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Introduction

L'invention en 1960 du laser [2] (i.e. light ampli�cation by stimulated emission of radia-
tion), a �et�e une v�eritable r�evolution aussi bien scienti�que qu'industrielle. En peu de temps,
cet instrument s'est rendu indispensable dans des domaines aussi vari�es que la m�edecine, les
communications ou encore la chimie mol�eculaire. Le laser a tout simplement aid�e l'Homme, �a
�etendre ses connaissances, et dans de nombreuses taches pratiques tel que la d�ecoupe du bois
et d'autres...

Le principe d'un laser consiste �a cr�eer et ampli�er un faisceau de lumi�ere coh�erente. Pour
g�en�erer un tel type de lumi�ere, il faut trouver un syst�eme quantique dont la m�ecanique interne
soit adapt�e. Il est n�ecessaire ensuite de cr�eer un environnement o�u ils interviennent tous, en
donnant toute leur �energie, au même moment et dans la même direction, par �emission stimul�ee
(sous forme de lumi�ere). Le premier laser a fonctionn�e en 1960, et de constantes am�eliorations
lui ont �et�e apport�ees depuis. L'une d'entre elles, qui semble �evidente aujourd'hui, provient
du positionnement de deux miroirs �a chaque extr�emit�es de la cavit�e. La lumi�ere passe ainsi
plusieurs fois dans la cavit�e, et les faisceaux allant dans une autre direction ne sont pas
ampli��es.

En 1988, au Lincoln Laboratory, des premi�eres exp�eriences sont r�ealis�ees avec comme mi-
lieu ampli�cateur le Titane Saphir. Les r�esultats prometteurs ont incit�e plusieurs fabricants
�a se lancer dans la production de ces cristaux. Entre 1989 et 1992, un programme Europ�een
sur les châ�nes d'ampli�cation se d�eveloppe. La premi�ere phase de ce programme consistait
�a accrô�tre l'ampli�cation d�ej�a r�ealis�ee �a l'aide de colorants. La deuxi�eme phase tendait �a
d�evelopper une châ�ne laser femtoseconde (c'est �a dire un millioni�eme de milliardi�eme de
seconde) dans les mat�eriaux solides �a large bande spectrale. Ainsi, en 1990, le premier oscil-
lateur �a Titane Saphir reposant sur la technique d'auto-blocage de modes voit le jour. Tr�es
vite, ce type d'oscillateur apparâ�t dans un grand nombre de laboratoires, ce qui est ampli��e
par leur commercialisation. D�es 1991, les châ�nes d'ampli�cation constitu�ees de barreau de
Titane Saphir sont elles aussi d�evelopp�ees. Un ph�enom�ene nouveau apparâ�t, o�u les indus-
triels et les laboratoires sont en concurrence directe au niveau des performances impliquant
un d�eveloppement rapide des lasers femtosecondes.

Dans une premi�ere partie, nous allons tout d'abord expliquer la constitution d'une châ�ne
laser femtoseconde et son fonctionnement. Di��erentes techniques de caract�erisation de l'impul-
sion sont ensuite d�ecrites. Une phase de caract�erisation est en e�et essentielle pour d�eterminer
le bon alignement de la châ�ne. De plus, les caract�eristiques de l'impulsion sont n�ecessaires
pour analyser les ph�enom�enes engendr�es dans un milieu par une telle impulsion. La derni�ere
partie est, elle, consacr�ee �a la description de quelques applications tr�es diverses des lasers
femtosecondes.
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Chapitre 1

Principe d'une châ�ne laser

femtoseconde ampli��ee.

Tous les �el�ements d'une châ�ne femtoseconde sont sch�ematis�es sur la �gure 1.1. Cette �-
gure sch�ematise l'�evolution de la dur�ee temporelle de notre impulsion ainsi que l'�evolution de
la puissance de celle-ci. Ainsi, mis �a part les faisceaux de pompes, quatre types d'�el�ements
ressortent : l'oscillateur, l'�etireur, les ampli�cateurs et le compresseur. L'oscillateur cr�ee l'im-
pulsion qui avant et apr�es avoir �et�e ampli��ee n�ecessite d'être respectivement �etir�ee et com-
press�ee. Ce r�earrangement de la dur�ee temporelle de l'impulsion qu'op�erent l'�etireur et le
compresseur, permet respectivement d'avoir une ampli�cation correcte et une impulsion avec
une puissance crête maximale en sortie de châ�ne.

Oscillateur

Source laser
de pompe

Source laser de pompe pour crée une
inversion de population dans les

milieux amplificateur.

Impulsions
femtoseconde de

faible énergie

Impulsions
picosecondede
faible énergie

Impulsions
picosecondede
haute énergie

Impulsions
femtosecondede

haute énergie

Etireur Amplificateurs Compresseur

Fig. 1.1 { Sch�ema du principe laser.

Nous allons d�ecrire tour �a tour dans ce chapitre, chacun des �el�ements constitutifs de notre
châ�ne femtoseconde [3], en commen�cant par l'oscillateur.

1.1 L'oscillateur.

1.1.1 Principe g�en�eral d'un laser.

De mani�ere sch�ematique, un laser peut être vu comme :

{ un milieu ampli�cateur de gain G, de largeur spectrale �!
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{ une source d'�energie ext�erieure (�electrique, optique, chimique...) qui cr�ee une inversion
de population dans le milieu ampli�cateur

{ et en�n un r�esonateur optique de longueur L, constitu�e dans sa forme la plus simpli��ee,
de deux miroirs de haut coeÆcient de r�e
exion plac�es face �a face.

Apr�es plusieurs passages dans la cavit�e r�esonnante, il se cr�ee une onde coh�erente de la même
fa�con que dans un interferom�etre de Fabry P�erot. La �gure 1.2 pr�esente l'intensit�e spectrale
du laser. Le pro�l de la raie atomique est convolu�e par la courbe de transmission de la cavit�e
r�esonnante de longueur L. Les modes e�ectivement transmis sont ceux dont l'intensit�e est
sup�erieure aux pertes de la cavit�e. Ainsi, dans son mode de fonctionnement classique, un
laser est constitu�e de plusieurs modes de fr�equences �q =

qc
2L o�u q est un entier.

����������������	�
��


∆ν=c/2L

�����	
��

��

�����

�

ν

Fig. 1.2 { S�election par la courbe de gain des modes existant dans la cavit�e de l'oscillateur.

Pour obtenir des impulsions laser tr�es br�eves, le principe de base consiste �a synchroniser la
phase des di��erents modes. Si L est la longueur du r�esonateur, le champ �electrique total E(t)
est une superposition de modes d'amplitude An et de phases �n. Les propri�et�es temporelles
du champ total sont alors d�etermin�ees par la statistique de la distribution des phases. Une
situation d�efavorable correspond �a une distribution al�eatoire de ces phases. Par contre, si
l'on synchronise les phases (blocage de modes), le champ E(t) correspond �a une impulsion
d'autant plus br�eve que le milieu ampli�cateur poss�ede une large bande �
. En e�et, plus le
nombre N de modes qui interf�erent est grand, plus la dur�ee � de l'impulsion est courte comme
le montre l'�equation ci-dessous:

�� =
4�L

Nc
. En pratique, le nombre de modes est tr�es variable selon les milieux : de 1 pour un laser
He-Ne �a 104 pour un cristal Ti:Sa.
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Fig. 1.3 { Comparaison de l'intensit�e du faisceau pour N modes en phase al�eatoire et N modes
bloqu�es.
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La �gure 1.3 nous montres quelle est la di��erences entre N modes bloqu�es et N modes avec
une phase al�eatoire, et l'importance de ce trouv�e dans la con�guration modes bloqu�es. Nous
allons maintenant voir comment obtenir un tel blocage de modes.

1.1.2 Du blocage de modes aux lasers femtosecondes.

Di��erents m�ecanismes de blocage de modes sont utilis�es en pratique. On distingue le
blocage actif, obtenu par exemple en utilisant un dispositif acousto-optique et le blocage
passif, lorsque l'on utilise un absorbant saturable dans la cavit�e. Je vais d�evelopper un peu plus
particuli�erement l'auto-blocage de mode, troisi�eme technique au d�epart nomm�ee "magic mode
locking" en raison de son caract�ere, au d�epart, inexplicable. L'auto-blocage de mode r�esulte
de la propagation non lin�eaire de l'impulsion dans la cavit�e laser et plus particuli�erement dans
le milieu ampli�cateur. Lorsque l'intensit�e de l'impulsion est suÆsamment grande, l'indice du
milieu ne peut plus être consid�ere comme constant, mais au contraire il d�epend lin�eairement
de l'intensit�e de l'impulsion selon l'�equation suivante :

n = n0 + n2I (1.1)

o�u n0 et n2 sont respectivement les indices lin�eaire et non lin�eaire. C'est l'e�et Kerr. Si
l'impulsion incidente pr�esente un pro�l spatial non uniforme (une gaussienne par exemple),
il s'en suivra un gradient d'indice dans le milieu qui permet d'assimiler celui-ci �a une lentille
convergente. L'impulsion se focalise. On parle alors d'autofocalisation.

�����������
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Fig. 1.4 { Le faisceau de forte intensit�e est bien plus focalis�e par e�et Kerr que l'autre qui
est moins intense.

L'autofocalisation est un ph�enom�ene dont l'importance d�epend de l'intensit�e. Ainsi, comme
le montre la �gure 1.4, les fortes intensit�es (impulsion courte) vont être beaucoup plus fo-
calis�es que les faibles intensit�es (impulsion longue) pour lesquelles le ph�enom�ene est même
n�egligeable. Or, ces fortes intensit�es, dont l'extension spatiale vient justement d'être r�eduite,
sont proportionnellement moins a�ect�ees par les pertes de la cavit�e. Celles-ci sont donc favo-
ris�ees par rapport aux faibles intensit�es. De plus, en rajoutant une fente dans la cavit�e laser,
on peut encore augmenter les pertes subies par les faibles intensit�es qui constitue la partie
continue de l'impulsion par rapport aux fortes intensit�es qui sont favoris�ees et repr�esente la
partie impulsionnelle du faisceau laser .

L'e�et Kerr 1.1 qui accompagne la propagation de l'impulsion dans une cavit�e se mani-
feste spatialement mais aussi temporellement. L'indice, dans les zones de faible �eclairement
(pieds de l'impulsion) est di��erent de celui vu par l'impulsion de fort �eclairement (�a son som-
met). Ainsi, l'indice ressenti par l'impulsion �evolue lors de son passage. Ceci correspond �a un
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couplage entre l'onde porteuse (espace des fr�equences) et l'enveloppe du champ (espace des
temps) qui se traduit par la g�en�eration de fr�equences sur le front montant et descendant de
l'impulsion, comme nous pouvons le voir dans les �equations suivantes :

� = !0t�
!0t

c
(n0 � n2I)�! = !0n2

dI

dt
L (1.2)

Ce ph�enom�ene traduit math�ematiquement par les �equations 1.2, conduit �a �elargir le spectre
des impulsions bien au del�a du spectre naturellement �emis en mode continu, s'appelle auto-
modulation de phase et est repr�esent�e sur la �gure 1.5.

E(t)

Front
avant

Front
arrière

Fig. 1.5 { Sch�ema pr�esentant la g�en�eration de nouvelles fr�equences par l'automodulation de
phase.

Ce ph�enom�ene �elargit spectralement notre impulsion, c'est �a dire qu'il diminue la dur�ee tem-
porelle de celle-ci. En sortie de l'oscillateur, les impulsions sont donc femtosecondes, mais leur
intensit�e n'est pas suÆsante, d'o�u la n�ecessit�e de pr�evoir une châ�ne d'ampli�cation.

1.2 L'ampli�cateur.

L'objectif d'un ampli�cateur est contenu dans son nom. Deux voies di��erentes sont envi-
sag�ees pour la r�ealisation des ampli�cateurs :

{ la technique d'ampli�cateur r�eg�en�eratif utilise des �el�ements actifs (cellule de Pockels)
bas�es sur le principe de multiplexage temporel;

{ quant aux ampli�cateurs multipassages, ils utilisent le principe du multiplexage angu-
laire d�ej�a employ�e dans les ampli�cateurs �a colorants.

La �gure 1.6 a) sch�ematise un ampli�cateur r�eg�en�eratif. Son principe est bas�e sur le
pi�egeage d'une impulsion dans une cavit�e laser. L'impulsion est pi�eg�ee apr�es un certain d�elai
�1 correspondant �a l'inversion de la population maximale du milieu ampli�cateur. Une fois
pi�eg�ee, elle est maintenue dans le r�esonateur jusqu'�a ce que son ampli�cation soit maximale.
Au moyen d'un cellule de Pockels on r�egle le temlps correspondant �a l'�ejection de l'impulsion
hors du r�esonateur (d�elai �2). Et suivant la valeur de cette derni�ere, l'appareil induit ou
non une modi�cation de la polarisation du faisceau. Ainsi, l'ensemble form�e d'une cellule de
Pockels et d'un polariseur (placer �a l'angle de Browster), joue le rôle d'interrupteur optique,
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permettant de pi�eger ou d'�ejecter l'impulsion de la cavit�e r�eg�en�erative. Quand la haute tension
n'est pas branch�ee (HToff ) la cellule de Pockels est �equivalente �a une lame quart-d'onde et
l'impulsion est pi�eg�ee; quand elle est sous tension (HTon), elle se comporte comme une lame
demi-onde et elle est �eject�ee. Certaines cellules de Pockels ne fonctionnent pas de la même
fa�con mais le principe de l'interrupteur optique reste le même.

a)

b)

�����

���� λ/4

0=λ

����	
��� �
�����	�
��� ����	
���

��
��
��
��


�
��

��
��

�
��

��
��

Fig. 1.6 { Le sch�ema a) repr�esente l'ampli�cateur r�eg�en�eratif muni d'un cristal Ti:Sa. Le
sch�ema b) montre lui que la haute tension appliqu�ee �a la cellule de Pockels change les pro-
pri�et�es de la lame (onde ou quart d'onde). De ce fait l'impulsion est soit pi�eg�ee dans la cavit�e
soit �eject�ee.

L'alignement d'un tel �el�ement est plus simple que celui de l'ampli�cateur multipassages. Mais
inversement, la cavit�e r�eg�en�erative n�ecessite des optimisations fr�equentes a�n d'optimiser ses
performances, alors que l'ampli�cateur multipassages (ampli�cateur papillon) que nous allons
d�ecrire par la suite, est stable pendant plusieurs mois.

L'ampli�cateur multipassages, comme son nom l'indique, �a comme principe de faire pas-
ser plusieurs fois le faisceau dans le cristal ampli�cateur. Ces ampli�cations successives se
font en un même point du cristal Ti:Sa. Les di��erents chemins optiques entre chaque am-
pli�cations sont s�epar�ees g�eom�etriquement comme nous le montre le sch�ema 1.7. Ainsi, de
part la diÆcult�e croissante de focaliser �a chaque fois le faisceau en un seul point du cristal,
le nombre d'ampli�cations est limit�e. De ce fait, même si le syst�eme optique est plus stable,
il n�ecessite un r�eglage �n. Dans le but de garder un fort gain, cette technique simple et peu
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ch�ere, fonctionne pr�es du seuil de dommage du cristal.

Fig. 1.7 { Sch�ema de l'ampli�cateur multipassage.

Les ampli�cateurs pr�esent�es ici (r�eg�en�eratifs et multipassages) peuvent être utilis�es pour
n'importe quel type d'impulsion et de milieu ampli�cateur. Ainsi, ils ne sont pas sp�eci�ques
des impulsions ultra-courtes. Toutefois, lorsque des impulsions femtosecondes doivent être
ampli��ees, des probl�emes nouveaux surviennent.

Tout d'abord, la largeur de bande de l'ampli�cateur doit être assez large pour ampli�er
tout le spectre de l'impulsion. Ceci am�ene l'impulsion �a voir le milieu ampli�cateur comme
un �ltre spectral. Ainsi, apr�es chaque passage, les longueurs d'onde correspondant au pic du
gain sont plus ampli��ees que celles situ�ees sur les bords de la courbe de gain. Celui-ci r�eduit
donc les ailes du spectre de l'impulsion, tout en in
uant peu sur sa partie centrale. D'autres
�el�ements in
uent sur le spectre, les miroirs en g�en�eral peuvent être les pr�ecurseur de cet
e�et. A�n de limiter le probl�eme, on traite leur surface a�n d'avoir une r�e
exion totale sur
une bande spectrale sup�erieure �a 200 nm. Quant aux polariseurs, ils existent sur des bandes
spectrales sup�erieur �a 100 nm, mais les cellules de Pockels, auxquelles sont appliqu�ees une
tension V�=4 proportionnelle �a la longueur d'onde, constitue un �ltre spectral incontournable.
Toutefois dans ce cas, la r�eduction est encore acceptable pour des spectres de 50 nm autour
de 800 nm, puisqu'elle est de 5/100 pour 15 passages.

Un second probl�eme provient des intensit�es de ces impulsions ultra-courtes. En e�et, elles
peuvent d�epasser le seuil de dommage des mat�eriaux ampli�cateurs. Pour le r�esoudre, il faut
�etendre temporellement le faisceau �a l'aide d'un �etireur. Apr�es l'ampli�cation, l'op�eration
inverse sera r�ealis�e �a l'aide d'un compresseur. Celui-ci est aussi utilis�e pour compenser une
partie des dispersions r�esiduelles introduites par les travers�ees successives, des cristaux am-
pli�cateurs Ti:Sa.

Nous allons maintenant nous int�eresser aux deux �el�ements de la châ�ne laser qui �etire et
compresse notre impulsion.
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1.3 L'�etireur et le compresseur.

Ces deux �el�ements jouent tous deux sur la dur�ee temporelle de l'impulsion. Ils reposent
sur le même principe : la dispersion. Tous les milieux dispersent l'impulsion, c'est �a dire que
les vitesses d�ependent des longueurs d'onde v = c=n(�), o�u c est la c�el�erit�e de l'air et n(�)
est l'indice du milieu. Un milieu d'indice n peut donc être utilis�e dans un laser. Ainsi, en fai-
sant passer une impulsion de dur�ee 100 fs dans une cuve longue de 50 cm d'alcool �ethylique,
celle-ci s'�elargit jusqu'�a 400 fs. Les composantes en fr�equence ne sont plus synchrones apr�es
la travers�ee du milieu, elles sont distribu�ees dans le temps �a l'int�erieur de l'enveloppe tempo-
relle, les plus grands � vers l'avant et les plus courtes � �a l'arri�ere. Nous n'optons pas pour
l'utilisation de la dispersion de la lumi�ere dans un milieu. En e�et, cette dispersion est moins
importante que celle engendr�ee par une prisme et encore plus faible que celle due au r�eseau.
Dans notre cas nous utilisons ce dernier, de sorte que la lumi�ere polaris�ee incidente voit les
pas de celui-ci. Toutefois, si un r�eseau ou un prisme les longueurs d'onde sont s�epar�ees, elles
divergent �egalement les unes des autres. Pour compenser cet e�et, on utilise en fait deux
r�eseaux image l'un de l'autre par un miroir. Une autre con�guration ne n�ecessitant qu'un seul
r�eseau peut �egalement être envisag�ee. Elle met en jeu un miroir (moins coûteux qu'un r�eseau)
cr�eant une image virtuelle du premier r�eseau �a l'endroit ou devrait se situer le deuxi�eme. Avec
ce syst�eme, on peut obtenir en sortie une succession de longueurs d'onde qui se suivent dans
le temps avec la même direction spatiale.

L'�etireur et le compresseur produisant des e�ets oppos�es sur la dur�ee de l'impulsion, leur
montage respectif est inverse l'un de l'autre.

Fig. 1.8 { Principe d'un �etireur, form�e de deux r�eseaux (image l'un de l'autre dans un miroir).

Le principe de l'�etireur utilisant deux r�eseaux est repr�esent�e sur la �gure 1.8. Nous remarquons
qu'apr�es deux r�e
exions sur les r�eseaux, les deux longueurs d'onde sont s�epar�ees temporelle-
ment et spatialement. Le miroir les renvoie pour une troisi�eme et quatri�eme r�e
exion sur les
r�eseaux, engendrant en sortie une s�eparation uniquement temporelle des longueurs d'onde. Le
compresseur compense l'e�et de l'�etireur et sert aussi �a compenser les dispersions temporelles
que rencontre l'impulsion lors de son ampli�cation. Pour cela un di�edre mobile est n�ecessaire,
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et via sa translation, une compression optimale peut être atteinte en sortie de châ�ne.

Fig. 1.9 { Principe g�en�eral d'un compresseur. Le di�edre se translate parall�element au faisceau.

1.4 Les d�efauts.

Les d�efauts intervenant sur l'impulsion sont aussi bien spatiaux que temporels. Ils sont du
même type, mais se trouvent dans deux espaces di��erents. Nous allons regarder les d�efauts
temporels de notre impulsion en sachant que les analogues existent pour les d�efauts spaciaux.
Il est tout d'abord important de consid�erer la châ�ne comme un ensemble form�e d'un �etireur,
d'un ampli�cateur et d'un compresseur. Chacun de ces appareils apportent des d�efauts �a
l'impulsion sous la forme d'un d�ephasage. Si la châ�ne est parfaitement align�ee, la somme des
d�ephasages apport�es par chacun de ces �el�ements est nulle :

�tot(!) = ��etireur(!) + �ampli(!) + �compresseur(!) = 0 (1.3)

Dans l'�equation 1.3, le d�ephasage apport�e par le compresseur et par l'�etireur est essentiel-
lement dû aux r�eseaux, alors que dans les ampli�cateurs, l'indice des cristaux n(!) est la
principale cause de ce d�ephasage. Dans la suite, seuls quelques types de d�efauts attireront
notre attention.

Dans un compresseur ou un �etireur classique, form�e de deux r�eseaux (images l'un de
l'autre dans un miroir), le pas entre les traits, le parall�elisme entre les deux r�eseaux, ainsi que
la distance L entre ceux-ci, in
uencent la dispersion occasionn�ee. Si le pas d'un r�eseau ne peut
être r�egl�e, le parall�elisme et L permettent l'obtention d'une compression optimale �a la sortie
de la châ�ne. Le plus souvent, le parall�elisme se r�egle une fois pour toute et seule L sert �a
obtenir un �tot(!) = 0. Si les r�eseaux ne sont pas parfaitement parall�eles, nous obtenons une
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onde inhomog�ene, c'est �a dire que la phase et l'amplitude de cette onde ne se propagent pas
parall�element, ce qui est visible sur la �gure ??. Cette inhomog�en�eit�e utile dans l'�elaboration
des lasers X, n'est pas souhait�ee dans notre cas.

D'autres facteurs dus aux imperfections des lentilles ou �a d'autres �el�ements optiques ont
une in
uence sur l'aspect spatial et spectral de l'impulsion. Ces imperfections se manifestent
par des d�ephasages d'ordre sup�erieur �a 1. Nous allons donc tout d'abord nous int�eresser au
cas parfait (i.e. �tot(!) = 0), o�u une correspondance directe entre les temps et les pulsations
du train d'onde existe, c'est �a dire que les pulsations sont r�eparties de fa�con homog�ene dans
l'impulsion,comme nous le montre la �gure 1.10.

ω
ω1

ω 2

t1

t2

t

∆�

Fig. 1.10 { Ce sch�ema nous montre la r�epartition des pulsations dans une impulsion. Il pr�ecise
que dans un cas optimal une correspondance existe entre le temps et la pulsation contenue
dans l'impulsion.

Les d�ephasages avec di��erents ordres sont possibles. Au premier ordre, i.e. �1, notre impulsion
ne fait qu'être retard�ee. Mais, pour les ordres de d�ephasage sup�erieur, la forme de l'impulsion
est modi��ee par les ordres pairs, alors que les ordres impairs rajoutent des pr�e-pulses �a notre
impulsion et jouent donc sur le contraste, comme nous pouvons le voir sur la �gure 1.11a)
et 1.11b). Le contraste se d�e�nit par la di��erence entre le maximum de l'impulsion et celui
des pr�e-pulses, c'est �a dire qu'il d�e�nit l'importance de ces pr�e-pulses par rapport �a notre
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impulsion principale.

Φ2

�
�
�
�
�
�
	
�
�

a) b)

Fig. 1.11 { Repr�esentation des d�efauts occasionn�es par un d�ephasage d'ordre deux et trois
correspondant respectivement �a un �elargissement de l'impulsion a) et �a l'apparition de pr�e-
pulse b).

Les pr�e-pulses sont gênants, car ils produisent un e�et non souhait�e avant que la vrai impul-
sion agisse. Ainsi, dans certains cas, des plasmas sont cr�e�es par ces pr�e-pulses et le reste de
l'impulsion est di�ract�ee sur ce plasma.

Une autre image des d�efauts rencontr�es provenant d'un m�elange des d�efauts spatial et
spectral de l'impulsion est explicit�ee sur la �gure 1.12. Sur la �gure 1.12 a), nous pouvons
voir la section de notre faisceau laser dans lequel nous prenons trois points o�u la lumi�ere est
analys�ee; toutes les longueurs d'onde contenues dans l'impulsions sont d�etect�ees dans chacun
de ces points de mesures. Contrairement �a ce r�esultat, la �gure 1.12 b) sch�ematise trois points
de mesure contenant des longueurs d'onde di��erentes. Ceci est dû aux d�efauts spatiaux et
temporels, que l'impulsion acquiert lors de son passage dans la châ�ne.

�� ��

λ1 λ2 λ3λ1 λ2 λ3

Fig. 1.12 { M�elange des d�efauts spatiaux et temporels d�etectable dans la section du faisceau
b), avec une comparaison au cas id�eal a).

Ce paragraphe, nous donne une id�ee sur les probl�emes rencontr�es et sur la pr�ecision des
r�eglages �a e�ectuer sur un laser pour le mettre en route chaque jour, et obtenir un faisceau
propre servant �a r�ealiser les exp�eriences pr�evues.
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1.4.1 La châ�ne femtoseconde du LASIM et ses performances.

Le sch�ema de principe de la châ�ne femtoseconde du LASIM repr�esent�e par la �gure
1.13 montre l'e�et r�eel qu'ont les di��erents �el�ements de la châ�nes laser. Grâce aux chi�res
qui sont marqu�e sur ce graphique nous pouvons voir toute l'importance de l'�etireur et du
compresseur qui agisse sur la dur�ee temporelle de l'impulsion d'un facteur multiplicatif 10�5.
Et les ampli�cateurs r�eg�en�eratif et multipassages permettent d'atteindre une puissance de
60 GW (environ 8 mJ par impulsion) en sortie de châ�ne alors qu'en entr�ee de celle-ci nous
avions seulement 150 mW.

Oscillateur TiSa
impulsion 100 fs

f=100MHz
P=150mW

Pompe YAG continu

Etireur

Compresseur

100 MHz
100 ps

Amplificateur régénératif
cavité TiSa avec cellule

de Pockels

Amplificateur multipassages
à cristal TiSa

20 Hz  100 ps

20 Hz
100 ps

100 fs, f = 20Hz
P = 60Gw

Pom
pe Y

A
G

 Pulsé

Fig. 1.13 { Sch�ema de fonctionnement de la châ�ne femtoseconde du LASIM ainsi que ces
caract�eristiques.

On peut n�eanmoins noter un paradoxe de taille dans le fait que ces lasers ne d�elivre pas
beaucoup plus de puissance moyenne que les lasers HeNe continu (P = 10 mW). Mais en
revanche, de par l'extrême bri�evet�e temporelle de l'impulsion, celle-ci acquiert une puissance
crête de l'ordre du terawatt (puissance mille fois sup�erieure �a celle d�elivr�ee par celle d'un
centrale nucl�eaire).
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Chapitre 2

Instruments de caract�erisation de

l'impulsion.

2.1 De la puissance �a l'�energie.

2.1.1 La puissance.

Pour des syst�emes lasers �a modes bloqu�es fonctionnant �a haut taux de r�ep�etition, la mesure
de la puissance moyenne est le seul moyen d'avoir l'amplitude de l'impulsion, en connaissant
toutefois le pro�l temporel du train d'impulsion, i.e. sa dur�ee, la r�ep�etition et la stabilit�e
du faisceau �a la sortie du laser. Le d�etecteur photo-thermo-�electrique que nous utilisons en
sortie de châ�ne pour connâ�tre la puissance, int�egre le signal dans le temps, ainsi, le signal
�electrique produit re
�ete l'�equilibre atteint par le mat�eriel lorsqu'il est illumin�e quasiment en
permanence par le laser. Dû au fait que notre d�etecteur est thermique, le temps n�ecessaire
pour faire une mesure est important.

Ce type de d�etecteur peut être remplac�e par une photodiode ayant une large bande spec-
trale de d�etection et une r�eponse de l'ordre de la nanoseconde. Un tel d�etecteur accrô�t la
rapidit�e de r�eglage d'une châ�ne laser, mais sa sensibilit�e aux longueurs d'onde ainsi que son
bas seuil de dommage, font que son utilisation se peut se faire que sur des fuites du fais-
ceau laser. Dans tout les cas, elle ne donne pas une mesure pr�ecise qui doit être faite par
puissancem�etre.

2.1.2 L'�energie.

Pour d�eterminer l'�energie, un syst�eme pyro�electrique peut être employ�e. Il ne n�ecessite
qu'une seule impulsion laser. La temp�erature du d�etecteur donne un signal �electrique propor-
tionnel �a l'�energie d�epos�ee par l'impulsion lors de son passage dans le cristal. L'e�et thermique
est un ph�enom�ene lent, si bien que ce genre de d�etecteur peut être utilis�e aussi avec un tir de
laser ou �a un taux de r�ep�etition faible.
Mais si la caract�eristique temporelle du laser est connue (ce qui est g�en�eralement le cas),
l'�energie peut se d�eduire de la valeur de la puissance mesur�ee, comme nous l'avons fait re-
marquer dans le paragraphe pr�ec�edent.
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2.2 La dur�ee de l'impulsion.

La dur�ee de l'impulsion est une caract�eristique de l'oscillateur que nous avons consid�er�e
connue dans le paragraphe 2.1, mais il est n�ecessaire de mesurer cette dur�ee pour être sur de la
stabilit�e de l'oscillateur. De plus, une bonne caract�erisation du pro�l temporel de l'impulsion
est n�ecessaire pour toute optimisation du syst�eme laser et pour toute exp�erience utilisant une
impulsion ultra-courte. Malheureusement le temps de r�eponse des photod�etecteurs classiques
est de l'ordre de la picoseconde, ce qui ne permet donc pas de mesurer directement des
impulsions femtosecondes. Nous verrons toutefois dans la partie traitant de l'autocorr�elateur
2.2.2, comment, un montage optique astucieux, mesure des impulsions d'une dur�ee de quelques
centaines de femtosecondes. Mais nous allons tout d'abord aborder les m�ethodes purement
�electroniques.

2.2.1 Les m�ethodes �electroniques.

Les photodiodes.

L'e�et photo�electronique n�ecessite comme nous le savons des photons poss�edant une
�energie sup�erieure au gap que les �electrons ont �a franchir dans la photodiode. De plus, comme
chacun des �electrons traverse ce gap avec la même vitesse, l'association des photodiodes �a
un oscilloscope permet de bien visualiser l'enveloppe du train d'onde. La limite d'utilisation
d'une photodiode est atteinte autour d'une dizaine de picosecondes. Pour tenter de parer �a
cette limitation, les semiconducteurs et des photodiodes �a avalanche sont utilis�es pour mesu-
rer respectivement des impulsions plus courtes temporellement et des impulsions spatialement
plus larges.

Streak Camera.
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Fig. 2.1 { Sch�ema de principe de la Streak Camera qui permet de r�esoudre dans le temps et
en amplitude l'impulsion �etudi�ee.

La �gure 2.1 pr�esente le fonctionnement d'une Steack Camera. Le signal lumineux est focalis�e
par des lentilles sur une photocathode. Les �electrons sont ensuite acc�el�er�es puis d�evi�es lors de
leur passage entres les plaques de d�e
exion. Connaissant de la variation de tension appliqu�ee
entre ces plaques en fonction du temps, on peut remonter, via la d�eviation subie par les
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�electrons �a l'�evolution du nombre d'�electrons en fonction du temps. Les �electrons viennent
ensuite frapper un �ecran phosphorescent pour former ainsi des taches dont la couleur re
�ete
le nombre d'�electrons. Il est ainsi possible de remonter �a l'intensit�e de notre impulsion, via la
couleur, et de sp�eci�er dans le temps �a quelle partie de l'impulsion ils correspondent, via la
d�e
exion observ�ee.
Cet instrument permet ainsi d'�etudier les ph�enom�enes ultra-rapides de dur�ee sup�erieur �a la
picoseconde.

2.2.2 M�ethode optique : l'autocorr�elateur.

Les syst�emes que nous avons d�ecrit pr�ec�edemment, sont limit�es �a une dur�ee d'impulsion
de quelques centaines de femtosecondes. La m�ethode d�ecrite ici [4] est indirecte et n�ecessite
l'utilisation d'un mod�ele pour retrouver la forme de l'impulsion. Mais celle-ci est une m�ethode
totalement optique.

Le principe.

Le principe g�en�eral prend en compte deux �el�ements. Le premier utilise des transformations
temps-espace, et se base sur le fait que la lumi�ere ne met qu'une picoseconde pour parcourir
300 �m dans l'air (distance facile �a mesurer et calibrer). Le deuxi�eme �el�ement important
est la fonction de corr�elation qui nous donne la relation entre deux fonctions F(t) et F'(t)
d�ependantes du temps. Si l'une d'entre elles, F'(t), est connue, nous trouvons directement
l'autre par la mesure de G(�), d�e�ni comme la fonction de corr�elation du premier ordre

G(�) =

Z
+1

�1

F 0(t)F (t� �) dt:

La �gure 2.2 sch�ematise le montage utilis�e pour construire cette fonction de corr�elation. Il
s'agit d'un simple interf�erom�etre o�u le d�elai � introduit entre les deux ondes est r�eglable.
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Fig. 2.2 { Sch�ema de l'interf�erom�etre de Michelson, dont le principe est utilis�e pour pour la
mesure de la fonction d'autocorr�elation

La technique interf�erom�etrique nous permet d'acc�eder facilement au champ �electrique E(t)
qui joue le rôle de la fonction F(t) pr�ec�edente. Habituellement l'intensit�e est d�e�nie par
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I(t) = hE(t):E�(t)i et l'�evolution de l'impulsion est caract�eris�ee par les �equations de Maxwell.
L'intensit�e d�etect�ee dans la �gure 2.2 en fonction de � est :

I1(�) =

Z +1

�1

jE(t) +E(t� �)j2 dt:

�A l'aide de l'expression du premier ordre d'autocorr�elation G(�), nous obtenons I1(�) /
2
R
I(t) dt+2G(�). Par cons�equent, les fonctions d'autocorr�elationGn(�), ou de fa�con �equivalente

des In(�), permettent �a elles seules une pleine connaissance de E(t).
Le premier ordre d'autocorr�elation est trouv�e �a la sortie du Michelson et la largeur de I1(t) est
li�ee �a la longueur de coh�erence de l'impulsion [5], [6]. De part la connaissance des transform�ees
de Fourier, ce signal est analogue au spectre d'une lumi�ere blanche. Celui-ci a en e�et, une
longueur de coh�erence tr�es courte, mais ne repr�esente pas la signature d'un impulsion courte.
Maintenant, si la lumi�ere provient d'un impulsion laser, une relation existe entre la longueur
de coh�erence et la dur�ee de l'impulsion, connu �a travers la phase de E(t). Th�eoriquement,
tous les ordres des Gn sont n�ecessaires, mais heureusement l'analyse des r�esultats en n'utili-
sant que le deuxi�eme ordre G2 et une enveloppe donn�ee et r�ealiste de l'impulsion, suÆsent.
Ces approximations nous donnent une id�ee qui n'est pas r�eelle, mais qui peut être crois�ee
avec d'autres approches plus sophistiqu�ees. Une adaptation des montages de d�etection de la
fonction d'autocorr�elation permettent une mesure des ordres sup�erieurs. Nous allons d�ecrire
l'une d'entre elle, r�ealis�ee �a l'aide du corr�elateur optique monocoup. Les autres m�ethodes
qui se placent dans le domaine temporel (Technique Frequency Resolved Optical Gating) ou
fr�equentiel, permettant d'obtenir directement la phase et l'amplitude, ne seront pas d�ecrites
ici.

Corr�elation optique monocoup.

Ce corr�elateur monocoup auquel nous allons nous attacher maintenant, fonctionne pour
un taux de r�ep�etition de quelques dizaines de Hertz et s'oppose ainsi au corr�elateur multicoup
qui lui est utilisable pour un taux de r�ep�etition de l'ordre du m�ega-Hertz.
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Fig. 2.3 { Principe de fonctionnement du corr�elateur monocoup. Deux faisceaux coh�erents et
provenant de la même source, interf�erent dans un cristal doubleur. �A la sortie, seul le signal
de seconde harmonique est d�etect�e.
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Le principe d'un tel appareil [4] est pr�esent�e sur la �gure 2.3. Il prend en compte le signal
de deuxi�eme harmonique cr�e�e par deux impulsions qui ont �et�e s�epar�ees pr�ealablement, et qui
arrivent de fa�con synchrone dans le cristal doubleur. Ainsi, les deux faisceaux ne sont pas
d�ecal�es dans le temps et ne peuvent donc pas interf�erer. Le signal S(x), d�etect�e �a la sortie du
cristal doubleur, est celui de la forme spatiale de la seconde harmonique. Au point d'abscisse
x0 la valeur de la seconde harmonique est proportionnelle �a I1(t+ �)I2(t� �) o�u le d�elai � est
directement reli�e �a la position x0 comme nous pouvons le voir sur la �gure 2.3 et �a travers la
l'expression :

� =
x0 sin(�=2)

c
;

o�u � est l'angle entre les deux faisceaux et c la vitesse de la lumi�ere dans le vide [5]. De l�a, pour
remonter jusqu'�a la dur�ee de l'impulsion, il faut d�econvoluer S(x) en faisant une hypoth�ese
sur sa forme et estimant la valeur de sa largeur. Tout ceci ne peut être fait qu'apr�es avoir
�etalonn�e la fonction d'autocorr�elation. Le plus souvent, la d�econvolution e�ectu�ee correspond
�a la s�ecante hyperbolique au carr�e, qui repr�esente le meilleur rapport ��=Æt et qui s'approche
le plus de la forme de l'�emission laser.

2.3 Relation entre le spectre et la dur�ee de l'impulsion.

Cette partie bien que courte est essentiel. Jusqu'�a maintenant nous avons vue que la
dur�ee temporelle de l'impulsion est diÆcile �a mesurer exp�erimentalement. Ainsi grâce �a la
relation d'incertitude qu'il existe entre le spectre et la dur�ee temporelle de l'impulsion 2.1, il
est possible de connâ�tre la dur�ee temporelle, en ne connaissant au pr�ealable que la largeur
spectrale de l'impulsion.

��:�� ;eq � (2.1)

La valeur de �, dans l'�equation 2.1, varie en fonction de la forme l'impulsion choisie. Cette
relation est explicit�ee dans beaucoup d'ouvrage pour toute sorte de forme d'enveloppe de
l'impulsion [4]. Ainsi en analysant la largeur du spectre par des m�ethodes classiques et simples
nous pouvons remonter facilement �a la caract�eristique temporelle de notre impulsion.
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Chapitre 3

Applications des lasers

femtosecondes.

Di��erentes applications vont être d�ecrites par la suite. Les deux premi�eres ont �et�e r�ealis�ees
�a l'aide du laser du projet Teramobile (de dur�ee d'impulsion 120 fs, d'�energie 8 mJ, et de
puissance crête 60 GW). Ce laser a �et�e int�egr�e dans un conteneur climatis�e pour assurer la
stabilit�e et la transportabilit�e de toute la châ�ne. Ainsi des exp�eriences de terrain peuvent
être r�ealis�ees.

3.1 D�eclenchement de la foudre [1].

Fig. 3.1 { La foudre.

Les moyens actuels de protection contre la foudre 3.1 (paratonnerre, parafoudre et blindages
�electriques) ne s'av�erent pas �ables �a 100 % : en e�et, malgr�e ces syst�emes de protection, le
champ �electrique tr�es haute fr�equence de la foudre peut cr�eer des incidents de r�eseau ou des
surtensions.
De fa�con grossi�ere, la foudre est la cons�equence d'accumulation de charges positives au sol
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et de charges n�egatives dans la partie inf�erieure des nuages. Le champ �electrique cr�e�e dans
les nuages produit des cascades �electroniques, provoquant aussi des �etincelles et des plasmas
(conducteurs �electroniques). L'ampli�cation de ces ph�enom�enes cr�ee des traceurs se d�epla�cant
�a une vitesse de 10 �a 20 km:s�1. Ainsi, grâce �a ces traceurs, une connexion est possible entre les
d�echarges �electriques qui se propagent dans les nuages et l'accumulation de charges oppos�ees
au sol. Des traceurs partent aussi du sol mais ils sont bien moins importants.

Le d�eveloppement r�ecent des lasers femtosecondes ampli��es ouvre de nouvelles perspec-
tives. Ils poss�edent en e�et une dur�ee d'impulsion extrêmement courte (10�13 s) et une grande
puissance instantan�ee (quelques terawatts), produisant ainsi de nouveaux modes non lin�eaires
de propagation dans l'atmosph�ere tel que l'e�et Kerr que nous avons d�ecrit pr�ec�edemment.
Lors d'une propagation dans l'air, cet e�et Kerr focalise notre faisceau laser, et une intensit�e
crête suÆsamment �elev�e est atteinte qui produit une ionisation de l'air. Ce canal de plasma
se prolongera le long de la direction du faisceau laser, cr�eant ainsi un �lament conducteur
�electrique.
Di��erentes �equipes consid�erent une con�guration simple de d�echarge en laboratoire, mettant
en oeuvre deux �electrodes charg�ees et s�epar�ees par une distance empêchant toutes d�echarges
entre celles-ci. La �gure 3.2 pr�esente l'exp�erience r�ealis�ee, en juin 2001 �a Berlin, �a l'aide du
syst�eme laser mobile, femtoseconde et t�erawatt du Teramobile.
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Fig. 3.2 { Photographies prises �a Berlin en Juin 2001, repr�esentant la d�echarge entre deux
�electrodes. L'une d'entre elle est une sph�ere m�etallique et l'autre une plaque. Ces �electrodes
sont suÆsamment �eloign�ees pour que le seuil de claquages dans l'air ne soit pas atteint. Le seul
lien entre elles, est un �n canal de plasma engendr�ee par un laser femtoseconde et t�erawatt,
qui passe pr�es de la sph�ere et, �a travers un petit ori�ce fait dans la plaque.

Nous pouvons remarquer sur la photographie 3.2a) que la d�echarge utilise le �lament (canal
ionis�e) pour atteindre l'autre �electrode. Sur ces photographies 3.2, nous pouvons voir que
même si le canal de plasma ne lie pas les deux �electrodes celui-ci est n�eanmoins n�ecessaire
pour r�eduire le seuil de claquage entre les deux �electrodes. Ceci se voit sur les photographies
3.2b) et 3.2c), o�u la d�echarge, apr�es avoir �et�e guid�ee par le canal ionis�e, �evolue librement dans
l'air jusqu'�a atteindre l'�electrode.

Il s'agit donc d'un nouveau domaine d'application des lasers femtosecondes que les cher-
cheurs sont en train d'explorer, et dont l'une des perspectives consisterait �a d�eclencher et
�a guider la foudre grâce �a ce faisceau laser de haute puissance, jouant le rôle du traceur
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dominant en provenance du sol.
En e�et, l'ionisation se produit le long du faisceau formant un �l conducteur qui relie le

nuage charg�e et le paratonnerre classique. Nous pouvons donc imaginer un dispositif compre-
nant un tel laser et un radar m�et�eorologique (permettant de d�etecter les nuages charg�es) qui
d�eclencherait la d�echarge de foudre des nuages �a risques. Les deux points clefs pour qu'un
tel syst�eme soit valable sont : un syst�eme laser mobile qui produit des impulsions intenses,
un dispositif optique permettant le contrôle pr�ecis de l'emplacement de la colonne de plasma
g�en�er�ee, produisant ainsi un guidage pr�ecis des foudres. Même si, l'id�ee est d�ej�a pr�esentes, les
exp�eriences scienti�ques n'en sont pas encore l�a.

3.2 D�etection de la pollution atmosph�erique [1].

La pollution atmosph�erique est un probl�eme important dans la soci�et�e actuelle, et qui reste
diÆcile �a quanti�er. Des m�ethodes optiques telle que la technique Lidar (Light Detection and
Ranging) ou Doas (Di�erential optical absorption Spectroscopy) permettent cette d�etection.
En particulier le Lidar [?], [?] consiste �a envoyer une impulsion laser dans l'atmosph�ere, et �a
d�etecter le signal r�etro-di�us�e par di�usion Rayleigh (sur les gaz) et Mie (sur les a�erosols), en
fonction du temps, d'une mani�ere analogue �a un Radar (Radiation Detection and Ranging)
optique. On acc�ede ainsi �a une mesure de la concentration d'un polluant en fonction de la
distance. Toutefois, cette technique reste limit�ee pour de nombreuses raisons :

{ tout d'abord, le Lidar n'utilise qu'une longueur d'onde, voire deux pour le DIAL(Di�erential
Absorption Lidar) [?], ce qui ne permet la d�etection que d'un seul polluant �a la fois;

{ de plus, de nombreux polluants ont une bande d'absorption dans l'infrarouge (IR) moyen
ou lointain, or, la r�etrodi�usion Rayleigh (/ ��4) est tr�es peu eÆcace dans ce domaine
spectral ce qui limite grandement la port�ee des Lidars infra-rouge classiques ;

{ les lasers puls�es accordables, avec des �energies importantes, sont diÆciles �a produire
pour des longueurs d'onde dans l'IR moyen et lointain ;

{ les bandes d'absorption des polluants peuvent �egalement se recouvrir, rendant ainsi
diÆcile leur distinction ;

{ le signal d�ecrô�t avec le carr�e de la distance �a cause de l'angle solide de d�etection.

L'utilisation des e�ets non lin�eaires engendr�es par la propagation dans l'air d'une im-
pulsion ultra-courte et ultra-intense pour la d�etection de polluants est une approche tout �a
fait novatrice. Cette propagation dans l'air devient hautement non lin�eaire, lorsque sa puis-
sance crête d�epasse une dizaine de gigawatts. Ainsi, sur le trajet d'un faisceau d'impulsions
femtosecondes intenses, l'auto-focalisation due �a l'e�et Kerr et l'e�et du plasma cr�e�e par l'im-
pulsion conduisent �a la cr�eation de �laments de lumi�ere d'un diam�etre d'environ 100 �m qui
se propagent sur plusieurs dizaines de m�etres dans l'air. Ces �laments fournissent de longues
distances d'interaction aux processus non lin�eaires de conversion de fr�equence, notamment �a
l'automodulation de phase. La g�en�eration de continuum, s'�etendant de l'ultra violet jusqu'�a
l'infra rouge moyen (i.e. 4 �m), est ainsi particuli�erement eÆcace dans ces �laments.

L'objectif du projet Teramobile consiste en l'utilisation d'impulsions ultra-intenses cr�eant
des �laments de lumi�ere blanche pour la caract�erisation de l'atmosph�ere, et notamment pour la
d�etection des polluants. Celui-ci se pr�esente sous la forme unique d'un laser t�erawatt et d'une
d�etection lidar, dans un syst�eme mobile, et donc d�epla�cable sur le terrain. Les caract�eristiques
du continuum g�en�er�e doivent permettre d'apporter des solutions aux limites des Lidar actuels :

1. le tr�es large spectre �emis par les �laments peut être mis �a pro�t pour une analyse de

22



plusieurs gaz simultan�ement (analyse multi-polluants);

2. l'eÆcacit�e dans l'IR moyen pourrait être accrue par la g�en�eration de radiation "sur
place" et la r�etro-�emission intensi��ee par les e�ets non lin�eaires;

3. la r�etro-�emission d'un spectre large devrait permettre un acc�es nouveau �a la mesure de
la distribution de taille des a�erosols.

Ce projet combine l'ensemble de ces avantages �a la r�esolution spatiale obtenue via la r�esolution
temporelle du signal r�etro-di�us�e du Lidar classique.
Lors de mon stage, j'ai particip�e �a une exp�erience en laboratoire, compl�etant le projet Te-
ramobile. Cette exp�erience a mis en �evidence un ph�enom�ene tr�es important : la con�rmation
que le supercontinuum est r�e�emis pr�ef�erentiellement vers l'arri�ere par les �laments. La lumi�ere
d�etect�e vers l'arri�ere est ainsi plus importante que dans le cas du Lidar classique.

Canal de lumière
blanche

Signal
lidar

40 cm, f/370 fs, 5TW

Fig. 3.3 { Principe du Lidar non lin�eaire.

La �gure 3.3, nous montre le principe du Lidar non lin�eaire, qui consiste �a envoyer un faisceau
ultra-intense et ultra-court dans l'atmosph�ere, pour g�en�erer de la lumi�ere blanche grâce �a
l'auto modulation de phase et avoir une r�etro-�emission qui soit plus importante grâce au
�lament. La lumi�ere blanche �emise vers l'avant va subir les r�etro-�emission classique de Rayleigh
et de Mie, alors que la r�etro-�emission dû au �lament envoie directement le large spectre de
lumi�ere blanche. Avant que le signal ne soit collect�e par le t�elescope, la lumi�ere subira des
absorptions dont elle gardera la trace. La faisabilit�e du projet Teramobile a �et�e prouv�ee �a
travers des premi�eres exp�eriences sur une esp�ece abondante, l'oxyg�ene. Son spectre autour de
762 nm est repr�esent�e sur la �gure 3.4 et a �et�e obtenu �a partir d'un signal Lidar int�egr�e entre
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300 m et 1800 m.
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Fig. 3.4 { Spectre montrant la bande d'absorption de O2 vers 762 nm, obtenu �a partir d'un
signal Lidar int�egr�e entre 300 m et 1800 m. Le bruit de fond a �et�e soustrait et le signal a �et�e
liss�e.

3.3 Principe de l'ablation laser en r�egime femtoseconde.

Le principe du d�epôt de couches minces par ablation laser (Pulsed Laser Deposition) est
relativement simple. Un faisceau laser impulsionnel (le plus souvent nanoseconde) est focalis�e
sur une cible massive, plac�ee dans une enceinte ultra-vide. Dans certaines conditions d'interac-
tion, une quantit�e de mati�ere est �eject�ee de la cible, et peut être collect�ee sur un substrat plac�e
en vis �a vis. La nature et la qualit�e du d�epôt d�ependent de nombreux param�etres (�energie du
laser, nature et pression du gaz r�esiduel dans l'enceinte, temp�erature du substrat,...). Dans
tous les cas, il est n�ecessaire de contrôler le transport des esp�eces de la cible jusqu'au substrat.
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Fig. 3.5 { Sch�ema de principe de l'ablation laser et de la collecte par un substrat de la mati�ere
�eject�ee.

La possibilit�e de r�ealiser par ablation laser nanoseconde des couches minces poss�edant des
propri�et�es particuli�eres (supraconducteurs �a hautes temp�eratures critiques, ferro�electriques,
carbone amorphe) a d�ej�a �et�e largement d�emontr�ee.
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Dans le cas du carbone amorphe (Diamond Like Carbon ou taC), la pr�esence d'esp�eces
tr�es �energ�etiques dans le panache d'ablation favorise la croissance de couches du carbone,
conduisant ainsi �a des couches minces dont les propri�et�es se rapprochent de celles du diamant.
Ces conditions correspondent �a une forte densit�e d'�energie du laser sur la cible.

Dans le cas de l'ablation laser femtoseconde, des densit�es de puissance tr�es sup�erieures
peuvent être obtenues. Le panache plasma est alors constitu�e en partie d'esp�eces de forte
�energie cin�etique (de l'ordre du keV), et principalement d'esp�eces d'�energie cin�etique de l'ordre
de 100 eV. Dans ces conditions d'interaction, la pr�esence de particules de taille micronique,
qui nuisent �a la qualit�e de surface du d�epôt, est par ailleurs fortement diminu�ee.

3.4 Dynamique photochimique ultra-rapide.

L'activit�e de certain groupe se porte sur la dynamique photochimique ultra-rapide et sur
les aspects fondamentaux des processus de transfert d'�electrons aux interfaces et dans des
syst�emes supra-mol�eculaires. L'objectif principal des e�orts est une meilleure compr�ehension
des m�ecanismes et de la dynamique des processus de transfert de charge induits par la lumi�ere
aux interfaces solide/solide, solide/liquide et liquide/liquide. L'�etablissement du lien entre la
structure mol�eculaire de l'interface et la cin�etique des r�eactions photo-r�edox super�cielles est
plus particuli�erement recherch�e. Une grande vari�et�e de syst�emes sont �etudi�es: des �emulsions
photographiques aux pigments pour l'impression textile, des prot�eines ferritines de notre
sang aux �electrodes semiconductrices photosensibilis�ees utilis�ees dans des cellules solaires
photovolta��ques. Chacun des syst�emes �etudi�es constitue le coeur d'une application technique
ou bio-m�edicale, dans laquelle la s�eparation de charges induite par la lumi�ere �a une interface
doit être optimis�ee.

L'identi�cation des interm�ediaires r�eactifs et la d�etermination des param�etres cin�etiques
des r�eactions induites par la lumi�ere sont op�er�ees par application des techniques de photolyse
par impulsions laser fs, ps et ns, en conjonction avec l'utilisation de m�ethodes de spectro-
scopie optique et photo-thermique rapides. La r�esolution temporelle des �equipements laser �a
disposition permet l'exploration de domaines de temps s'�etendant en pratique de 10 fs �a 1 s.
Toutes les longueurs d'onde des domaines optiques UV, visible et IR, soit de l = 300 nm �a
l = 10 �m, sont accessibles, et sont utilis�ees, soit pour le pompage optique d'�etats excit�es,
soit dans des faisceaux de sonde. Nous allons en particulier nous pencher sur deux sujets.

3.4.1 Mouvement mol�eculaire coh�erent des châ�nes de polym�ere.

La spectroscopie �a l'�echelle femtoseconde permet l'�etude d'�etats interm�ediaires de r�eactions
chimiques, en d�eterminant les esp�eces pr�esentent au cours de la r�eaction. Ce domaine bap-
tis�e femtochimie par Ahmed Zewail (prix nobel de chimie en 1999), a permis de mettre en
�evidence les trajectoires des atomes dans l'espace des phases lors de la photofragmentation
de mol�ecules simples (ICN ! I + CN ou encore NaI ! Na+ + I�).
D'autres processus plus complexes ont �et�e �etudi�es grâce �a cette m�ethode. Par exemple depuis
1993 �a Strasbourg une �etude sur le mouvement mol�eculaire coh�erent de châ�nes de poly-
diac�etyl�ene �a montrer l'existence d'un changement de con�guration du polym�ere dans l'�etat
excit�e.

Le principe repose sur la superposition d'�etats coh�erents vibrationels excit�es �a l'aide d'une
premi�ere impulsion laser de dur�ee 9 fs. Le deuxi�eme paquet d'onde qui est en situation hors
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�equilibre sur la surface de potentiel excit�e, entreprend un mouvement oscillatoire en explo-
rant l'espace des con�gurations. Dans le cas le r�ealiste d'un potentiel anharmonique le paquet
d'onde se dissipe. Cette dissipation, nous informe sur les m�ecanismes conduisant �a la perte de
coh�erence du mouvement mol�eculaires. L'�etude sur le polydiac�etyl�ene p-DCH, montre l'exis-
tence d'oscillation de p�eriode 23 fs, correspondant �a la liaison C = C, et, d'un amortissement
tr�es rapide (� 150 fs), montrant une relaxation tr�es eÆcace de l'�etat excit�e, compatible avec
un changement de con�guration des châ�nes.

3.4.2 Dynamiques des �electrons des nanoparticules m�etalliques.

L'�etude de la dynamique �electronique dans les mat�eriaux �a elle aussi pro�t�e des techniques
de la spectroscopie femtoseconde. Consid�erer que les �electrons sont des quasi-particules ayant
les bonnes propri�et�es des fermions ne suÆt pas lorsqu'il est n�ecessaire de prendre en compte
les propri�et�es de corr�elation �electroniques. Ces derni�eres se rencontrent dans les objets de
dimensions r�eduites (typiquement une bô�te de 1 nm de cot�e) devient important. Ou encore,
lorsque l'on consid�ere l'�ecrantage coulombien a la surface d'un m�etal, �ecrantage qui peut se
manifester sur l'�energie des �etats de Rydberg localis�es en surface.
L'optique impulsionnelle apporte la possibilit�e d'observer la dynamique des �electrons dans une
gamme de temps o�u le processus d'interactions se mettent en place. Les ordres de grandeurs
d'�energie du quantum de plasmon dans un m�etal (excitation collective des �electrons), du
phonons acoustiques ou du couplage spin orbite sont respectivement de l'ordre de l'eV, du
meV et dans la gamme de 0,1 eV. Chacune de ces �energies a une �equivalence temporelle
(�E�t � �h), variant entre la femtoseconde et quelques dizaines de picoseconde. Nous citons
ici une exp�erience concernant l'�etude de la dynamique des �electrons dans des nano-particules
de m�etaux nobles (sph�eres de cuivres ou d'argent de diam�etre compris entre 3 et 15 nm). Ils
faut tout d'abord noter deux choses :

{ les m�etaux nobles sont int�eressants en optique car ils permettent d'�etudier les �etats
d'occupations �electroniques autour du niveau de Fermi;

{ de plus, dans le cas des nano-particules une r�esonance de plasmon de surface associ�e �a
une modi�cation du champ �electrique �a l'interface m�etal/di�electrique permet d'�etudier
les propri�et�es des excitations collectives �electroniques.

Ils a donc �et�e montr�e que la relaxation des �electrons est di��erentes suivant que l'on consid�ere
les excitations individuelles (quasi-particules au sens de Landau) ou excitations collectives.
Cela se manifeste par le ralentissement du processus d'�echange d'�energie entre les �electrons
et le r�eseau lorsque l'on sonde le r�eseau. Ce ph�enom�ene a �et�e attribu�e �a la modi�cation de
l'�ecrantage dynamique, dû �a la polarisation de la surface des sph�eres m�etalliques, entre les
�electrons dans les sph�eres de petites tailles (< 5 nm).

3.5 D�ecoupe au LASER femtoseconde.

Dans le monde de la machine outil, l'arriv�ee du laser a constitu�e une petite r�evolution.
Avec un laser, l'usinage se fait sans contact m�ecanique, ce qui permet �a la fois rapidit�e
et pr�ecision. Le d�eveloppement des techniques laser dans l'industrie du bois �a toutefois �et�e
frein�e par le fait qu'un faisceau laser brûle le bois dans des conditions standard d'utilisation.
Le laser a �et�e pourtant mis en oeuvre dans des domaines pr�ecis o�u la brûlure d'usinage n'est
pas limitante. Citons la fabrication de gabarit curviligne pour des coques de bateaux ou les
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emportes pi�eces pour cartonniers. Dans certains cas, cette brûlure est au contraire �a la base
du proc�ed�e comme par exemple dans le cas de la gravure.

Le bois est un mat�eriau biologique tr�es h�et�erog�ene et intrins�equement �breux. L'orien-
tation des �bres du bois est un param�etre essentiel. Typiquement le diam�etre d'une �bre
correspond �a la taille d'un faisceau laser focalis�e. Par ailleurs, le bois est connu pour être un
tr�es bon isolant thermique, pratiquement dix fois plus que le b�eton. Cette propri�et�e est un
facteur limitant si l'on consid�ere l'interaction laser-mat�eriau. En e�et la densit�e de puissance
crête apport�ee par un faisceau laser peut être consid�erable (de l'ordre de 1013 W/cm2 pour un
faisceau focalis�e). Cette puissance est bien sûr utilis�ee pour pulv�eriser la mati�ere (ph�enom�ene
d'ablation laser) mais pendant la dur�ee de ce ph�enom�ene d'ablation, un processus de di�usion
thermique �evacue une partie de l'�energie dans le mat�eriau. Comme la conductivit�e thermique
du bois est faible, cette �energie s'accumule dans un faible volume ce qui conduit �a la carboni-
sation de la zone a�ect�ee thermiquement. Ceci reste v�eri��e pour des sources laser continues
ou impulsionnelles dont la dur�ee de l'impulsion s'�etendant de la milliseconde (10�3 s) jusqu'�a
la nanoseconde (10�9 s).

La puissance disponible dans un faisceau laser compos�e d'impulsions femtoseconde est
capable d'usiner par ablation n'importe quel type de mat�eriaux, même ceux qui restaient
inaccessibles aux techniques laser. Dans le cas du bois, les cons�equences du caract�ere peu
thermique de l'interaction sont spectaculaires. Alors que l'on a mentionn�e que la plupart des
lasers brûlaient les �echantillons de bois trait�es, l'usinage femtoseconde du bois ne laisse aucune
trace, y compris sur les essences les plus claires comme l'�erable sycomore.

Fig. 3.6 { Photos montrant la perc�ee d'un faisceau lasers femtosecondes dans un morceau
d'�erable.

La photographie 3.6 d�emontrent tout �a fait les propri�et�es sp�eci�ques de l'interaction laser-
mati�ere dans le cas du bois. La bri�evet�e de l'interaction laser/bois court-circuite les ph�enom�enes
de di�usion thermique �a l'origine des e�ets de carbonisation obtenus avec des lasers conven-
tionnels. Ainsi dans le cadre des industries du bois, la propri�et�e des impulsions ultra-courtes
qui est de ne pas brûler l'�echantillon usin�e, est extrêmement int�eressante.

Le taux de perte dans le d�ebit en panneaux de particules est actuellement de 16.8 % avec
les techniques de d�ecoupe m�ecanique. Par une meilleur optimisation du d�ebit, l'utilisation du
laser permettrait de r�ealiser des gains de mati�ere si, bien sûr, les chants ne sont pas brûl�es. Un
autre int�erêt est une diminution des rebuts par l'absence d'�eclats. Toutefois, il est n�ecessaire
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d'avoir une capacit�e de d�ecoupe d'�epaisseurs vari�ees et une cadence �elev�ee pour s'adapter
�a l'industrie du bois. Les essais pr�eliminaires r�ealis�es montrent �a l'�evidence que le laser �a
impulsion ultra-courte ne peut faire face aujourd'hui �a de telles applications du fait de sa
capacit�e trop faible en �epaisseur, li�ee �a la puissance moyenne encore mod�er�ee des sources
(1-2 W).
En revanche, cette technologie peut s'adresser aujourd'hui �a des m�etiers sp�eci�ques qui ont
pour contraintes principales la �nesse du travail et/ou une qualit�e irr�eprochable de l'�etat
de surface des chants, comme l'industrie du jouet, la marqueterie, les mod�eles r�eduits, la
lutherie et dans le cas de d�ecoupes curvilignes. La question qui se pose alors est la capacit�e
d'investissement des entreprises pr�esentes dans ces secteurs, qui sont souvent des PME, face
au prix et �a l'entretient d'un tel syst�eme femtoseconde.
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Conclusion

La recherche combin�ee du milieu industriel et scienti�que a permis un d�eveloppement
rapide de ces lasers femtosecondes. De nos jours, ses applications sont diverses et vari�ees,
allant de l'�ecologie �a la m�edecine en passant par la femtochimie jusqu'au d�eveloppement
d'une protection contre la foudre. Sans relâche de nouvelles id�ees d'applications apparaissent
et demande toujours plus de performance �a ces syst�emes laser. Mais, sont principe reste
complexe, et sa mobilit�e est encore d�elicate même si elle est d�ej�a faisable. Un gros e�ort est
encore �a faire pour la miniaturisation d'un tel syst�eme qui ne va pas sans un gain en stabilit�e
de la châ�ne tout enti�ere.
Cette �etude que j'ai e�ectu�e sur les lasers femtosecondes, regroupe des travaux de r�eglage
n�ecessaire au fonctionnement quotidien d'un tel syst�eme, et, une recherche plus th�eorique sur
les divers principes rencontr�es. Ce rapport est la base d'un certain nombre de connaissance
apprises pendant ce stage, qui reste �a compl�eter lors de ma th�ese.
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