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Introduction

Introduction

"On peut voir trois principaux objets dans l'étude de la vérité :
l'un, de la découvrir, quand on la cherche,
de la démontrer quand on la possede

’

le dernier, de la discerner d'avec le faux quand on l'examine’
Blaise Pascal (1623 — 1662)
Philosophe / Mathématicien - Physicien
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Introduction

Depuis leur découverte dans le milieu des années 50, les agrégats atomiques ont
ouvert tout un nouveau domaine de recherche pour les physiciens et les chimistes. Cet intérét
pour les agrégats découle de leur position intermédiaire dans l'arrangement de la maticre entre
les atomes isolés et le solide. De part leur structure, les agrégats possedent en effet une densité
atomique locale élevée (de l'ordre de celle d'un solide) alors qu'en moyenne la densité
atomique d'un jet d'agrégats est de plusieurs ordres de grandeur inférieure et se rapproche en
cela d'une cible gazeuse. Ceci a permis initialement d'étudier 1'évolution des propriétés
physiques et chimiques d'un atome isol¢ a une structure plus massive. A titre d'exemple, pour
les agrégats métalliques, il a été découvert, dans le domaine optique, 'oscillation collective
des électrons libres qui est responsable de l'absorption géante observée dans les spectres
d'absorption.

Durant la derni¢re décennie, les études concernant 1'interaction laser — agrégats ont été
étendues a des intensités laser dépassant 10'* W/em’, avec des impulsions laser ayant une
durée de l'ordre de quelques dizaines de fs jusqu'a 1 ps grace au développement des sources
laser de grande puissance. Dans ce régime de perturbation électronique intense de la mati¢re
des effets totalement nouveaux ont été observés avec les agrégats comme la production d'ions
fortement multichargés et rapides, 1'éjection d'électrons énergétiques ou encore la production
de rayonnement X dur et intense. Ceci traduit, en fait, un renforcement du couplage entre le
rayonnement ¢lectromagnétique incident et la mati¢re en présence d'agrégats.

Suite aux premieres expériences réalisées par I'équipe concernant 1'émission X issue de
l'interaction laser intense — agrégats de gaz rare, nous avons voulu étudier d'une manicre
systématique l'influence des différents parameétres susceptibles de modifier I'émission X
comme l'intensité laser, la longueur d'onde, la durée d'impulsion, la taille et la nature des
agrégats. La spectroscopie X, de part I'é¢tude des transitions associées a des configurations
¢lectroniques ayant une durée de vie comprise entre quelques femtosecondes et quelques
centaines de femtosecondes, est un outil extrémement intéressant pour étudier la dynamique
temporelle de l'interaction et pour mettre en évidence la compétition entre les différents
processus : elle constitue, de ce point de vue, une sonde temporelle du méme ordre de

grandeur voir plus courte que la durée de 1'impulsion laser.

Ce mémoire de thése s'articule de la fagon suivante :
+ Chapitre I : apres un récapitulatif des expériences pionniéres concernant l'interaction
laser intense — agrégats et les mécanismes fondamentaux intervenant dans la dynamique de

l'interaction, un état des connaissances '"critique" est présenté concernant a la fois les

.
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expériences réalisées en spectroscopie d'électrons et d'ions et également en spectroscopie X.
En particulier, les premiers résultats expérimentaux obtenus en spectroscopie d'ions et
d'¢lectrons sont revisités a la lumiere des derniéres avancées expérimentales et théoriques
dans le domaine de l'interaction laser — agrégats. Pour chacune de ces observables, les
résultats expérimentaux présentés sont confrontés aux différentes approches théoriques qui
ont ¢ét¢ avancées afin de tenter d'expliquer la dynamique de l'interaction laser — agrégats et
notamment le modele nanoplasma qui constitue a 1'heure actuelle le modele le plus élaboré
pour tenter de décrire cette dynamique.
+ Chapitre II : une description détaillée du dispositif utilis¢ lors des différentes
campagnes d'expériences réalisées pendant ce travail de thése est présentée dans ce chapitre.
Les méthodes expérimentales afférentes y sont aussi exposées. En particulier, nous
développerons comment les différents parametres influant sur 1'émission X (ceux du laser et
ceux du jet pulsé d'agrégats) ont été controlés. Les techniques de détection X seront
¢galement exposées et nous finirons ce chapitre par la description des expériences ayant
permis l'optimisation spatiale de 1'impulsion laser avec le "pulse" d'agrégats.
+ Chapitre III : un des points importants du travail de thése présenté dans ce manuscrit
était d'extraire des résultats quantitatifs et en particulier des taux absolus de photons X. Ce
chapitre est donc consacré aux méthodes d'analyse des spectres X qui ont été mises au point.
+ Chapitre IV : dans ce dernier chapitre, il sera tout d'abord présenté le modéele
dynamique d'ionisation en couche interne développé par 1'équipe et qui a motivé, plus
spécifiquement, ce travail de theése. Ensuite, les résultats expérimentaux obtenus lors des
différentes campagnes d'expériences sont présentés. Plus particulieérement, nous avons étudié
comment évolue 1'émission X (taux de photons X et distribution en état de charge des ions
émetteurs) en fonction des différents parametres comme 1'état de la polarisation du laser,
I'éclairement, la taille des agrégats, la durée d'impulsion ainsi que la longueur d'onde du laser.
Ces résultats seront discutés a partir du modele dynamique d'ionisation en couche interne
mais seront également confrontés aux tendances du modele nanoplasma. En particulier, ce
modele ne pouvant pas expliquer la création de lacunes en couche interne, nous avons étudié
'évolution de la température électronique extraite de ce code en fonction des différents
parameétres.

La conclusion présentera un résumé succinct des résultats marquants obtenus pendant
ce travail de thése mais aussi toute une série de perspectives qui en découlent tant au niveau

expérimental que théorique.
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Chapitre I : L'interaction laser intense — agrégats de gaz rare : Etat des connaissances

Chapitre |
L’interaction laser intense — agrégats de gaz rare :

Etat des connaissances

"Nous ne percevons, pratiquement que par le passé :

le présent pur étant l'insaisissable progres du passé rongeant l'avenir”
Henri Bergson (1859 — 1941)

Prix Nobel de Littérature 1927
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A] Introduction : les expériences pionniéres

L'interaction d'un laser de puissance avec des agrégats constitue un sujet de recherche
relativement récent. En effet, bien que les propriétés optiques des agrégats (notamment
métalliques) aient été intensivement étudiées depuis I'avénement du laser [Heer, 1993], il aura
fallu attendre le début des années 90 et la mise au point de la technique CPA ("Chirp Pulse
Amplification”) pour que les physiciens s'intéressent a cet état de la matiére sous champ laser
intense' (I > 10" W/cm?). Nous allons présenter, dans ce paragraphe, les principaux résultats
issus de trois articles, tous publiés entre 1993 et 1994, qui marquent la genese des études
concernant l'interaction d'un laser de puissance avec des agrégats et qui démontrent leur
caractere singulier :

+ génération d'un intense rayonnement X jusqu'a quelques kel issu d'ions tres
multichargés présentant des lacunes en couche interne ;

* production d'ions fortement multichargés et ayant une énergie cinétique de
l'ordre de plusieurs centaines d'eV ;

* présence d'effets collectifs sur les électrons lors de la dynamique d'évolution de
I'agrégat pendant l'interaction (du type ionisation collisionnelle).

Ces études pionnicres illustrent bien la question a laquelle les physiciens n'ont, pour
l'instant, apporté qu'une réponse partielle : quels sont les différents processus physiques, et
leurs compétitions éventuelles, intervenant lorsqu'un agrégat est soumis a une excitation

¢lectronique intense via une impulsion laser femtoseconde.

A-1] Génération d’un rayonnement X intense

Tout d'abord, 1'équipe de C. Rhodes et collaborateurs de l'Universit¢ de Chicago
[McPherson et al., 1993] [McPherson et al., 1994a] [McPherson et al., 1994b] met en
évidence la production d'un important rayonnement X (d'énergie pouvant aller jusqu'a
quelques kel) lors de l'irradiation d'agrégats de gaz rare de krypton et de xénon de taille
nanométrique. Faute de pouvoir quantifier précisément ce rayonnement X, les auteurs le
qualifient alors d'anormalement intense par rapport a ce qu'ils observent avec une cible
gazeuse de forte densité atomique (~ 10'® atomes / cm’ [McPherson et al., 1987]).

Pour les agrégats de krypton, les raies X observées sont attribuées a la présence de

Kr’* et de Kr'"" (¢f. Figure I-1) possédant des lacunes en couche M : il s'agit d' Xy identifiés

! L'éclairement créte (ou intensité au pic) sera noté par la lettre / dans ce chapitre.
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principalement, par les auteurs, comme des transitions 4p — 3d. De plus, leurs spectres
indiquent un accroissement du taux d’X ainsi qu'une augmentation de 1'état de charge moyen
lorsque la taille des agrégats augmente. La Figure I-1b, obtenue en refroidissant la buse de

formation des agrégats, correspond en effet a I’irradiation d’agrégats ayant une taille plus

grande que la Figure I-1a.

® Krypton ®) Krypton
Kre+ (4p->3d) o SKro+ (4p330)
< 33 B Kre+ (3dB4sdp->3c94s) S00r g3 kro+ (3dB4sdp >3d94s)
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O < 400t '
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2 ﬂ N A L | kre+ (4153d)
c ul € 300
3 LAY 3J
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Wavelength (A) Wavelength ?A)

Figure I-1 : Comparaison des spectres X,; de Kr dans la région 72 — 112 A issus de Uirradiation d'agrégats de
krypton par une impulsion laser (. = 248 nm ; 7= 300 fs) ayant une intensité créte de l'ordre de 10" W/em’
pour différentes conditions de formation des agrégats :

a) T=293Ket P=8 bars b) T=238 K et P =9 bars [McPherson et al., 1994a].

Dans le cas des agrégats de xénon, ils établissent que le rayonnement X est issu d’ions
fortement multichargés Xe ™" possédant des lacunes en couches internes (en 1’occurrence en
couche L {cf. Figure I-2a}) mais ayant encore plusieurs €électrons sur des orbitales de valence
(n > 3). Ce résultat est déduit de ’analogie entre les spectres obtenus par irradiation laser —
44+ - 48+

agrégats et par irradiation d’ions lents multichargés (Xe

Schneider & McDonald, 1993] (cf. Figure I-2b).

) sur une surface (Cu) [Clark,

b)
45+
et O —2p% I 2.9 A A . Xe
a) J—
%15+ (25 2773 2,86 A 2p® B B 2p

ol AT
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Figure I-2 : a) Spectre d'X; dans la région 4 — 6 keV issu de l'irradiation d'agrégats de xénon
(A=248nm; t=300fs; I ~ 8x10" W/cm®) [McPherson et al., 1994b]
b) Spectres X obtenus en envoyant des ions multichargés de Xe sur une surface de Cu [Clark et al., 1993].
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L’émission X est ainsi identifiée comme étant due a des transitions 37— 2p (avec une ou
plusieurs lacunes en couche 2p) issues d’atomes creux de Xe?" avec une distribution d’états
de charge comprise entre 44+ et 48+. L'origine de ce rayonnement X est attribuée, selon les
auteurs, au mouvement collectif et cohérent des électrons (CEMM : "Coherent Electron

Motion Model™) qui sera brievement discuté dans le paragraphe D de ce chapitre.

A-2] Production d’ions multichargés rapides

Dans le méme temps, le groupe de Castleman de I'Université de Pennsylvanie [Purnell
et al., 1994] met en évidence, mais a partir cette fois — ci de petits agrégats mixtes de HI et de
HIAr,, (avec m < 10), la production d’ions fortement multichargés ayant une énergie cinétique
de l'ordre de 700 eV pour I'T*" et 550 eV pour I'Ar’" (illustré Figure I-3). Cette énergie est
largement supérieure a celle que 1'on obtiendrait avec des molécules de HI soumises a un
éclairement identique. L'hypothése avancée par les auteurs repose sur I'explosion
coulombienne des agrégats pour laquelle I'énergie cinétique des ions est proportionnelle au

produit de la charge des ions.

Figure I-3 : Spectre de masse a temps de vol
d’ions multichargés Ar'" résultant de
! DPexplosion d’agrégats de HIAr,, soumis a
,é ] un éclairement de 10"° W/em? (A= 624 nm

L/ ’ et T=350fs) [Purnell et al., 1994].

~
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Outre leur énergie cinétique, la seule production d'ions d'état de charge élevée lors de
ces expériences est assez inattendue. En effet, dans les mémes conditions expérimentales
(I~ 10" W/em?), seuls des ions argon possédant une charge comprise entre +1 et +3 sont
détectés lors de l'ionisation d'une cible atomique gazeuse par un champ laser intense [Monot,
1993]. Les auteurs apportent néanmoins une réponse a l'observation de ces ions Ar?" (avec 3
< g < 7) en évoquant une réaction de transfert de charge entre les ions iode, plus facilement
ionisés par l'impulsion laser, et les atomes d'argon. Ces résultats sont attribués aux spécificités
des agrégats mixtes de HIAr,, mais, trés rapidement, d'autres travaux expérimentaux a partir
d'agrégats monoatomiques ont mis en évidence des effets similaires a ces éclairements. Les

principaux développements expérimentaux et théoriques concernant la production ionique
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obtenus depuis cette expérience pionniere seront détaillés et analysés dans le paragraphe C de

ce chapitre.

A-3] Mise en évidence de la présence d’effets collectifs

Enfin, dans la méme année (1994), les travaux de C. Wiilker er al. [Wiilker et al.,
1994] correspondent aux premicres observations expérimentales concernant la formation d'un
plasma "chaud" par un laser éxcimer (1 = 248 nm) sub — picoseconde (I ~ 6x10" W/em?) dans
une vapeur de molécules de Cgp. Dans ces expériences, des taux d’ionisation bien plus élevés
qu'avec une vapeur de carbone sont observés. Comme I’illustre la Figure I-4, la présence de
Ceo favorise I'émission de raies XUV correspondant a des ions hydrogénoides et héliumoides
(les transitions 3p — 2s et 3d — 2p du C°" situées vers 182 A sont clairement identifiées
[Kelly, 1982]) alors que l'irradiation de carbone atomique ne donne lieu, dans les mémes

conditions, qu’a des raies de type bérylliumoide, voire lithiumoide (situées entre 250 A et

550 A).

4000
7 1
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£

= ' 400
= 20004 . -
[ -
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w L
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O L L ' i ' — " L L - ]
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Figure I-4 : Comparaison des spectres XUV obtenus dans a) une vapeur de Cgy et b) une vapeur "ordinaire"
de carbone. Deux impulsions ont été envoyées avec un délai de 2 us sur les cibles de carbone : une impulsion
longue (7= 25 ns) d'éclairement maximum a) I ~ 4x1 0" W/en? et b) I ~ 4x10° W/em?, et une impulsion courte
(t=0,7 ps) d'éclairement I ~ 6x10"° W/em’ [Wiilker et al., 1994].
Les auteurs soulignent qu'il est remarquable d'observer ces transitions hydrogénoides a cet
éclairement laser alors qu'il est nécessaire d'avoir un éclairement de prés de 10" W/em® pour
créer cette espece dans le cas d'une cible atomique. Cet effet est attribué a une augmentation
de l'ionisation collisionnelle par impact électronique sur des ions carbone au sein méme de
l'agrégat. Il est ainsi évoqué, pour la premicre fois, la formation de "plasma" au cceur des

agrégats, et notamment la possibilit¢ de chauffage des électrons par Bremsstrahlung Inverse

(BI) comme dans le cas de l'interaction laser — solide. Cette idée sera ensuite reprise par
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T. Ditmire dans le modéle "nanoplasma" comme nous l'expliciterons dans la suite de ce

chapitre (cf. §I-C-1).

Ces résultats traduisent, in fine, un renforcement du couplage entre le rayonnement
laser incident et la matiére en présence d'agrégats. Cette spécificité est due aux effets
conjugués d'une densité atomique locale ¢levée a l'intérieur de l'agrégat (de I'ordre de celle du

solide, n_~ ~ 10°! — 10* at./em’) et d'une densité atomique moyenne proche de celle d'un

doc.

gaz (n ~ 10" a 10" at./em’). Une grande densité atomique locale permet, en effet,

at.moy.
d'envisager la présence d'effets collectifs tandis qu'une faible densité atomique moyenne évite,
par exemple, des phénomenes d'écrantage de I'impulsion laser par la présence de plasma de

surface comme dans le cas de l'interaction laser — solide.

Ces premicéres observations expérimentales avec des agrégats ont fait apparaitre toute
une nouvelle physique ou les différents modeles concernant les atomes isolés ou les
molécules en champ laser intense deviennent insuffisants pour décrire complétement la
dynamique de I’interaction. L’objectif des prochains paragraphes est de présenter une revue
des résultats les plus significatifs concernant plus spécifiquement 1’interaction d’agrégats de
gaz rare (Ar, Kr, Xe) avec un laser de puissance, tant en ce qui concerne la production d’ions
multichargés et d’électrons (paragraphe C) que la génération de rayonnement X dur
(paragraphe D). Pour chacune de ces observables, nous présenterons les différentes approches

de modélisation qui ont été développées.

-12 -
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B] Mécanismes fondamentaux

Nous allons exposer dans ce paragraphe les processus fondamentaux intervenant lors
de I’interaction d’un laser de puissance avec des agrégats et qui sont pris en compte dans les

différentes approches théoriques. 1l s'agit de :

+ I’ionisation par effet de champ des atomes de I’agrégat’;
+ le chauffage par le champ laser des électrons libérés initialement par OFI ;
+ I’ionisation collisionnelle induite par les €électrons présents au sein de 1’agrégat.

B-1] lonisation par effet de champ

L'ionisation par effet de champ est traditionnellement séparée en deux régimes :
l'ionisation multiphotonique et l'ionisation par effet tunnel. La classification entre ces deux
régimes est guidée par la valeur du parametre adiabatique de Keldysh y [Keldysh, 1965] qui
correspond au rapport entre 1'énergie de I'électron li¢ a 1'atome et son énergie dans le champ

laser. Ce paramétre y est défini par :

[I-B.1]

ou E; est I'énergie d'ionisation de 1'¢lectron et U, I'énergie pondéromotrice d'un électron libre
dans le champ laser ayant une énergie de dérive nulle. La valeur de U, est donnée par

l'expression (cf. Annexe A) :
~14 2 2
U (eV)=933x10 -2 (u )-I(W/cm j [I-B.2]

avec A la longueur d'onde et / 1'éclairement laser.

La condition y>> 1 correspond au régime multiphotonique tandis que y <1 indique
une ionisation par effet tunnel. Afin d’estimer la valeur de ce paramétre de Keldysh, nous
allons tout d'abord présenter le modéle de I’ionisation par suppression de la barriere
coulombienne (BSI : "Barrier Suppression lonization") puis ensuite les deux modeles

d'ionisation par effet de champ (multiphotonique et effet tunnel).

* Dans la suite de ce chapitre nous désignerons l'ionisation par effet de champ par l'abréviation OFI pour
"Optical Field lonization".

- 13-




hal-00008123, version 1 - 22 Aug 2005

Chapitre I : L'interaction laser intense — agrégats de gaz rare : Etat des connaissances

B-1-a) lonisation par suppression de la barriére coulombienne

Dans le modele BSI [Augst et al., 1991], un électron ne peut s’échapper du potentiel
de I’ion parent que si 1’abaissement de la barriére coulombienne dii au champ laser est
suffisant (cf. Figure I-5). Cette approche unidimensionnelle suppose la superposition du

potentiel coulombien avec un champ laser quasi — statique (approximation basse fréquence).

Figure I-5 : Représentation schématique de ionisation par suppression de la barriére coulombienne en
présence d’un champ électrique statique E.
Ce modele binaire (soit 1’¢lectron est libre, soit il est li¢) ne permet pas de calculer des taux
d’ionisation ni d’estimer la variation du nombre d’ions en fonction de 1’éclairement mais
permet, par contre, d'évaluer I’éclairement seuil a partir duquel la saturation de la production
d’ions d’un état de charge ¢ donné se produit. L’intensité de saturation (ou éclairement

BSI : I5g;) est donnée par l'expression :

4

Ei
BSI - 2
16 - g
4
. o 2 o E (eV)
soit dans le systéme d’unités usitées IBSI(W / cm j ~ 410 x —— [1-B.3]
q

Nous présentons dans le Tableau I-1 les éclairements BSI ainsi que la valeur du paramétre y
dans les cas de I’argon et du xénon que nous avons étudiés plus particulierement dans nos
expériences. On notera que le laser utilisé (I < 10'” W/em?) ne permet en aucun cas d’obtenir
de 'Ar’" ni du Xe'”" dans le cadre de cette approche. Nous voyons également que le
parametre de Keldysh y est proche ou inférieur a I'unité a proximité de Ips; dans nos
conditions expérimentales. L’ionisation par effet tunnel joue donc un rdle prédominant lors
des étapes d’ionisation par effet de champ aux longueurs d’onde ou nous travaillons et a
proximit¢é de ces éclairements. Par contre, pour des longueurs d’onde plus petites

(A4 <400 nm) ou a des éclairements plus faibles (I << Ig;), I’ionisation multiphotonique peut

- 14 -
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avoir un role prépondérant lors de I’ionisation par effet de champ. En particulier, pour I'Ar’",

on aura y>> 1 si I << 3,5%x10" W/em’ a 800 nm ou encore si I << 1,4x10'® W/em? 4 400 nm.

) Charge E I, Parametre de Keldysh y
Elément
q (en eV) (en W/em?) a 800 nm a 400 nm
Argon | 1(3p) 15,76 2,5x10" 0,73 1,46
2 26,63 5,0x10™ 0,67 1,33
5 75,02 5,1x10" 0,37 0,75
6 91,01 7,6x10" 0,32 0,63
7 (3s) 124,32 1,9x10' 0,23 0,46
8 143,46 2,6x10'° 0,21 0,43
9 (2p) 422,45 1,6x10" 0,05 0,10
16 (2s) 918 1,1x10" 0,03 0,05
Xénon | 1 (5p) 12,13 8,7x10" 1,08 2,17
2 21,21 2,0x10" 0,94 1,87
7 (5s) 92,1 5,9x10" 0,36 0,73
9 (4d) 171 4,2x10' 0,19 0,37
19 (4p) 549 1,0x10" 0,07 0,14

Tableau I-1 : Estimation des éclairements BSI ainsi que de la valeur du paramétre de Keldysh y a cet
éclairement laser pour une longueur d’onde de 800 nm et de 400 nm
(les valeurs du potentiel d’ionisation sont issues de [Cowan, 1981] — cf. Annexe B).

B-1-b) lonisation multiphotonique

Bien que I’existence de transitions multiphotoniques ait été, théoriquement, envisagée
trés tot [Goppert-Mayer, 1931], il aura fallu attendre 1’arrivée de sources électromagnétiques
relativement intenses pour observer ce phénoméne tout d’abord dans le domaine des
radiofréquences [Brossel, Cagnac & Kastler, 1953] puis dans le domaine optique [Cagnac,
Grynberg & Biraben, 1973]. L’ionisation d’un atome ou d’un ion peut également étre décrite

par un mécanisme multiphotonique [Mainfray & Manus, 1991] du type :

q+ (g+1)+ -
A +N-ho —> A4 +e
L’absorption simultanée de N photons pour porter 1’¢lectron d’un état 1i€¢ vers le continum se
traduit, expérimentalement, par un nombre d’ions variant en fonction de 1’éclairement en /"
pour I < Izg, puis en I°? pour des éclairements laser plus grands [L'huillier, 1986] : ceci

traduit une saturation du taux d’ionisation avec |’éclairement, le nombre d’ions augmentant

- 15 -



hal-00008123, version 1 - 22 Aug 2005

Chapitre I : L'interaction laser intense — agrégats de gaz rare : Etat des connaissances

alors comme le nombre d’atomes contenus dans le volume focal effectif, défini par
I’éclairement d’apparition (régime de saturation). Nous reviendrons sur cette notion de
volume focal effectif et la définirons plus précisément dans le chapitre [V lors de la
présentation de nos résultats expérimentaux. A. L’Huillier ef al. [L'huillier et al., 1983] ont,
pour la premicre fois, mis en évidence expérimentalement ce processus d'ionisation en régime
d’impulsion longue (> ps). En particulier, ils ont montré qu’un atome de xénon, soumis a un
éclairement de quelques 10'> W/em?, est ionisé par I’absorption simultanée de 6 photons et
qu'il est ensuite possible de produire du Xe”" par l'absorption de 10 photons a une longueur

d’onde de 1064 um. Ce mécanisme d’ionisation est représenté schématiquement Figure 1-6.

lonisation
au dessus du seuil

b W e T T T T T T

Figure 1-6 : Principe schématique
de Pionisation multiphotonique.

lonisation
E multiphotonique

En premicre approximation, la section efficace d'ionisation multiphotonique dépend de

I'éclairement de saturation suivant la relation :

N

1 [I-B.4]

ionisation ]
BSI

avec N le nombre de photons absorbés : & 800 nm, N ~ 270 pour I'Ar’* et N ~ 590 pour 'Ar'®".
Ainsi, l'ionisation multiphotonique ne peut intervenir, méme a trés faible éclairement, que
pour les ions de faible état de charge. Ce mécanisme n'est formellement pris en compte dans

aucun modg¢le traitant de l'interaction laser — agrégats.

B-1-c) lonisation par effet tunnel

D’une maniéere tout a fait générale, les différents modeles d’ionisation par effet tunnel
considérent le champ laser comme classique et statique. L’ajout du terme d’interaction
dipolaire électrique au potentiel coulombien crée une barriere de potentiel de telle fagon que
I’¢électron peut alors avoir une probabilité assez grande pour la franchir par effet tunnel (cf.

Figure I-5). Pour I’ionisation de I’atome d’hydrogeéne, le taux d’ionisation par effet tunnel
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dans un champ ¢lectrique statique a été établi par Landau et Lifshitz [Landau & Lifshitz,

1978] :

stat E 2 E
W (E)=4-w -—L . .exp|-= -—L 1-B.5

oll @y est I"unité atomique de fréquence (wo = 4,134.10'° s) et Ey; est le champ électrique sur

2 5 —4 9
la premiere orbite de Bohr (EH =m -e -h =15,142x10 V/cmj. Cette expression se

3/2
généralise facilement pour un ion hydrogénoide en remplagant Ey par E = (2 . Ei) .

Quand I’équation [I-B.5] est moyennée sur un cycle optique complet, on obtient alors pour un

ion hydrogénoide (éq. 7 de [Perelomov, Popov & Teret'ev, 1965]) :

- FE

P

alt . stat

CH T RUNE 151
0

Pour des ions non hydrogénoides, le taux d’ionisation est modifi¢ et il est habituellement

donné par 1’équation d’Ammosov, Delone et Krainov (appelée équation ADK), équation 1 de

[Ammosov, Delone & Krainov, 1986] :

“a 2 E 2n*—‘m‘—l E
. :%. cl k. (il+l)(l+|m|)! {270} xexp(—%-?oj [I-B.7]
" 2 . |m|!(l - |m|)‘
avec :
+ n* le nombre quantique principal effectif donné par: n* = Z - (2E1- )% (en unité

atomique) avec Z 1’¢état de charge de I’ion résultant ;

+ [ est le nombre quantique associ¢ au moment angulaire ;

+ m est le nombre quantique magnétique (en fait, dans le calcul, le taux d’ionisation est
moyenn¢ sur m pour un / donng) ;

+ C .. est un constante approximativement égale a deux (pour Ar'": C .. =2,25et

nl nl

pour Xe'": C .. =2,23).

nl
Des résultats expérimentaux antérieurs [Monot, 1993] [Augst et al., 1991] dans le
domaine de I’interaction laser — atome ont montré que le modéle ADK reproduit globalement
I’évolution de la production ionique en fonction de 1’éclairement laser. Pour les ions de faible
état de charge et a des éclairements tres inférieurs a 1'éclairement de saturation, des déviations

existent néanmoins entre les prédictions de la formule [I-B.7] et les taux d'ions expérimentaux
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[Yamakawa et al., 2004] qui peuvent s'interpréter comme étant dues a la contribution du

processus d'ionisation multiphotonique.

B-2] Accélération des électrons dans le champ laser

En considérant un électron libéré de 1'ion parent a 1'instant t; avec une vitesse initiale

nulle, il est possible de montrer que I’énergie moyenne des ¢lectrons dans le champ laser

laser

< K, > peut étre séparée en deux contributions distinctes :

laser sC

2 o.
<K >=U +2U sin (0-1)=<K >+T [I-B.8]

e

avec :
: 2 r . . o 0 . . . .
+ T =2U L sin (a) . to) : I’énergie initiale des électrons libérés lors de 1’ionisation par

effet de champ. Cette énergie s’identifie a I’énergie de dérive des électrons dans le champ

laser et dépend fortement de l'instant initial d'ionisation 7y ;
osc 2 osc
+ et K = 2Up - sin (a) . t), (en moyenne : < K= > = Up) : ’énergie d’oscillation

(encore appelée énergie pondéromotrice) des électrons dans le champ laser avec

Nous avons reporté sur la Figure I-7 1'évolution de 1'énergie maximale de dérive,
moyennée sur les différents états de charge, <74, ainsi que l'évolution de I'énergie
moyenne d'oscillation (U,) en fonction de I'éclairement laser afin de comparer leur
contribution respective a I'énergie moyenne des électrons dans le champ laser. Nous
remarquons ainsi que, pour un éclairement donné, I'énergie maximale de dérive est inférieure
de plusieurs ordres de grandeurs a I’énergiec moyenne d’oscillation des électrons dans le
champ laser. Nous assimilerons donc, dans la suite de ce chapitre, 1'énergie moyenne des

¢lectrons dans le champ laser a 1'énergie pondéromotrice suivant I'expression :

laser SC

<K >x<K >= U, [I-B.9]
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Figure I-7 : a) Evolution de I’énergie maximale de dérive des électrons avec I’éclairement laser pour 'argon
b) Evolution de I’énergie pondéromotrice avec I’éclairement laser pour une longueur d’onde de 800 nm.

B-3] lonisation collisionnelle

L'ionisation par effet de champ est un mécanisme qui se produit aussi bien dans le cas
d'une cible gazeuse atomique qu'avec des agrégats. Pour un gaz de faible densité atomique,
l'ionisation par effet de champ décrit I'ensemble du processus d'ionisation. Par contre, la
grande densité électronique a l'intérieur d'un agrégat (de 1’ordre de celle d’un solide) permet
aux ¢lectrons initialement produits par effet de champ et chauffés lors de l'interaction de
continuer l'ionisation des ions par des collisions électrons — ions inélastiques.

D'une maniére générale, dans un plasma, les électrons se déplacent avec une vitesse
bien plus grande que les ions et la vitesse de collision peut alors étre prise €gale, en premiére
approximation, a la vitesse des électrons. Le taux d'ionisation collisionnelle s'écrit sous la

forme générale suivante :

coll

—n oV [I-B.10]

e EIl électrons

avec o la section efficace d’ionisation par impact électronique (EIL: " Electron Impact

lonization "), V la vitesse des ¢lectrons et n la densite ¢lectronique.

électrons

Nous allons, dans la suite de ce paragraphe, présenter I’expression analytique de la

section efficace d’ionisation par impact ¢lectronique o, ~dans le cadre du formalisme de

Lotz puis discuter de la validité de ce formalisme a partir des mesures expérimentales existant

dans la littérature.
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B-3-a) Section efficace d'ionisation dans le formalisme de Lotz

La section efficace d’ionisation par impact ¢lectronique o, ~deépend de I’¢nergie

incidente (K,) de 1’¢lectron venant collisionner ainsi que de 1’état de charge de 1’ion considéré
(g+) et, plus généralement, de sa configuration ¢électronique. Les taux d'ionisation
collisionnelle sont habituellement calculés a partir de la formule analytique semi — empirique

([Lotz, 1968] et [Lotz, 1970]) pour la section efficace d’ionisation :

1 K‘f
N n El_ K S
O-EH:;ai'pi.Ig—,Evi' l_bi.exp—ci- ?l—l pOLlI'Ke_Ei [I-B-II/
avece

* K :lénergie cinétique (en el) de I'€lectron incident ;

+ a, b, et c¢; : des constantes déterminées expérimentalement ou
théoriquement. Elles sont tabulées et dépendent a priori de 1’état de charge
considéré ;

* p;: le nombre d'électrons optiques présents dans la couche i ;

+ E :le potentiel d’ionisation (en e)) de I’¢lectron dans la couche 7 ;
% N :le nombre de couches internes a prendre en compte.

En fait, afin de simplifier le calcul de la section efficace d’ionisation par impact électronique,

Lotz a également proposé une approximation généralement utilisée et qui s’écrit :

I[Ke j
n e
—A4-p - —~/L 7 VYK >E 1-B.12
P; K -E e i [ /

avec A=4,5x% 10" eni.eV? quel que soit [’état de charge

Cette expression ne considere en fait que la participation a l'ionisation par impact électronique
des électrons de valence (couche externe) de l'ion et néglige la contribution des couches plus

internes.

B-3-b) Discussion de I'approximation de Lotz

Dans le cas de l’argon, illustré sur la Figure I-8, la section efficace de simple
ionisation, calculée dans le cadre de I’approximation de Lotz (cf. équation [I-B.12]), donne un

bon ordre de grandeur quel que soit I'état de charge.
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Figure I-8 : Comparaison des sections efficaces d’ionisation par impact électronique calculées a I’aide de

Papproximation de Lotz (courbes en trait plein) et obtenues expérimentalement (points) pour les premiers

états de charge de ’argon (les valeurs expérimentales sont extraites de [Zhang et al., 2002], [Miiller et al.,

1980] [Miiller et al., 1985] et [Rachafi et al., 1991]).

Cependant, d’autres formulations semi — empiriques ont été depuis proposées, soit en
modifiant totalement les expression analytiques [Bernshtam, Ralchenko & Maron, 2000], soit
en gardant le méme formalisme mais en ajustant les valeurs des constantes (£; et A) pour
chacun des états de charge [Miiller et al., 1980] ou bien encore en ajoutant les contributions
d’¢électrons plus internes. La modification du seuil d’ionisation E; ainsi que de la constante 4
permet, dans le cas de I’argon, de mieux reproduire les données expérimentales de la section

efficace absolue de simple ionisation a partir de la relation suivante (d’apres [Miiller et al.,

1980]) :

K
In| ¢ .
* E
o =4 —L 17 V K. > E; [I-B.13]

EIl *

K -E
Les valeurs de 4" et de E; sont reportées dans le Tableau I-2 pour certains états de charge et
les prédictions de cette formule sont illustrées sur la Figure I-9 ou 1'on constate que l'accord
expérience — théorie est nettement amélioré pour tous les états de charge considérés hormis

pour I'Ar®"
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Mécanisme d’ionisation E: (enel) E (enel) A" (en cm’.eV?)
Ar'T > AT 25+ 1 27,63 1,4x10"
ArT > ArT 36+ 1 40,74 1,4x10"
ArT > Ar* 54+2 59,81 1,4x10"
AT > ArT 75+2 75,02 1,15x107"
ArT > A 80+3 91,01 1,2x107™"
AT AP 422+ 1 422,45 3,8x10™"
Ar'? 5 At 500+ 5 539,96 2,3x107"
Ar't 5 Ar' 670 + 5 618,26 2,7x107"

Tableau I-2 : Valeurs du potentiel d’ionisation effectif et de la constante de Lotz modifiée reproduisant au
mieux les résultats expérimentaux concernant la section efficace de simple ionisation pour ’argon
[Miiller et al., 1980].

10—16 4

10—17 .

10—18 -

Section Efficace (en cm2)

10—19 4

10 100 1000
Energie (en eV)

Figure I-9 : Comparaison des sections efficaces d’ionisation par impact électronique calculées a I’aide de
formule [I-B.13] de l'approximation de Lotz (courbes en trait plein) et obtenues expérimentalement (points)
pour les premiers états de charge de ’argon (les valeurs expérimentales sont extraites de [Zhang et al., 2002],
[Miiller et al., 1980] [Miiller et al., 1985] et [Rachafi et al., 1991]).

En fait, I’approximation de Lotz, méme modifiée comme nous venons de le voir, ne considere
I’ionisation par impact ¢électronique que comme un processus direct dans lequel seuls les

¢lectrons dans leur état fondamental peuvent étre envoyés dans le continum. Or la

contribution des processus indirects peut étre importante voire dominante par rapport au
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processus d’ionisation direct quand I’état de charge des ions augmente [Beyer & Shelvelko,
2003]. Ces processus sont :
+ le mécanisme d’ionisation résonnante : formation d’un état résonnant excité par

recombinaison diélectrique suivie d’une double autoionisation :

*

q+ - (g-1)+ (g+1)+ -
A +e — (A j —> A +2-e

La contribution de ce processus se traduit par la présence de raies de résonance dans la section
efficace d’ionisation qui sont négligeables dans une évaluation globale de la section efficace
d’ionisation.

+ le mécanisme d’Excitation — Autoionisation (EA): 1’excitation collisionnelle d’un
¢lectron d’une couche interne dans un autre état lié¢ excité suivi d’une autoionisation (effet
Auger) :

q+ - g+ - (g+1)+ -
A4 +e —>(A )+e —> A +2-e

Ce processus est d’une importance particuliere pour les atomes ou les ions ayant un faible
nombre d’électrons externes aprés une couche interne compléte comme p° ou d’’ car dans ces
systémes, la section efficace d’excitation des ¢lectrons internes est proportionnelle au nombre
d’¢lectrons dans cette couche. Il s'agit du mécanisme responsable de la "marche" observée
expérimentalement pour I'Ar°" et qui n'est pas pris en compte dans les prédictions théoriques
reportées sur la Figure I-8. En effet pour cet ion (Ar®" : 15725°2p° 35%), des transitions 2p — nl
et 2s — nl suivies d’une autoionisation deviennent possibles pour une énergie supérieure a
250 eV, qui est I’énergie seuil pour I’excitation de 1’état fondamental a I’état autoionisant
2p’3snl. Ce processus indirect contribue pour prés de 50 % a la section efficace de simple
ionisation de I’Ar®" [Zhang et al., 2002] a une énergie supérieure & 300 e¥. De méme, pour le
xénon, des différences pouvant atteindre un ordre de grandeur existent entre les prédictions de
I'approximation de Lotz et les mesures expérimentales pour les faibles états de charge
(Xe 9. Ces dissemblances sont attribuées a l'excitation d'un électron 4d vers un état li¢ (du
type 4f) fortement autoionisant également observé lors de la photoionisation du xénon [Hill et
al., 1983]. Pour les états de charge plus élevés (Xe 7*"), il n'existe pas de données
expérimentales exhaustives mais on peut penser que, comme dans le cas de l'argon, le
formalisme de Lotz permettra d'estimer correctement les sections efficaces d'ionisation pour

les états de charge dans la mesure ou les couches p et d ne sont pas pleines.
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C] Etudes de la production d’ions et d’électrons

C-1] Contexte théorique : le modéle nanoplasma

Le modele nanoplasma, développé initialement par T. Ditmire, constitue a I'heure
actuelle le seul mod¢le théorique offrant un scénario complet de l'interaction laser — agrégats.
En l'occurrence, ce modele traite sur un méme pied d'égalité¢ 1'ensemble des processus
intervenant lors de l'interaction et prend en compte simultanément les ionisations par effet de
champ et collisionnelle, le chauffage des ¢lectrons par le champ laser et par absorption
collisionnelle de photons au sein du nanoplasma (Bremsstrahlung Inverse) et 1'explosion de
l'agrégat. Le scénario envisagé est alors le suivant :

+ l'ionisation par effet tunnel va libérer, dans un premier temps, certains ¢électrons de
l'atome parent ;

+ le chauffage de ces électrons par le champ é¢lectrique du laser et par absorption
collisionnelle de photons va ensuite contribuer a augmenter I'énergie de ces €lectrons ;

+ puis, une fois que les électrons ont acquis suffisamment d'énergie, ils vont alors venir
collisionner sur les ions présents au sein du nanoplasma et participer a leur tour a l'ionisation.
Nous allons dans un premier temps présenter le traitement de l'ionisation collisionnelle dans
le cadre de ce modéle, puis nous exposerons le mécanisme de chauffage des électrons
introduit en plus du chauffage par le champ laser (Bremsstrahlung Inverse). Enfin il sera

présenté la dynamique de 'agrégat obtenue dans le cadre de ce mode¢le.

C-1-a) Calcul des taux d’ionisation collisionnelle

Le mod¢le nanoplasma présume que la vitesse effective d’un électron dans 1’agrégat se

met sous la forme :

NI ) A 7 [I-C.1]

eff osc k,T

/ kT
avec V' la vitesse d’oscillation des ¢lectrons dans le champ laser et V, =~ = —£¢ la vitesse
osc m

B e

dite "thermique" des électrons ayant, en particulier, pour origine le chauffage par absorption
collisionnelle de photons. Ce modele suppose qu'il est possible de séparer, dans les taux
d’ionisation collisionnelle, la contribution due a 1’énergie thermique des électrons de celle due
a I’énergie cinétique d’oscillation des électrons dans le champ laser. Ainsi, deux taux

d’ionisation collisionnelle sont calculés :
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coll

+ celui dii 4 la contribution "thermique" : W, (correspondant a Te)
. . . coll osc
+ et celui da a la contribution du champ laser : W, (correspondanta K )
coll coll coll
avec W = Wlas + Wk ; [1-C.2]

Nous allons maintenant expliciter le traitement de ces deux taux d’ionisation collisionnelle tel

qu'il est réalis¢ dans le modéle nanoplasma.

1°) Contribution thermique

Pour la contribution thermique, le modé¢le nanoplasma présume une distribution

Maxwellienne en énergie des électrons donnée par :

P
dn K K
e 2 . e cexp| - —< | dk = f(K )-aK [I-C.3]
n kT \7m- k[T kT ¢ € ¢
Dans ces conditions, la contribution thermique au taux d’ionisation collisionnelle est :
ARV kT,
coll -2 2 K K kyT,
A e cexpl-—<— |-V -o_(K)-dK"" [I-C4]
kBTe e 4 k T - kBT kBT kBTE Ell e e
i B e e e

avec la vitesse "thermique” des €lectrons et o (K ) la section efficace d'ionisation par
Be

impact ¢électronique calculée dans le cadre de 1’approximation de Lotz (formule [I-B.12]). En

calculant analytiquement l'intégrale, cette contribution est donnée finalement par I'expression:

kT,

K
. ~dx etx = —= [1I-C.5]

. /ﬂ-meieV) (kBTe)% E %T X kT,

avec n, la densité électronique, 4 la constante de Lotz donnée par I’expression [[-B.12], p; le

/4

kyT,

co - . A- 0 _
" ne(cm 3] ¢- 242 P, exp(— x)

nombre d’¢lectrons restant dans la couche i, m, la masse de 1’¢lectron (m, = 0,511 Mel), c la
vitesse de la lumiere (¢ =299 792 458 m/s) et T, la température électronique du milieu en eV.
En remplacant par les valeurs numériques, I’expression finale est :

coll

P exnl-x) 1-C.6
. (Te)% -Ei E/J. . dx [ /

i
k 51,

-1 -7
(s )z30,15x10 N

kT,

Comme le montre la Figure I-10, le taux d’ionisation collisionnelle varie fortement en
fonction de la température électronique du nanoplasma quand celle — ci est inférieure a

quelques centaines d’eV, et méme de plusieurs ordres de grandeur pour les états de charge
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¢levés. Ce taux d'ionisation reste, par contre, assez constant pour des températures

¢lectroniques allant de un a plusieurs kel

coll ([ -1
W Ky coll -1
kT, W s

-3 B'e
An (cm ) -3 Aro*
e A R S sy ¥ nl|cm
= s pp1+ 10 € —— Ar::"
& Art*
o T — 10"
# T g e, Ar2*
o \wﬁ 10-13 &0‘;\\
1084 & R e, I3+ gi‘
# A -15
P 10 4
: .&0\6 1017 é;‘?
& :g
é o] ¢
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Figure I-10 : Dépendance du taux d’ionisation collisionnelle, pour une densité électronique donnée, avec la
température électronique du nanoplasma pour quelques états de charge de ’argon calculée a partir de la
relation [I-C.6].

L’utilisation, pour la section efficace d’ionisation par impact électronique, de formules
analytiques correspondant mieux aux mesures expérimentales (a partir du Tableau I-2 du
paragraphe 1-B-3-b par exemple) augmente, pour 1’argon, ces taux d’ionisation de I’ordre de
20 % pour les faibles états de charge et pour des températures électroniques de 1'ordre de la

centaine d'eV, d’apres les simulations que nous avons réalisées.

2°) Contribution du champ laser
La vitesse d’un ¢électron dans le champ laser peut s’écrire sous la forme suivante (cf.

paragraphe [-B-2) :

-|sin ¢ avec ¢ = - t [1-C.7]

osc

c

05 2
soit finalement K~ = 2Up -sin ¢

La valeur moyenne du taux d’ionisation par les électrons accélérés dans le champ laser est

alors donnée par :

[1-C.8]
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La période de la vitesse d’oscillation est 7 = 7, et les bornes d’intégration correspondent aux

moments (¢mm =0t ¢ =00- tmax) ou I’énergie cinétique de I’électron est égale au

potentiel d’ionisation de 1’ion considéré (£;). En effet, la section efficace d’ionisation étant

nulle quand I’énergie cinétique d’oscillation est inférieure au potentiel d’ionisation, seul ne

compte, dans la moyenne, que les contributions temporelles ot K:SC > E (cf. Figure I-11).
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Figure I-11 : Evolution de la vitesse, de I’énergie cinétique des électrons dans un champ laser ainsi que de la
section efficace d’ionisation par impact électronique en fonction de la phase du champ laser.

En tenant compte de la section efficace donnée par 1’approximation de Lotz (cf. équation

[I-B.12]), le taux d’ionisation collisionnelle s’écrit finalement :

coll A- . 1 7 i
VVlas e ) . Z ' . U ) vf
7 i me P E K

[I-C.9]

(Formule intégrale)

coll

Afin d’obtenir une expression analytique pour W, Ditmire [Ditmire et al., 1996] utilise un

E
développement limite au deuxieme ordre autour de | 1 — — — | dont I’expression est :
K

e
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2
‘ E E
T R e SR Y e
Ei 2 Ke KL

2 1+
coll A n -p. 3 E 3 E 1
~ ¢ ! -t 4+ — — - In —
las ) / U 32\U
2z-m, -E -U , P 1-—
(Formule analytique)

[I-C.10]

[I-C.11]

Comme [illustre la Figure I-12, le taux d’ionisation calculé a 1’aide de la formule

analytique [[-C.11] permet effectivement d’obtenir un bon ordre de grandeur pour des

énergies proches de E; mais sous — estime cependant systématiquement le taux d’ionisation

collisionnelle calculé a partir de la formule intégrale [I-C.9]. Cette sous — estimation du taux

d’ionisation collisionnelle peut atteindre 50 %, mais pour les trés bas états de charge qui, eux,

sont en fait principalement créés par effet de champ.

5084 Ar""‘ T
4.5e-08

coll -1
W 4e08] !
fas (S )
“ 3508

-3 e
ne(cm j Je 03y T
260087 R

Formule intégrale

: rmule analytique
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2500 3000

2 26034 — —

* Formule intégrale

1.8e-09
1.6e-094
1.4e-09
1.2e-094

1e-097

Be10d ¥

se00] AIE* T

Formule analytique
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Figure I-12 : Pour des ions argon, comparaison entre les taux d’ionisation collisionnelle par les électrons
accélérés dans le champ laser en utilisant la formule analytique [I-C.11]

ou la formule intégrale [I-C.9].

3 Cette expression corrige les formules publiées précédemment.
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Enfin, en comparant la Figure I-10 et la Figure I-12, nous voyons que, pour un état de charge
donné, le taux d’ionisation collisionnelle dii a la contribution thermique et celui di a
I’accélération des électrons dans le champ laser sont du méme ordre de grandeur, toutes

choses étant égales par ailleurs (méme densité électronique et méme énergie).

C-1-b) Le chauffage par Bremsstrahlung Inverse

Bien que I’énergie pondéromotrice d’un électron dans le champ laser puisse étre
grande comme nous 1’avons vu dans le §I-B-2, un autre mécanisme permet aux électrons
d’acquérir aussi de 1’énergie lors de D’interaction: le Bremsstrahlung Inverse'. Dans ce
processus, 1’¢lectron vient collisionner, en présence de photons, sur un ion ce qui lui permet
d’augmenter son énergie cinétique par 1’absorption simultanée d’un ou plusieurs photons ;
cette absorption de photons par I’électron doit se faire obligatoirement en présence du
potentiel coulombien d’un ion afin de conserver a la fois I’énergie et I’impulsion. Dans le cas
d’une cible atomique gazeuse, la faible densité atomique induit un taux de collisions électrons
— ions faible ; le chauffage par BI joue ainsi un role négligeable. Par contre, dans le cas des
cibles solides, ce processus contribue d’une maniére tres importante au chauffage des
¢lectrons de la cible. Pour les agrégats, ayant une densité atomique locale proche de celle d’un
solide, le BI peut donc jouer un réle important dans le chauffage des électrons lors de
I’interaction. Dans le cadre du mode¢le nanoplasma, ce mécanisme est introduit via la
constante diélectrique réduite complexe &£ calculée a partir du modele de Drude [Drude,

1900] :

2

_ 10,
e=1- T ) [1I-C.12]
a)~ka)+ iv, )
électronique
ou v est la fréquence de collision des électrons (ou fréquence électronique de

électronique

collision), w la fréquence de 1’onde électromagnétique incidente (onde laser) et o la

fréquence plasma ¢lectronique définie a partir de la densite €lectronique 7 par’ :

2 n e -1 4 -3
o =—* soit a)p(s )=5,64><10 . ne(cm ) [1-C.13]

Cette fréquence plasma ¢€lectronique est a 1’origine d’oscillation des charges électroniques en

volume (oscillations de Langmuir). L’introduction, dans cette constante diélectrique réduite

* Dans la suite de ce chapitre nous désignerons le Bremsstrahlung Inverse par l'abréviation BI.
> Cette expression est donnée dans le Systéme International d'unités.
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complexe &, de la fréquence électronique de collision est responsable de 1’absorption de
I’énergie incidente du laser par I’agrégat. Afin de déterminer le chauffage des électrons par
BI, il est nécessaire d’évaluer 1’énergie déposée dans la sphére diélectrique par le champ laser.
Cette variation d’énergie €électromagnétique se détermine a partir de la divergence du vecteur
de Poynting S (forme différentielle du théoréme de Poynting exprimant le bilan local
d’énergie) :

ou

S =V-5=V-(End) [I-C.14]

En utilisant les relations de Maxwell et en considérant un milieu diélectrique (13 =¢-E ) et
non magnétique (,u = 1), le taux d’énergie déposée par unité de volume et par unité de temps

est:

oU . oD
=g -E-— 1-C.15
ot 0 ot / /

.. i . 1/ = —iwt _* +iwt
En écrivant le champ ¢lectrique sous la forme E = E(E e +E -e j et en
moyennant sur un cycle optique, il vient que :

E W —
<8_U> = : ) Eint
at cycle optique 2’

Le champ électrique a I’intérieur d’une sphére diélectrique se calcule en considérant le champ

" 3m(z) [I-C.16]

¢lectrique externe comme uniforme (approximation du type séculaire ou le diameétre de

I’agrégat est supposé petit devant la longueur d’onde) :

E = E [I-C.17]

L’¢équation [I-C-16] s'écrit alors :

<5_U> _ 289 E Sm(e) [I-C.18]
at cycle optique 2 ° |2 + E|2

En remplacant £ par I’expression [I-C.12], le taux de chauffage par BI devient finalement :

2 2 2
8 U 980 @ a)p Vélectmnique EO
<E _ . e ——  [I-C.19]
cycle optique 9% | +vVv +o |o —6w
électronique P P

Cette énergie absorbée présente une résonance en fonction du rapport entre la fréquence de

collision et la fréquence de I'onde laser qui va maintenant étre explicitée.

-30 -



Chapitre I : L'interaction laser intense — agrégats de gaz rare : Etat des connaissances

1°) Phénoméne de résonance

Tous les plasmas possedent une fréquence propre d’oscillation et, quand la fréquence
de I’onde laser (w) est égale a cette fréquence propre du systéme (@ ,ssonance), 1€ Systéme entre
en résonance. Pour un plasma de longueur finie, cela se traduit macroscopiquement par le fait
que le dipole créé par la séparation des €lectrons et des ions augmente le champ électrique a
I’intérieur du plasma. L’équation du mouvement du systeéme correspond a celle d’un
oscillateur harmonique de fréquence propre :

w
=2 [I-C.20]

a =
resonance '3

Par analogie avec 1’équation [I-C.13] reliant la fréquence plasma électronique @, avec la
densité électronique ., la densité critique n. est définie a partir de la fréquence de résonance

par I’expression :

2 n -e

= < [I-C.21]

résonance
m - &
e 0

Le phénomeéne de résonance se produisant quand @ ,sonance = @, avec @ la fréquence de

I’onde laser, on peut écrire, en remplagant par les valeurs numériques :

21
-3
" (cm j _ LIx10 [I-C.22]
‘ Mum)
A partir de [I-C.20] et [[-C.21], nous pouvons aussi écrire que le phénomene de résonance du

nanoplasma avec I’onde laser incidente se produit pour :

n =3-n [1-C.23]

hal-00008123, version 1 - 22 Aug 2005

2°) Champ électrique et taux de chauffage par BI a la résonance

En reprenant les expressions [[-C.19] et [I-C.17] concernant respectivement le taux de

chauffage par BI et le champ ¢électrique a I’intérieur de 1’agrégat et en posant :

2 ’ n Y srectron
X — _p — _e et A — electronique [I_C.24]

w n w

il vient [I-C.25] :
2

oU 9¢ -w > X A E 3(1+Aj
- — 0 . E et nt — 1
at cycle optique A

2 0 2 E 2
9(1+A j+X(X—6) 0 {(3142”_)() +A2X2}
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oUu

o

| E
Posons : F(X,4)= crele optique/1 et G(X,4)= E—t [I-C.26]

OiE 0

Nous avons tracé sur la Figure I-13, I’évolution des fonctions F(X, A) et G(X, A) représentant
respectivement (2 une constante pres) le taux de chauffage et le champ électrique, et qui

dépendent des parametres réduits X (densité €lectronique) et 4 (fréquence électronique de

collision).
Taux de chauffage Champ électrique
15
1.4 4]
— 12] —_
- 1 <.3'
L 069 o
0.4 .
0.2
D_
VoEs n Viane
V. ) S04y = < v ) S04y
A= électronique n A= électronique n
@ ¢ @ ¢

Figure I-13 : Evolution du taux de chauffage par BI (fonction F(X, A)) et du champ électrique a Uintérieur
de agrégat (fonction G(X, A)) en fonction des paramétres réduits X et A.

Les valeurs du champ ¢lectrique a I’intérieur de ’agrégat et du taux de chauffage par BI
présentent un maximum lorsque X = 3, soit effectivement pour n, = 3.n. (phénomeéne de

résonance présenté ci — dessus), et d’autant plus que la fréquence électronique de collision est

Vv, . . ;
faible devant la fréquence de ’onde laser | 4 = el"”’””"’% << 1]. Ainsi la fréquence

¢lectronique de collision (via le parametre réduit 4) tient lieu de facteur de qualité de la
résonance. Le nanoplasma, lors de son interaction avec 1’onde laser, va passer deux fois par
cette résonance :

+ une premicre fois dans le pied de Iimpulsion laser lorsque quelques électrons vont
étre libérés apres 1’ionisation par effet de champ ; la densité électronique croit alors fortement

en passant une premiere fois par n, = 3.n. ;
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* et une deuxieme fois lorsque 1’agrégat va se dilater sous 1’action des forces de pression
régnant a I’intérieur de 1’agrégat comme nous le verrons dans la suite, la densité électronique

va alors diminuer fortement en passant encore une fois par n, = 3.n..

3°) Champ électrique a P’intérieur de ’agrégat hors des résonances

Nous venons de voir que le champ ¢électrique ainsi que le taux de chauffage par BI
augmente au moment des résonances mais pendant le reste de l’interaction, le champ
¢lectrique a I’intérieur de I’agrégat ne s’identifie pas forcément au champ électrique extérieur.
En effet, I’écriture des équations de Maxwell pour un milieu plasma dans lequel seul les

¢lectrons sont mobiles et sont soumis a un champ électrique de pulsation @ conduit a une

relation de dispersion de la forme :
b
2 w n
Ho)= Lo |22 = ;(n ——QJ [I-C.27]
. . 6‘
e 0

ou k(w) est le vecteur d’onde associé a la propagation de ’onde incidente dans le milieu
plasma, @, la fréquence plasma électronique, n. la densité critique et n. la densité
¢lectronique. En se basant sur cette équation nous pouvons en déduire les comportements
suivant pour le champ électrique :
1°)  avant la premiére résonance : nous avons n, < 3.n.; k(w) est alors purement réel.
Les équations de Maxwell montrent que le courant de déplacement des charges est supérieur
au courant de conduction dans la sphere di¢lectrique. L’onde électromagnétique se propage
sans atténuation dans 1’agrégat: le plasma est transparent a 1’onde laser (comportement
qualifi¢ de "capacitif"). Le champ ¢électrique a I’intérieur de 1’agrégat E;,, est alors identique
au champ ¢lectrique extérieur Ej.
2°)  entre la premiére et la deuxiéme résonance : nous avons n, > 3.n.; k(@) est cette
fois purement imaginaire. La mobilité des électrons est alors suffisante pour compenser le
champ ¢électrique de 1’onde incidente et donc empécher sa propagation : le plasma est opaque
a ’onde laser (comportement qualifi¢ de "selfique"). Le champ électrique a 'intérieur de
I’agrégat E;,, sera plus faible que le champ ¢lectrique du laser a I’extérieur £y (phénoméne
d’atténuation).
3% aprés la deuxiéme résonance : nous avons 7, < 3.n. de nouveau ; on retrouve le cas
expose en 1°).

Pour résumer, le scénario concernant les densités électroniques et le champ ¢électrique

a I’intérieur de I’agrégat est donc le suivant :
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t < tm t= tére tm <t<t éme t=t éme t>1 éme
1 résonance 1 résonance 1 résonance 2 résonance 2 résonance 2 résonance
RESONANCE RESONANCE
n <3n n =3n n >3n n =3n n <3n
e c e @ e c e @ e c
E =F E >F E <E E >F E =E
int 0 int 0 int 0 int 0 int 0

Nous présenterons 1’évolution de la densité électronique ainsi que du champ électrique a

I’intérieur de 1’agrégat dans le paragraphe I-C-1-d.

4°) Modé¢le nanoplasma standard

Dans le modele nanoplasma standard, la fréquence électronique de collision est

identifiée uniquement a la fréquence de collision électrons — ions :

électronique ei
La détermination exacte de cette fréquence de collision €lectrons — ions est d’un abord délicat
et plusieurs expressions et approximations ont été utilisées, dépendant principalement de la

comparaison entre la vitesse d’oscillation des électrons Vet de la vitesse dite "thermique"

V., [Silin, 1965]. Une expression généralement retenue est la suivante (en unité MKSA)

Be

[Djaoui & Offenberger, 1994] [Johnson & Dawson, 1973] :

4

v = Q) e In A [1-C.28]

1
@ 2 2 2\
(7[ &y me) ‘(VkBTE + Vosc)

ou 7, est la densité €lectronique, m, la masse d’un ¢€lectron, et In A le logarithme coulombien.

Ce logarithme coulombien représente physiquement 1I’importance relative des diffusions des
¢lectrons aux petits angles. Il peut étre montré que A est le rapport entre les parametres
d’impact maximum b,,,, et minimum b,,;, lors de la diffusion d’un électron par un potentiel
coulombien [Kruer, 1988] et vaut de Iordre de 10 a 20. Différentes expressions ont été
utilisées pour /n A selon les versions du code nanoplasma [Ditmire et al., 1996] [Dobosz,

1998].

C-1-c) Présentation d’un code nanoplasma modifié

Le groupe de Suraud et collaborateurs de Toulouse a repris le code nanoplasma publié
par Ditmire et, aprés avoir rectifié¢ certaines erreurs numériques, a montré que la prise en

compte uniquement des collisions électrons — ions pour la fréquence €lectronique de collision
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(Velectronique) €ntraine une divergence du champ électrique au moment de la deuxiéme

résonance. Comme l’illustre la Figure I-14 (a-1), le champ électrique a I’intérieur de 1’agrégat

atteint, dans ce cas, des valeurs trés importantes (> 10" V.m™) pouvant conduire a des vitesses
d’¢électrons relativistes. En reprenant 1’équation [I-C.17], il est possible de montrer que le

champ électrique a I’intérieur de 1’agrégat, et a proximité de la résonance, peut se mettre sous

%

avec Visecironique = Vei S11°0n0 ne tient compte que des collisions électrons — ions comme dans le

la forme :

- N+ —2 | .E [I-C.29]
1%

0

électronique

modele nanoplasma standard. Cette augmentation brutale du champ ¢électrique a 1’intérieur de
I’agrégat est donc corrélée a une diminution rapide du taux de collision électrons — ions a

proximité de cette résonance (cf. Figure I-14 - b). En effet, en utilisant I’expression [I-C.28],

on montre facilement que cette fréquence de collision électrons — ions diminue fortement a ce
moment a cause :

+ d’une chute brutale de la densité électronique 7, ;

+ ct d’une augmentation importante de la vitesse effective des électrons V.
Au voisinage de cette deuxiéme résonance, la contribution d'autres termes d’amortissement
(" damping ") devient donc de plus en plus grande devant la fréquence de collision électrons —
ions. Quand la vitesse des €lectrons augmente, ils atteignent rapidement la surface de 1'agrégat
et peuvent ainsi étre réfléchis de nombreuses fois durant la résonance. Ce phénomeéne conduit
a 'amortissement de Landau ("Landau damping') des plasmons et présente une forte analogie
avec la dissipation sur la barriére de surface de la physique nucléaire. Suraud et al. ont choisit
d'introduire des collisions ¢électrons — surface ayant une fréquence de collision de la forme :

v .

v o= 3y [1-C.30a]
avec Vy la vitesse effective des électrons (équation [I-C.1]) et R le rayon de I’agrégat. La
fréquence ¢€lectronique de collision, intervenant pour calculer le chauffage par BI et le champ
¢lectrique a I’intérieur de 1’agrégat, est alors la somme de deux contributions : celle due aux

ions (v;;) et celle due a la surface (V).

=v_.+V avec Vv _ o L etv o Veﬁ, [1-C.30b]

Vélectronique T Ve es ei 3
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Aux environs de la deuxieme résonance, la vitesse des €lectrons augmente et la contribution
des collisions avec la surface (¢ V,5) dans la fréquence électronique de collision empéche

finalement la divergence du champ électrique a I'intérieur de 1’agrégat comme I'illustre le

résultat du calcul de la Figure I-14 - b ou Ve voniue = V.otV .
clronique el S
a) Champ électrique
wl T Eext _ /= , , .
T — By a-1) e’/ ions b) Fréquence électronique
de collision

'E'm“

— - — - e-/ions

2‘ e-/ions + surf.

= v

g

[+ N

E .
why o a-2) e/ ions + surf.

-200 400

0 200
Time [fa]

Figure I-14 : a) Evolution du champ électrique a Uintérieur et a Uextérieur de I’agrégat en prenant
uniquement les collisions électrons — ions (a-1) et en incluant en plus les collisions électrons — surface (a-2).
b) Evolution de la fréquence électronique de collision dans ces deux mémes cas. (agrégat de xénon, N =5 000
atomes, I = 10" W/em?, 1= 780 nm et 7= 100 fs [Megi et al., 2003]).

Cette modification de la fréquence électronique de collision induit des changements
significatifs sur la dynamique de 1’agrégat lors de I’interaction et qui se traduisent par :
+ une diminution du champ électrique a l'intérieur de 1'agrégat au moment de la seconde
résonance par rapport au modele nanoplasma standard ;
+ un changement de la dynamique d’ionisation. L’état de charge moyen est trouvé de
’ordre de 10+ pour des agrégats de xénon a un éclairement de 10" W/em?, ce qui est bien
inférieur a celui atteint lorsque les collisions électrons — surface ne sont par présentes
(>40+);
+ une baisse du chauffage par BI. En effet, proche de la résonance, le chauffage par BI

s’écrit de la fagon suivante :

2

oU 0] 2
<Zs Y  F [I-C.31]
at cycle optique V’l . 0
électronique
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avec e/ surface
sans e/ surface avec e/ surface oU
)

sans e/ surface
Et comme v <v, 6 , il vient que |— >> | —
électronique électronique at 6t

toutes choses étant égales par ailleurs (méme @ et méme Ej).

C-1-d) Dynamique de I'agrégat

Nous allons présenter, pour finir la description de ce modele, les évolutions
temporelles de plusieurs grandeurs physiques, et ce afin de donner un scénario le plus complet
possible sur les prévisions du modéle nanoplasma. Il va donc étre exposé successivement :

+ 1'équation fondamentale d'évolution du nanoplasma permettant d'en déduire 1'évolution
du rayon de l'agrégat ;

* la compétition entre les différentes pressions régnant au sein de l'agrégat
(coulombienne et hydrodynamique) ;

+ I'évolution de la densité électronique a l'intérieur de I'agrégat ;

+ l'estimation de 1'épaisseur de peau ainsi que I'évolution temporelle du champ ¢€lectrique
a l'intérieur de 'agrégat ;

+ la dynamique d'ionisation via 1'évolution des taux d'ionisation ainsi que des
populations ioniques ;

+ I'évolution de la température électronique régnant a l'intérieur de 1'agrégat ;

+ et enfin il sera présenté l'influence de la taille des agrégats et de 1'éclairement laser sur

la dynamique de l'agrégat.

1°) Equation fondamentale du nanoplasma

La dynamique temporelle de I’évolution du rayon de 1’agrégat est obtenue en utilisant
le modele développé par Haught et Polk [Haught & Polk, 1970] dans le cas de I’irradiation
d’un plasma a symétrie sphérique décrit comme un fluide a deux températures 7, et 7. En
écrivant le théoréme de 1’énergie cinétique sous sa forme différentielle (temporellement) mais
intégré sur tout le volume de 1’agrégat (la puissance des forces de pression est égale a la

variation temporelle d’énergie cinétique), il vient :

= j o 1) 4z -7 - (d;—(;)j - dr [I-C.32]

oP(r, > dr( )
I t -r(t) _ dtt

&|Q

L
2
avec P(r, t) la pression a I’intérieur de I’agrégat, p(r, t) la masse volumique et R le rayon de

I’agrégat. Dans ce modele, on sépare les différentes variables en une partie spatiale (en

introduisant la variable réduite u = 7 R) et temporelle :
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Alr, 1) = At)- f(u = 4{) [1-C.33]

A représentant une variable physique quelconque (pression, masse volumique ...) et f{u) le
profil spatial de ces grandeurs physiques. En prenant un profil homogéne modélisé par la

fonction suivante :

n
—u

flu) = lime [1-C.34]

n—>0

L’équation fondamentale d’évolution du nanoplasma s’écrit finalement :

dzR(t):S. Pl 1

2

1-C.35
dt nm +nm R(t) £ /

L'évolution du rayon de l'agrégat, présentée sur la Figure I-15, est assez lente entre les deux

résonances puis augmente brutalement une fois la seconde résonance passée (explosion).

100
2éme résonance Figure I-15 : Evolution temporelle du
D:O rayon de I’agrégat obtenue par le
— 10 { 1¢re résonance code nanoplasma incluant les
Y collisions électrons — surface
(agrégats de xénon, N = 10 000
atomes, I =1 0'¢ W/cmz, 7 =100fs et
A =800 nm). Le rayon initial de
DPagrégat (Ry) est de 5,28 nm.
1 ‘ T T T
-200 0 200 400
Temps (en fs)
2°) Pressions régnant a l'intérieur de 1'agrégat
La pression totale régnant a I’intérieur de I’agrégat est la somme de deux contributions
distinctes :
+ la pression coulombienne : elle résulte de la non neutralit¢ du plasma qui apparait

lorsqu’une partie des électrons a acquis suffisamment d’énergie pour quitter 1’agrégat. La

pression coulombienne (notée P.) se calcule en considérant une sphére conductrice et chargée

[Jackson, 2001] : P(t) = % an) Qf ). 0 [1-C.36]

ou R() et O(t) sont respectivement le rayon et la charge de I’agrégat.

+ la pression hydrodynamique : il s’agit de la pression liée a I’agitation "thermique" des

particules présentes au sein du plasma caractérisé par deux températures différentes (7, et 7;) ;
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cette pression hydrodynamique (notée Pj) s’écrit sous la forme [Nishikawa & Wakatani,
200] :
P (e)=n(t) kT (t)+n () kT () [1-C.37]

ou (n., T.) et (n;, T;) sont respectivement les densités et les températures €lectroniques et
ioniques. En fait, la contribution ionique est bien inférieure a la contribution électronique et
I’image associée a la pression hydrodynamique est celle d’un plasma dans lequel les électrons

"chauds" poussent les ions plus "froids" ainsi P, (t) ~ n, (t)- kT (t).

Les évolutions de ces pressions avec le rayon de I’agrégat sont donc les suivantes :

1 1

R R

Qualitativement, P;, 1'emporte pour les gros agrégats tandis que P, domine pour des agrégats
plus petits. Afin de chiffrer plus quantitativement cette compétition, nous avons tracé sur la
Figure I-16, les évolutions temporelles de ces deux pressions pour plusieurs tailles d’agrégat
de xénon (I = 5x10'° W/em® et =100 f5) a ’aide du code nanoplasma incluant les collisions
¢lectrons — surface. Précisons qu'il semblerait que la pression hydrodynamique joue un role
moins important pendant la dynamique de 1'agrégat lorsque des collisions €électrons — surface
sont introduites qu'en présence uniquement de collisions électrons — ions.

1014

Figure I-16 :
Evolution temporelle
de la pression
- 5.10° atomes coulombienne (P,) et

: 5.10° atomes de la pression
hydrodynamique (P;)
obtenue par le code
nanoplasma incluant

1 5.10° atomes les collisions

: 5.10° atomes électrons — surface

pour plusieurs tailles
d'agrégat de xénon
(I =5%10" W/ent’,

-200 0 200 400 A =800 nm et

Temps (en fs) v=100 9.

o

1010 ~

>

- 5.10* atomes

o

108 A :5.10* atomes

>

)

U U U U T T

>

106 .

104

Ce calcul confirme I’approche qualitative précédente car P, I’emporte pour les trés gros
agrégats (a cet éclairement de 5x10'° W/em®, N > 100 000 atomes) tandis que, pour les
agrégats plus petits, il s'agit de P. qui domine au moment de 1’explosion. Nous reviendrons
sur cette compétition entre explosion coulombienne et hydrodynamique dans le paragraphe I-

C-2-b concernant la spectroscopie d’ions.
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3°) Evolution de la densité électronique

Comme nous I’avons précisé¢ précédemment, la densité ¢électronique augmente
brutalement une fois réalisée la premiére ionisation des atomes de 1’agrégat passant ainsi une
premicre fois a la résonance (i.e. n, = 3.n.). Une fois que le rayon de 1’agrégat commence a
augmenter, la densité électronique chute fortement passant alors une deuxieme fois par la
résonance. Ce comportement est illustré sur la Figure I-17 obtenu a l'aide du code

nanoplasma incluant les collisions électrons — surface.

100

Figure I-17 : Evolution temporelle de la
densité électronique n, (normalisée a la
densité critique n.) obtenue par le code

< 10 4 nanoplasma incluant les collisions électrons
c — surface (agrégat de xénon, N =10 000
atomes, I = 10" W/em’, A= 800 nm et
n =3-n T=100f:5‘).
1 T T T T
-200 0 200 400

Temps (en fs)

4°) Epaisseur de peau et champ électrique a intérieur de I’agrégat
Comme il a été vu au §I-C-1-b-3, le champ électrique entre les deux résonances est
évanescent et la pénétration de 1’onde électromagnétique ne se fera donc que sur une
épaisseur o, appelée épaisseur de peau, pour laquelle il sera possible de considérer le champ
électrique comme quasi — constant (en fait le champ électrique décroit d’un facteur e pour

une longueur de o). Pour un milieu diélectrique, o est donnée par I’expression suivante

[Jackson, 2001] :

=@ sm g [I-C.38]

ou w est la fréquence de I’onde électromagnétique incidente, ¢ la vitesse de la lumiére et € la
constante dié¢lectrique complexe donnée par I’expression [I-C.12]. Certaines approximations

peuvent étre faites afin d’évaluer plus facilement o'

V, o c

. lec

£ Sj e o<1 alors O & —
0] o

[1-C.39]
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12
531510
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*_ Sl Vélettronique >>1 alorSé‘ o Vélectronique c . 1
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A I’aide de la valeur de £ calculée par le code nanoplasma, nous avons évalué cette épaisseur

Soit dans le systéme d’unités usitées : & (nm)

[I-C.40]

de peau pour différentes conditions de simulations (taille d’agrégat, éclairement...) et ainsi pu
tester la wvalidit¢ de I’approximation [I-C.39] par rapport a la formule "exacte"
[I-C.38]. A titre d’exemple, nous présentons sur la Figure I-18, les résultats d’une telle
simulation pour un agrégat de xénon contenant 10 000 atomes soumis a un éclairement créte
de 10" W/em? (A =780 nm et T = 100 £5). On peut constater que la formule [I-C.39] (courbe
en trait plein de la Figure I-18-b) permet d’estimer correctement 1’épaisseur de peau dans le
nanoplasma pendant toute l'interaction. Enfin, pour un rayon initial Ry de 5,28 nm, nous
voyons également que o est supérieur a R(?) pendant toute l'interaction : tous les atomes de

I’agrégat voient donc un champ électrique identique.

350x10°

Figure I-18 : a) Evolution
int temporelle du champ électrique
a intérieur de I’agrégat
(courbe en tirets) et a

Dextérieur de ’agrégat (courbe

en traits pleins). Les points A et
B indiquent le moment des

résonances.

b) b) Evolution temporelle du
rayon de l’agrégat et de
Dépaisseur de peau (courbe en
rayon de I'agrégat traits pleins : formule [I-C.39],
courbe en tirets : formule
[1-C.38]) (pour les conditions de
simulation voir le texte).

B
I
' 250x10° E I\\ E
BN ] t

> ex \

50x10° 1

107 1 épaisseur
de peau 6

(en m)

10—8 1

10° , , , : ,
-200  -100 0 100 200 300 400

Temps (en fs)
Par contre, pour des agrégats ayant un rayon initial Ry supérieur a 20 nm (soit N > 10°
atomes), les simulations indiquent que 1’épaisseur de peau devient ¢gale voire inférieure au
rayon de I’agrégat : I’approximation d’un champ électrique constant pour tous les atomes de

I’agrégats ne devient donc plus valide pour ces gros agrégats. Les différentes versions du code
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nanoplasma ne tiennent pas compte de cet effet de non — homogénéité¢ du champ électrique a
I’intérieur de ’agrégat pour les gros agrégats, ce qui peut entrainer une limitation de son

domaine de validité.

5°) Dynamique d’ionisation

La dynamique d’ionisation lors de [D’interaction est obtenue, dans le modéele

nanoplasma, en calculant a chaque instant de I’interaction les différents taux d’ionisation. Les

las kT,
trois contributions au taux d’ionisation (W équation [I-B.7], W équation [I-C.6] et W

équation [I-C.11]) ont des comportements trés différents en fonction du temps et 1’un ou
I’autre des termes domine a des instants différents de I’interaction. Pour décrire les tendances
générales, on séparera la discussion en 4 zones temporelles en s’appuyant sur la Figure I-19 :

+ avant la premiére résonance : le taux d’ionisation par effet de champ de 1’espéce

1+ 1 -1
neutre est important (W [Ar } >10 s j alors que pour les autres états de charge ce taux

tun

d’ionisation par effet de champ est inférieur de plusieurs ordres de grandeur. A cause d’une
faible densité électronique a I’intérieur de I’agrégat les taux d’ionisation collisionnelle
(thermique et laser) sont trop faibles pour contribuer efficacement a I’ionisation, et ce quel
que soit ’état de charge considéré. On produit alors uniquement de 'Ar'" et la densité

¢lectronique a ’intérieur de 1’agrégat augmente corrélativement.

+ entre la premiére résonance et avant la deuxiéme résonance : ayant maintenant une

densité électronique suffisante, la contribution thermique du taux d’ionisation collisionnelle

B'e

kT
(W ; ] augmente rapidement apres la premicre résonance pour tous les états de charge
COo

permettant ainsi de continuer I’ionisation de I’Ar'" initialement produit. Par contre le champ
¢lectrique étant écranté a I’intérieur de 1’agrégat entre ces deux instants, I’ionisation par effet

de champ (Wmn) et la contribution a I’ionisation collisionnelle des €lectrons accélérés dans le

las

champ laser (W

coll

) sont négligeables.

+ a proximité de la deuxiéme résonance : le champ ¢électrique a I’intérieur de I’agrégat

las

augmente fortement permettant ainsia W _ eta W = de devenir du méme ordre de grandeur
C 2

kT

queWBL.

coll
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* juste aprés la deuxiéme résonance : la densité ¢lectronique chute brutalement du fait

k,T

. I3 . . . , . . . .« . B e

de I’expansion de 1’agregat, faisant diminuer par conséquent I’ionisation collisionnelle (W
Cco

A

la
et W ). Le champ ¢lectrique a 'intérieur de ’agrégat ¢tant identique au champ électrique a

I’extérieur de 1’agrégat, I’ionisation par effet de champ domine de nouveau pour certains états
de charge. Par exemple sur la Figure I-19, nous voyons que le taux d’ionisation par effet de
champ est important de ’Ar'™ a I’Ar’" mais pour des états de charge plus élevée (> 6+) le
champ ¢électrique n’est pas suffisant pour obtenir des taux d’ionisation significatifs. Une fois

passée la seconde résonance, 1’ionisation s’arréte brutalement.

1ére résonance ‘ 2¢me résonance ‘ 1ére résonance ‘ 2¢me résonance ‘

108 5+
] 1015 Ar
106 .
10" o 1013 o
o] i
1010 : 1011 =
10" 4 ‘T,-\ 10" Ar6+
- w -
C
1015 -
. KT
1013 - 5 -
10 4 ; 1070 — h
1017 i 10 4 Ar7+
- 1012 -
1015 -
i 1011 -
1077 T 10 T 8 T
-200 -100 -200 -100 0 100 200
Temps (en fs) Temps (en fs)

Figure I-19 : Dynamique temporelle des taux d’ionisation par effet tunnel (courbe noire en traits pleins) et
collisionnelle (courbe verte en tirets : contribution thermique, courbe rouge en pointillés : contribution du
laser) pour différents états de charge. Ces simulations ont été obtenues par le code nanoplasma de Toulouse
(agrégats d’argon, N = 5 000 atomes, I = 10" W/cm?, v = 100 fs et A = 800 nm).

Les populations ioniques N; des différents états de charge (j) sont ensuite calculées a partir des

taux d’ionisation par des équations couplées de la forme :

dN(t) tun kT,
I = {W + W
dt -l J-1

J

las tun kBTe
b - e

J-

las
4 } N (1) [I-C.41]

tun kT, las
ou (W, N/ NS jsont respectivement les taux d’ionisation tunnel et collisionnelle
J J J

(contribution thermique et laser) pour 1’ion d’état de charge (j). Nous présentons sur la Figure

1-20, I’évolution des populations ioniques correspondant aux mémes conditions de simulation
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que les taux d’ionisation de la Figure I-19 et que nous avons commentées précédemment. On
voit ainsi que, juste avant la deuxiéme résonance, le nanoplasma contient autant d’ions Ar’*
que d’ions Ar®". Au moment de cette résonance, I'Ar’" se vide entiérement dans I’Ar®" car le
champ ¢électrique augmente fortement. Mais une fois cette résonance passée, les taux
d’ionisation collisionnelle chutent brutalement et I’ionisation par effet de champ n’est pas

suffisante pour peupler significativement 1’Ar’" : les populations ioniques n’évoluent plus.

4000

Ar'" AT a3

3000

2000 -

Nombre d'ions

1000 -~

-150

Temps (en fs)
Figure I-20 : Dynamique temporelle des populations ioniques obtenue par le code nanoplasma de Toulouse
(agrégat d'argon, N = 5 000 atomes, I = 10"° W/en’, © = 100 fs, 1= 800 nm).
Cet effet de "gel" des populations ioniques intervenant apres la seconde résonance est inhérent
au code nanoplasma et se retrouve quelque soit la taille des agrégats, 1’éclairement laser, la

durée d’impulsion et la nature des agrégats (argon ou xénon).

6°) Evolution de la température électronique

L’expansion du nanoplasma, les mécanismes d’ionisation et les processus collisionnels
induisent une variation de la température électronique du milieu pendant I’interaction. Il est
possible d’obtenir une équation d’évolution de cette température électronique en écrivant la
conservation de 1’énergie au sein du nanoplasma (les pertes d’énergie par émission radiative

ainsi que les recombinaisons sont négligées) :

+ +
dt R dt ¢ n, dt 3nekB dt 3nekB dt téq 3n k

e B J

dT 2dR, T,dn 2 au 2 airy T.-T 2 zEjdnj

e 1-C.42
o ! !
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+ le terme —%Z—RT traduit le refroidissement du plasma lors de I’expansion de
t e
l'agrégat ;
n
+ le terme — —"79 provient de la variation de densité électronique ;
n 4
dUu .
+ le terme + mhk permet de prendre en compte le chauffage des ¢électrons par
n
e B
absorption collisionnelle de photons (Bremsstrahlung Inverse) ;
d(T) : : : s
+ le terme + Fr permet de tenir compte de I’augmentation de 1’énergie de
n
e B

dérive moyenne des €lectrons produits par effet tunnel ;

+ le terme ——<—— traduit une baisse de 1’énergie des électrons lors des collisions
3
éq

¢lectrons — ions élastiques ; le temps d’équilibre est donné typiquement par la formule :

1
lyy=—" [1-C.43]
électronique
o) dn
+ enfin, le terme — Ik z Ei 7; rend compte de la perte d’énergie des €lectrons lors
n i
e B J

du processus d’ionisation collisionnelle.

Nous présentons sur la Figure I-21, les évolutions temporelles des températures
¢lectroniques obtenues a 1’aide du code nanoplasma de Toulouse pour plusieurs tailles
d’agrégats de xénon et a différents éclairements (/=10", 10" et 10" W/em?®). Afin de
comparer cette température électronique moyenne avec 1’énergie moyenne d’oscillation des
électrons dans le champ laser, nous avons également reporté sur cette figure I’évolution de U,,.
Les énergies ¢lectroniques moyennes associées au plasma et liées au chauffage par BI ne sont
donc pas treés supérieures a 1’énergie cinétique moyenne d’oscillation d’¢électrons libres dans
le champ laser. Ces températures électroniques peuvent méme étre inférieures a U, entre les
deux résonances car, dans le modéle nanoplasma, le champ électrique a I’intérieur de
I’agrégat est fortement écranté. L’introduction du BI ne permet donc pas aux électrons
d’acquérir beaucoup plus d’énergie que lorsque 1’on considére uniquement 1’oscillation des

¢lectrons libres dans un champ électrique identique au champ laser a l'extérieur de I'agrégat.
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Figure I-21 : Evolution de la température électronique moyenne du nanoplasma pour plusieurs tailles
d’agrégat de xénon a trois éclairements (10°, 10" et 10”7 W/em?) calculée par le code nanoplasma de
Toulouse incluant les collisions électrons — surface (t= 100 fs et A = 800 nmy).

7°) Influence de la taille et de I’éclairement laser sur la dynamique

Il est présenté sur la Figure I-22 (pour la taille des agrégats) et la Figure I-23 (pour

hal-00008123, version 1 - 22 Aug 2005

1'éclairement laser) I'évolution des grandeurs suivantes :

+ le rayon de l'agrégat (normalisé au rayon initial) ;

+ |'état de charge moyen des ions présents dans le nanoplasma ;

+ la température électronique moyenne au cours de l'interaction ;

+ le champ électrique a l'intérieur de I'agrégat ;

+ la densité électronique dans le nanoplasma.
Ces simulations ont été obtenues a l'aide du code nanoplasma de Toulouse incluant les
collisions électrons — surface pour une durée d'impulsion de 100 fs et une longueur d'onde de
800 nm (IR). L'éclairement laser a été fixé a 10'® W/em® (sur notre dispositif expérimental,
10" W/em? < I < 10" W/em?) pour les simulations en fonction de la taille et la taille des
agrégats a 6té fixée a 10 000 atomes (sur notre dispositif expérimental, 10° atomes < N < 10°

atomes) pour les simulations réalisées en fonction de 1'éclairement laser.
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7°-i) Influence de la taille des agrégats

Le principal effet de la taille des agrégats sur la dynamique de l'interaction est de
déplacer temporellement la seconde résonance de l'onde laser avec le nanoplasma dans
l'impulsion laser. Ainsi, a un éclairement de 10'® W/em® (7= 100 fs et =800 nm) et pour une
taille d'agrégat de 500 atomes, cette résonance se produit approximativement 140 fs avant le
maximum de I'éclairement laser tandis que pour une taille d'agrégat de 100 000 atomes celle
— ci se produit approximativement 200 fs aprés 1'éclairement maximum. Ce déplacement
temporel de la seconde résonance induit une modification du chauffage des électrons : en
particulier, lorsque la seconde résonance se produit au moment de I'éclairement créte, la
température électronique maximale est optimale (Iégérement supérieure a 1 kel pour une
taille de 10 000 atomes). Ce déplacement temporel de la seconde résonance dans 1'impulsion
laser avec la taille des agrégats est alors associé a une taille optimale dans le couplage entre le
rayonnement laser incident et les agrégats. D'une maniere simplifiée, un petit agrégat explose
trop rapidement lors du passage de l'impulsion laser tandis qu'un agrégat trop gros ne va pas,
au contraire, exploser suffisamment rapidement pour "voir" la seconde résonance pendant
I'impulsion laser (i.e. pour que n, = 3.n. pour la seconde fois).

Comme nous I'avons déja vu au paragraphe précédent (§1-C-1-d-6), il est important de
noter que la température électronique maximale au cours de l'interaction n'est pas tres
différente de 1'énergie pondéromotrice des électrons dans le champ laser (2 10'® W/em® et
A=800 nm, Up ~ 600 e}) et ce quelque soit la taille des agrégats. Enfin, 1'état de charge
moyen des ions aprés l'interaction semble saturer vers I'Ar®" pour une taille d'agrégat
supérieure a 50 000 atomes ; ceci correspond a ce que nous avons déja explicité dans le
paragraphe [-C-1-d-5 et qui dépend du "gel" des populations aprés la seconde résonance.
Ainsi, quelque soit la taille des agrégats et a un éclairement de 10'® W/em’, nous voyons que
le modele nanoplasma ne permet pas d'obtenir des états de charge beaucoup plus grands qu'un
modele atomique d'ionisation par effet de champ : le modéle nanoplasma prévoit, en effet, un
état de charge moyen compris typiquement entre I'Ar®" (pour 500 atomes) et I'Ar®" (dés
10 000 atomes) a 10'® W/em?, tout comme la formule ADK pour un atome isolé (cf. formule

[1-B.7]).

7°-i) Influence de l'éclairement laser

La modification de 1'éclairement influe a la fois sur la position temporelle de la
premiére résonance et sur celle de la seconde résonance. La premicre résonance se produisant

des la premicre ionisation des atomes de 1'agrégat, celle — ci a donc tendance a se produire
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plus tot dans l'impulsion laser lorsque I'éclairement laser augmente (pour une méme durée
d'impulsion). La tendance générale observée est que, plus 1'éclairement laser est important,
plus le temps entre les deux résonances diminue ; ce phénomene traduit une augmentation de
la dynamique d'ionisation lorsque I'éclairement laser augmente. Par ailleurs, I'état de charge
moyen des ions a l'issue de l'interaction n'est pas tres différent de celui obtenu dans un modele
d'ionisation par effet de champ :

+ 2 un éclairement maximum de 5x10" W/em®, 1'état de charge moyen donné par le
modele nanoplasma est de 1'ordre de 3,2 tandis que la formule ADK prévoit un état de
charge moyen compris entre 2 et 3 pour un atome isolé ;

+ 4 un éclairement maximum de 10" W/em?, 'état de charge moyen donné par le modéle
nanoplasma est de 1'ordre de 8 tandis que la formule ADK prévoit un état de charge
moyen compris entre 7 et 8 pour un atome isolé

Enfin, la température électronique est également du méme ordre de grandeur que 1'énergie
pondéromotrice des €lectrons dans le champ laser :

+ 2 un éclairement maximum de 5x10" W/em’, la température maximale est de l'ordre
de 15 eV tandis que Up = 30 eV a cet éclairement et pour A = 800 nm ;

4 2 un éclairement maximum de 10" W/em’, la température électronique maximale est

de I'ordre de 10 kel tandis que Up = 6 kel a cet éclairement et pour A = 800 nm.

hal-00008123, version 1 - 22 Aug 2005

- 48 -



hal-00008123, version 1 - 22 Aug 2005

Chapitre I : L'interaction laser intense — agrégats de gaz rare : Etat des connaissances

100
8 B
6 B
(=}
4 A
— 101 e}
o V 4
2 4
1 0 , : : : :
200 200  -100 0 100 200 300 400
Temps (en fs)
3
1000 -
g c 10"
o L
S 100 o
—
-2 o
(6] =
() -+
© 5
® E 1010 -
—
S 104 a
g :
~8 6
S
A 10° l l l . l
200  -100 0 100 200 300 400 -200  -100 0 100 200 300 400
Temps (en fs) Temps (en fs)
100 —
= ~
ZTUN N
N '\ N
NN
'\ N
500 atomes \ N\ Md
................ 1 000 atomes o \ \ N
c ! \ ~
—————— 5 000 atomes ~ 10 1 LA o
(0] -
——e— 10 000 atomes c i VT SR
— — —- 50000 atomes i M LN =3 ]
\ \ Ng .ng
——————— 100 000 atomes | i S
————— 500 000 atomes I \ \,
I \ N
1 T T — T T
200  -100 0 100 200 300 400

Temps (en fs)

Figure I-22 : Evolutions temporelles a) du rayon de l'agrégat, b) de 'état de charge moyen, c) de la
température électronique, d) du champ électrique a l'intérieur de l'agrégat et e) de la densité électronique en
fonction de la taille. Ces simulations ont été obtenues a l'aide du code nanoplasma de Toulouse (agrégat
d'argon, I = 10" W/em?, =100 fs, 1 = 800 nm).
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Figure I-23 : Evolutions temporelles a) du rayon de I'agrégat, b) de l'état de charge moyen, c), de la
température électronique, d) du champ électrique a l'intérieur de l'agrégat et e) de la densité électronique en
fonction de I’éclairement. Ces simulation ont été obtenues a l'aide du code nanoplasma de Toulouse (agrégat
d'argon, N = 10 000 atomes, =100 fs et A= 800 nm).
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C-2] Confrontation expériences — théories

Nous allons présenter dans ce paragraphe une revue des résultats expérimentaux les
plus significatifs concernant, dans un premier temps, la production d'électrons (§1-C-2-a) puis
'émission d'ions (§1-C-2-b) lors de l'interaction d'un laser intense avec des agrégats de gaz
rare. Dans chacun de ces paragraphes, nous discuterons ces travaux expérimentaux dans le
cadre du modele nanoplasma tel que nous venons de le présenter (§1-C-1) mais également a
partir de résultats obtenus a l'aide de modéles de dynamique moléculaire complémentaires a

I'approche théorique développée précédemment.

C-2-a) La spectroscopie d’électrons

La spectroscopie d'¢lectrons est une méthode expérimentale qui apporte des
informations importantes sur les mécanismes d'ionisation intervenant lors de l'interaction
ainsi que sur la dynamique de chauffage des électrons a partir de 1'é¢tude de leur taux
d'émission, de leur énergie cinétique et de leur distribution angulaire. Nous allons exposer
successivement les distributions énergétiques et angulaires des électrons puis nous verrons

1'évolution du taux d'électrons avec la durée d'impulsion.

1°) Distribution énergétique des électrons
1°-i) Confrontation des différents travaux expérimentaux

Ditmire et al. [Shao et al., 1996] ont mesuré, pour la premicre fois, la distribution
énergétique des ¢électrons (cf. Figure 1-24) issus de l'irradiation d'agrégats de xénon (N~2 500

atomes) par une impulsion laser d'éclairement de 10'® W/em? (1 =780 nm, 7= 150 f3).

5

ol Figure I-24 : Distribution en énergie des électrons
: obtenue lors de Uirradiation d’agrégats de xénon

. : N (N ~ 2500 at./agrégat) par une impulsion laser
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de polarisation du laser [Shao et al., 1996].

Ce spectre en énergie présente clairement deux contributions distinctes :
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* une distribution large, d'énergie comprise entre 0,1 kel et 2 keV, correspondant a des
¢lectrons qualifiés par les auteurs de "froids" (contribution basse énergie) ;

+ et un pic étroit centré sur une énergie de 2.4 kel correspondant a des électrons
qualifiés a contrario de "chauds" (contribution haute énergie).

Selon les auteurs, cette contribution haute énergie est spécifique des agrégats car le signal
Rayleigh diffusé, caractéristique de la condensation des atomes, est corrélé avec l'intensité de

ce pic d’¢électrons énergétiques (cf- Figure I-25).

(a)

Scattered Signal
(arb. units)

Figure I-25 : a) Signal Rayleigh diffusé en

i (b) fonction de la pression amont de Xe

b) Taux d'électrons énergétiques en fonction

de la pression amont pour un éclairement de
10" W/em? [Shao et al., 1996].

O = N W & O O =NW&sEO0n
1

Hot Electron
Yield (arb. units)

T T — T — T
01 1 10

Gas Jet Backing Pressure (bar)

D'une fagon plus générale, la présence d'électrons énergétiques (Ke > 1 kel) est la
signature d'un effet agrégat car des études expérimentales précédentes réalisées dans le cadre
de l'interaction laser — atome ont montré qu'a un tel éclairement la majorité des électrons ont
une ¢énergie inférieure a 100 eV. Les énergies ¢électroniques obtenues avec des agrégats se
rapprochent des températures ¢électroniques mesurées lors de l'interaction d'un laser de
puissance avec des cibles solides renforcant ainsi 1'idée que les agrégats ont un comportement
proche d'une cible solide sous champ laser intense.

Des travaux expérimentaux tres récents (2003) obtenus par Springate et al. ainsi que
par Mathur ef al. sont venus nuancer ces résultats de Ditmire ef al. & propos, notamment, de la
présence du pic d'électrons énergétiques. En effet, leurs résultats montrent qu'il n'est pas
possible, dans leurs conditions expérimentales, de séparer, dans la distribution énergétique des

¢lectrons, une contribution basse énergie et large et une contribution haute énergie et

piquée (cf. Figure 1-26).
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o ) 120+ b) Expérience de Mathur et al.
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Figure 1-26 : Spectres expérimentaux d'électrons issus d'agrégats de xénon : a) Expérience de Springate et al.
[Springate et al., 2003] et b) Expérience de Mathur et al. [Kumarappan, Krishnamurthy & Mathur, 2003] (les
différentes conditions expérimentales sont indiquées sur la figure).

Plusieurs raisons peuvent étre invoquées pour expliquer ces dissemblances :

+ en premier lieu, la densit¢ d'agrégats dans la zone d'interaction peut affecter les
mesures expérimentales. En effet, dans le cas ou la densité d'agrégats est trop importante, des
effets de charge d'espace altérent les mesures d'énergie voire méme empéchent I'éjection de
certains €lectrons. Cependant, ceci devrait se traduire par une augmentation de la contribution
"haute énergie" par rapport a la contribution "basse énergie" et non par la disparition de ce pic
d'électrons énergétiques. De plus, les trois travaux expérimentaux présentés ci — dessus ont,
semble — t — il, travaillé dans des conditions de densité d'agrégats similaires.

+ par contre, les tailles d'agrégats sont tres différentes entre les expériences de Ditmire et
al. d'une part (2 500 atomes) et celles de Springate et al. et Mathur et al. d'autre part
(respectivement : 2,4x10° atomes et de 2,5%10% & 1,5%10° atomes). Il peut donc étre envisagé
que la proportion de ce pic d'électrons, jamais observé dans cette gamme de taille, par rapport
a la distribution basse énergie, et s'étalant jusqu'a plusieurs keV’, soit différente en fonction de
la taille des agrégats.

+ en dehors de problémes expérimentaux spécifiques (comme la présence d'un piédestal
sous l'impulsion ou bien d'un "chirp" résiduel), il existe un désaccord dans l'interprétation des
traces de temps de vol permettant de reconstruire le spectre en €énergie entre Ditmire et
Springate — Mathur. Selon ces derniers, ce que Ditmire a interprété comme un pic d'électrons
de 2,4 keV ne pourrait étre, selon eux, que des photons et / ou des électrons beaucoup plus

énergétiques (K. > 100 kel).
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1°-ii) Confrontation avec le modéle nanoplasma

Les deux distributions énergétiques observées par Ditmire et al. trouvent néanmoins
une justification théorique dans le cadre du modé¢le nanoplasma. Ces simulations permettent
de déterminer l'origine de chacune des distributions en séparant la contribution des électrons
quittant l'agrégat avant et aprés la deuxieme résonance. Pour commencer, la distribution
large et "basse énergie" est attribuée au faible chauffage des électrons présents a proximité de
la surface de l'agrégat et qui quittent le nanoplasma bien avant la deuxiéme résonance. Une
fois que cette résonance se produit, les électrons encore présents au sein du nanoplasma sont
fortement chauffés. Ces électrons énergétiques vont ensuite pouvoir quitter 1'agrégat si leur
énergie cinétique est suffisante pour franchir une barriére de surface rendue de plus en plus
importante par le départ des premiers électrons : ceux — ci participent alors a la formation du
pic d'¢électrons a haute énergie observé uniquement par Ditmire.

Comme l'illustre la Figure I-27-a, le spectre d'électrons simulé a l'aide du code
nanoplasma de Toulouse dans des conditions identiques aux expériences de Ditmire ef al. est
en bon accord avec la distribution énergétique expérimentale présentée précédemment (cf.
Figure 1I-24). En particulier, le pic d'¢lectrons dans le spectre simulé est a la méme énergie
que sur le spectre expérimental (2,4 kel) tout comme le maximum de la distribution "basse
énergie" (~ 1 kel). Il est a noter qu'en présence uniquement des collisions ¢électrons — ions (cf.
Figure [-27-b), l'allure générale du spectre simul¢ a l'aide de ce code est notablement
différente tant en ce qui concerne l'intensité relative des différentes contributions que la

position en énergie du pic d'électrons énergétiques.

a) collisions électrons - ions + électrons - surface b) collisions électrons - ions uniquement
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Figure I-27 : Simulations des spectres en énergie des électrons obtenues a l'aide du code nanoplasma de
Toulouse dans les mémes conditions expérimentales que la Figure 1-24. 1l est présenté le cas (a) avec des
collisions électrons — ions et électrons — surface et (b) avec des collisions électrons — ions uniquement.
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Enfin, en comparant les spectres de la Figure I-27-a et de la Figure I-28, nous remarquons
que le spectre théorique publié par Ditmire et al. a l