for the future soft x-ray seeded FEL
sFLASH, and also for the tremendous number of PSXL available in this range.

To conclude, in order to attain x-ray radiation (from 10 to 0.01 nm), the use of higher
fundamental wavelength lasers, such as parametric amplifiers (1.2—-1.5 um [26]), is foreseen.
Indeed, according to equations (2) and (3), this would correspond to a strong blueshift of the
cut-off region. Coupled to the two-colour strong yield increasing effect observed in Ne or He
gases, intense HH pulses could be generated in such a spectral region for both FEL and PSXL
seeding. The so-called water-window (*2—4 nm), of interest for the study of biological samples,
and perhaps even the Angstrom region (0.1 nm) could be then reached.
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Etude et développement de sources laser XUV par ggtion d’harmoniques d’ordre élevé

Les travaux réalisés dans le cadre de cette thiesat\a étudier une géométrie de lasers
XUV inspirée des lasers de puissance. Cette aothits consistant en un injecteur (une source
d’harmoniques d’ordre élevé) couplé a un ampliGoat(plasma créé par laser), correspond a celle
d’'une chaine laser de puissance dans la gammealped¢ I'’XUV. Le laser a 32,8 nm étudié ici,
est produit par I'injection d’harmonique d’ordreeéé dans un plasma de krypton créé par Optical
Field lonisation (OFI). Ce schéma, initialementégsar T. Ditmire en 1995, a été validé en 2003
au Laboratoire d'Optique Appliguée avec un ammifeeir plasma créé par I'interaction d'un laser
intense et d'un milieu gazeux. Cette these s’ihslems la continuité de ce dernier travail en tenta
d’aborder différents aspects liés, non seulemenhe& meilleure compréhension des processus
physiques impliqués, mais aussi a la caractérisapatio-temporelle de ce type de source.

Nous avons démontré expérimentalement et pourdemipre fois qu'une source dans le
domaine de I'XUV peut étre a la fois trés compaétesrgétique (1 pJ par impulsion), proche de la
limite de diffraction et de celle de Fourier. Efegfgrace au filtrage spatial des harmoniquedepar
milieu amplificateur, le laser XUV injecté a 32,&nmontre un profil spatial gaussien avec une
divergence de 0,7 mrad (& ¥le_e front d’onde a été mesuré avec un sensetypgeHartmann et
atteint une valeur da/17 en écart quadratique moyen, démontrant que setiece XUV est
limitée par la diffraction. Les caractérisationsnporelles du laser montrent que le temps de
cohérence est de l'ordre de la durée d’émissiomtgpée de I'amplificateur. Les résultats de la
mesure de la cohérence temporelle présentent dih gaassien de largeur spectrale relathddA
égale a 18(a mi-hauteur) correspondant & une durée d'impuld®l'ordre de 5 ps.

Study and development of a soft X-ray laser seeddyy high-order harmonic

The work in this thesis aimed to study a geomefrXdV lasers inspired by high power
laser. This architecture, consisting of an inje¢tosource of high-order harmonics) coupled to an
amplifier (plasma created by laser), correspondbdb of a laser chain in the spectral range of the
XUV. The laser at 32.8 nm studied here, is produnethe injection of high-order harmonic in a
krypton plasma created by Optical Field lonizati@¥Fl). This scheme, initially tested by T.
Ditmire in 1995, was validated in 2003 with a plasamplifier created by the interaction of intense
laser and a gaseous medium at the Laboratoire idi@p®ppliquée. This thesis is a continuation
of that work in trying to address different aspectst only a better understanding the physical
processes involved, but also the spatio-temporaiaciterization of this type of source.

We have demonstrated experimentally for the fimeta source in the XUV, witch can be
both highly compact, energetic (d per pulse), close to the diffraction limit ancuRer transform
limited. Indeed, through the spatial filtering airmonics by the amplifying medium, the injected
XUV laser at 32.8 nm shows a Gaussian spatial lprefith a divergence of 0.7 mrad (at3/&he
wavefront was measured with a Hartmann sensor amdepts a value ok/17 in standard
deviation, demonstrating that the XUV source i$rddtion limited. The temporal characterization
of laser shows that the coherence time is of tderasf the duration of spontaneous emission of the
amplifier. The temporal coherence presents a Gaugsiofile with a relative spectral widtkh/A
equal to 16 (FWHM) corresponding to a pulse duration of ab®ps.
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