Les lasers femtoseconde :
applications atmosphériques

par Jérome KASPARIAN

La propagation des lasers ultrabrefs et de forte puissance dans I'air est non
linéaire, ce qui génére un large spectre et ionise I'air traversé. Ces propriétés
exceptionnelles sont a la base d‘applications potentielles pour la télédétec-
tion de polluants et le contrdle de la foudre.
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1. Contexte

La caractérisation a distance de I'atmosphére est
nécessaire pour déterminer sa composition chimique
et pour étudier les processus dynamiques comme le
réchauffement global, le trou d‘ozone, la pollution
urbaine ou pour les prévisions météorologiques. Une
premiére approche consiste a effectuer des mesures
locales, par exemple avec un spectrométre de masse
embarqué dans un ballon-sonde ou un avion [1]. Ce
type de méthode peut fournir des données trés
variées, mais il est trop coliteux pour des mesures
reguliéres, pourtant nécessaires pour alimenter des
bases de données a long terme. La deuxiéme appro-
che consiste a utiliser la spectroscopie optique pour
sonder |'atmosphére sur un long trajet optique. La
spectroscopie infrarouge a transformée de Fourier
(FTIR : Fourier transform infrared spectroscopy) ou
la spectroscopie optique d'absorption différentielle
(DOAS : gifferential optical absorption spectroscopy)
fournissent des données précises sur I'abondance de
vastes groupes de constituants atmosphériques, en
utilisant I'absorption de la lumiére du Soleil ou de la
Lune sur son chemin a travers |'atmosphére [1]. Mais
ce chemin est fixé par la position de la source lumi-
neuse utilisée. Au contraire, le lidar (/ight detection
and rangfng, un analogue optique du radar) utilise la
rétrodiffusion par I'air de la lumiére émise par un
laser impulsionnel [1]. Le rayon laser pouvant étre
orienté, il n'a pas un chemin prédéterminé, ce qui lui
permet de fournir des cartes tridimensionnelles de
concentration de gaz traces atmosphériques (NO,
NO;, SO;, benzéne, toluéne, ozone...) ou d'aérosols
(comme les suies issues de combustion ou du trafic
automobile, ou les nuages stratosphériques polaires
impliqués dans la destruction de la couche d'ozone).
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Cependant, le lidar est généralement limité a la
mesure d'une espéce a la fois.

Exemple : le lidar & absorption différentielle
(DIAL) utilise deux lasers pour détecter un polluant
gazeux. L'un d'eux émet une longueur d‘onde
absorbée par 'espéce a mesurer, tandis que I'autre
est réglé sur une longueur d’onde voisine, mais non
absorbée par |'espéce considérée. La différence
dans la décroissance du signal a ces deux longueurs
d'onde est directement liée & la concentration du
polluant recherché.

La technique de mesure idéale combinerait le large
spectre du DOAS et du FTIR, avec la résolution spa-
tiale du lidar. Elle permettrait par ailleurs une mesure
a distance des aérosols, naturels ou artificiels, sans
I'apport d'informations extérieures, contrairement
aux techniques actuelles.

Afin de mettre au point ce systéme idéal, L. Wéste
et R. Sauerbrey [2] [3] ont eu I'idée de produire &
distance une «lampe blanche » en générant un
plasma, gréce a un laser femtoseconde focalisé dans
I'atmosphére. En effet, des progrés récents dans le
domaine des lasers ultrabrefs ont montré que des
impulsions laser de forte puissance peuvent créer
des régions de trés forte intensité sur de grandes dis-
tances. Afin d'atteindre la puissance nécessaire a la
distance voulue, ils ont émis des impulsions laser de
100 fs, avec une puissance de 3 TW, légérement
focalisées dans I'atmosphére et avec un chirp négatif,
c'est-a-dire que les longueurs d'onde les plus courtes
précédent les longueurs d’onde les plus longues
l'intérieur l'enveloppe de I'impulsion. Au lieu d’un
plasma localisé au foyer, ils ont observé un long fila-
ment de lumiére blanche (figure Z), similaire a des
observations a plus courte échelle au laboratoire. Le
faisceau était clairement visible & I'ceil nu [2] [3] bien
que le laser utilisé émette dans l'infrarouge, autour
de 80O nm. Ce filament de lumiére blanche était visi-
ble méme lorsque le laser n'était pas focalisé. Son
spectre s'étend de l'ultraviolet (UV) & linfrarouge
(IR) et son signal a pu étre détecté depuis des altitu-
des dépassant 10 km,

Ce nouveau mode de propagation non linéaire et
ses perspectives d’applications & la télédétection
atmospherique ont fondé les motivations pour le
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Figure 1 - Filament de lumiére blanche généré
dans I'atmosphére par un laser infrarouge ultrabref
(photo K. Wedekind/Téramobile)

projet 7éramobile. Ce projet franco-allemand, cofi-
nancé par le CNRS et son homologue, la DFG, vise a
démontrer la faisabilité d'un lidar multicomposant
basé sur des impulsions laser ultrabréves, pour la
mesure tant de polluants gazeux que d'aérosols
atmosphériques. Les filaments etant par ailleurs
conducteurs électrigues; nous nous intéressons éga-
lement & leur application pour mettre au point un
paratonnerre laser.

2. Propagation d’impulsions
femtoseconde dans l"air

La propagation d'impulsions laser de puissance
élevée dans les milieux transparents est fortement
non linéaire, se traduisant en particulier par la forma-
tion de filaments autoguidés. Le point de départ de
ce processus est |'autofocalisation par effet Kerr.
En effet, & haute puissance, I'indice de réfraction de
I'air dépend de |'intensité laser incidente :

Al = ng + mf
avec 775 = 3 - 1072 cm?/W dans |'air.

Le profil d'intensité dans le faisceau étant généra-
lement gaussien, I'effet Kerr génere un profil d'indice
qui se comporte comme une lentille convergente.
Lorsque la puissance du faisceau atteint ou dépasse
une puissance dite puissance critique :

Pesie = (1,22 1)%/12,80n,

soit quelques gigawatts dans I'air, la lentille de Kerr
compense la diffraction et |'énergie du faisceau se
concentre sur son axe. Cette forte focalisation d'un
faisceau de grande puissance conduit a une haute
intensité locale et donc & une ionisation de |air, la
densité d’électrons libres pouvant atteindre 1015 a
107 cm3, Ce plasma d'electrons libres contribue
négativement a l'indice de réfraction. Il forme ainsi
une lentille divergente qui compense la lentilie
convergente de Kerr. Un équilibre dynamique en
résulte, qui guide la lumiére sur des distances pou-
vant dépasser le kilométre, soit plusieurs ordres de
grandeur au-dela de la distance de Rayleigh, a I'issue

de laquelle la diffraction élargit un faisceau se propa-
geant linéairement. La haute intensité dans les fila-
ments (4103 & 610" W/cm?) génére une
importante automodulation de phase, et donc |'émis-
sion d’un large continuum de lumiére blanche s'éten-
dant de 230 nm a 4,5 um. Cette émission cohérente
de lumiére blanche est émise essentiellement vers
|'avant, mais une part significative en est également
émise vers |'arriére, ce qui est particulierement favo-
rable au lidar.

3. Controle de la filamentation

L'utilisation d’effets optiques non linéaires, tels que
la génération de lumiére blanche, la production
d’harmoniques ou l'ionisation multiphotonique pour
I'analyse atmosphérique, nécessite de transporter a
grande distance des intensites laser élevées. Or, la
propagation linéaire est limitée par la diffraction. Elle
permet de focaliser un faisceau a une distance maxi-
male de quelques centaines de meétres, mais au prix
d’optiques de focalisation complexes, par exemple un
grand télescope équipé d'une optique adaptative.
Gréace a la filamentation, qui compense la diffraction
sur de longues distances, les impulsions ultrabréves
assurent leur propre focalisation a une distance choi-
sie par l'utilisateur.

Cependant, pour utiliser la filamentation, il est
nécessaire de contrdler la dispersion de la vitesse de
groupe (DVG, voir encadré) pour realiser une
« focalisation temporelle » de |'impulsion. A condi-
tion d'accorder les focalisations spatiale et tempo-
relle, on peut ainsi contrdler le lieu ol vont se
produire les phénoménes non linéaires.

Dispersion de vitesse de groupe

L'indice de réfraction d’un milieu donné dépend
de la longueur d’onde : c’est la dispersion de la
vitesse de groupe, ou dispersion chromatique.
Elle est responsable, entre autres, des aberra-
tions chromatigues dans les appareils d'optique,
mais aussi de la séparation des couleurs dans
|'arc-en-ciel. Dans |'air, les longueurs d‘onde les
plus longues (« rouges ») se propagent plus rapi-
dement que les plus courtes (« bleues »).
Comme une impulsion laser ultrabréve de 100 fs
a une largeur spectrale intrinseque d'environ
10 nm, cet effet ne peut pas étre totalement
négligé (figure 2a). Aprés 1 km de propagation
dans |'air, cette impulsion a acquis une durée de
1 ps, soit dix fois plus qu'a la sortie du laser.
Conséquemment, la puissance a chuté d'un
facteur 10. Cependant, la DVG peut étre com-
pensée et tournée a notre avantage. En effet, en
réglant convenablement le laser, il est possible
d'emettre les longueurs d'onde « rouges » sur
I'arriére de I'impulsion laser, et les « bleues » sur
I'avant : on parle alors de « ch/rp négatif ». Cette
impulsion « étirée » sera progressivement
recombinée au cours de sa propagation dans l'air
(figure 25). A une distance donnee, dépendant
de la valeur de son chirp initial, on retrouve
|'impulsion ultrabréve et sa puissance nominale.
On peut ainsi parler de « focalisation
temporelle »,
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Figure 2 - Dispersion de vitesse de groupe
et compensation

Nous avons récemment démontré cet effet lors
d'une campagne de mesures effectuée avec le laser
Téramobife [4] sur le site de I'observatoire de Tau-
tenburg (Thiringer Landessternwarte), dans le sud
de I'Allemagne. Le faisceau du laser 7éramobile était

(B) lumiére blanche (400 & 500 nm)

En changeant le chirp (comparer les deux colonnes),

émis verticalement et la lumiére rétrodiffusée était
imagée par un télescope de 2 m placé & 30 m du
laser. La figure 3 montre des exemples dimages
obtenues par ce dispositif. Celles de la figure 2a ont
été enregistrées dans la bande de longueurs d‘onde
correspondant a la fondamentale du laser (800 nm).
On y voit le faisceau, diffusé par I'air lors de sa pro-
pagation, ainsi qu‘un halo dd a la diffusion multiple
sur une |égére couche d'aérosols, a une altitude de
9 km. Sur certaines images avec un ciel dégagé, le
faisceau lui-méme est visible jusqu'a une altitude de
25 km, ol la densité d'air devient insuffisante pour
diffuser la lumiére. Les deux images correspondent a
des impulsions laser de méme énergie (300 mJ) et
de méme durée (600 fs), mais avec des cAirps oppo-
ses. Alors gue la colonne de droite correspond & une
précompensation de la DVG, celle de gauche corres-
pond & une anticompensation de cette méme DVG.
Comme la longueur d’onde fondamentale est obser-
vée par un processus linéaire (diffusion Rayleigh),
seule I'énergie de l'impulsion entre en ligne de
compte et les deux images sont comparables.

Il n"en est pas de méme lorsque l'on équipe la
caméra d'un filtre (bleu-vert) ne laissant passer que
les longueurs d‘onde de 400 a 500 nm. On mesure
alors le continuum de lumiére blanche (figure 38) qui
dépend fortement de l'intensité délivrée au lieu de
génération. Dans des conditions favorables (précom-
pensation de la DVG, a droite), du signal peut étre
recu daltitudes jusqu’a 18 km. Il est au contraire
negligeable lorsque la DVG est anticompensée, inter-
disant a l'impulsion de reprendre sa courte durée,

Ainsi, pour une méme énergie émise par impulsion
et une méme durée initiale des impulsions, la com-
pensation de la DVG est cruciale pour contrbler I'effi-
cacité d'un processus non lindaire tel que la
génération de lumiére blanche. Durant la méme cam-
pagne de mesures, nous avons également montré
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on modifie la lumiére blanche émise (figure 3b), sans
affecter I'énergie du laser donc la lumiére diffusée sur
la longueur d'onde fondamentale (figure 3a).

Figure 3 - Contréle de la génération de lumiére
blanche : images du faisceau laser dans I'air
(d'apres [4])

qu'il est possible de faire varier l'altitude des fila-
ments jusqu‘a 2 km, en jouant sur la précompensa-
tion de la DVG. En réglant de maniére adéquate le
chirp et l'orientation du faisceau laser, il est donc
possible a I'expérimentateur de positionner en trois
dimensions le point de mesure ol les effets non
linéaires vont se produire.

4. Le laser femtoseconde
mobile 7éramobile

Developper des applications dans |‘atmosphére
nécessite de réaliser des expériences de terrain sur
des sites adaptés aux mesures, comme des sites
urbains ou industriels dans le cas de |a télédétection
de pollution par lidar. De méme, la caractérisation a
longue distance de la propagation d'impulsions laser
ultrabréves impose de travailler en extérieur. Un lidar
basé sur des effets optiques non linéaires nécessite
donc de disposer d'un laser femtoseconde-térawatt
apte a des expériences de terrain. Or, ce type de
laser nécessite des conditions de propreté et de sta-
bilite mécanique, thermique et hygrométrique rése-
rvées au laboratoire. Par ailleurs, leur encombrement
est généralement incompatible avec un transport par
quelque moyen que ce soit. Nous avons donc déve-
loppé le premier laser femtoseconde-terawatt
mobile, 7érarmobile [5].
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Figure 4 - Laser femtoseconde-terawatt mobile 7éramobile (d'aprés [5])

Ce laser est basé sur une technologie désormais
classique, dite CPA (pour amplification a dérive de
fréquence ou chirped pulse amplification). Dans cette
technologie, les impulsions laser sont étirées tempo-
rellement avant d’étre envoyées dans les milieux
amplificateurs, afin d'éviter d'endommager ces der-
niers. Mais le 7éramobile se distingue par une
conception  particulierement compacte (3,5m
% 2,2 m) qui a permis son intégration dans un conte-
neur maritime standard de 20 pieds, offrant une sur-
face intérieure utile de 10 m? environ pour un
encombrement extérieur de 6mx24mx2,6m
(figure 4). 1l fournit des impulsions de 350 m] en
70 fs, soit une puissance créte de 5 TW, a une lon-
gueur d'onde de 800 nm et a un taux de répétition de
10 Hz. De plus, le compresseur a été amélioré pour
en faire un générateur de ch/irp afin de précompenser
la DVG de l'air. La combinaison de cette possibilité
avec la focale variable du télescope d‘émission per-
met de contréler la distance & laquelle les filaments
sont formés, ainsi que leur longueur. Outre le laser et
sa suspension mécanique, le conteneur contient un
laboratoire d‘optique complet, y compris le condition-
nement d'air, les alimentations électriques et un sys-
téme de détection lidar. Ce dernier est basé sur un
télescope de Newton de 40 cm associé a un spectro-
meétre de haute résolution. Ce spectrométre posséde
trois réseaux et un ensemble de détecteurs permet-
tant des mesures sur une large plage spectrale, de
190 nm a 2,5 um.

5. Lidar

Comme le montre la figure &, la technique lidar
consiste a émettre dans I'atmosphére des impulsions
laser. Dans le cas du lidar non linéaire, ces impulsions

pectrome
résolu en
temps

Contréle du chirp Téléscope

Figure 5 - Principe du lidar non linéaire (d'aprés [4])

laser sont préformées avec un ch#p adéquat pour
compenser la DVG dans l'air. La lumiére émise sera
partiellement diffusée (diffusion Rayleigh par les
molécules, diffusion Mie par les aérosols) et partielle-
ment convertie dans le continuum de lumiére blan-
che, dont une fraction est réémise vers |'arriére. La
lumiére rétrodiffusée est collectée par un télescope
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Ces spectres permettent de déterminer la température et I'humidité de I'air, donc son humidité relative.

Figure 6 - Spectres large bande a haute résolution de la transmission atmosphérique mesurée par lidar (d'aprés

[41)

équipé d'un spectrométre et d'un détecteur résolu en
temps. Connaissant la vitesse de la lumiére, donc
son temps de vol jusqu’a une distance donnée, cette
résolution en temps fournit la résolution spatiale du
lidar.

La possibilité de réaliser des mesures lidar & haute
résolution sur une large bande spectrale est illustrée
par la figure 6. La transmission atmosphérique y est
mesurée depuis une altitude de 4,5 km. On reconnait
la signature spectrale & haute résolution (0,01 nm)
de |'atmosphére sur ce chemin d’absorption excep-
tionnellement long. Dans cette région spectrale, les
principales bandes d‘absorption observées sont cel-
les de I'oxygene (687 a 696 nm et 759 & 770 nm) et
de la vapeur d’eau (716 a 732 nm, 811 a 853 nm et
893 a 925 nm). Des simulations a partir de la base
de données Hitran reproduisent parfaitement ce
spectre. Ces simulations permettent de déterminer
simultanément la température et la teneur en vapeur
d'eau de |'atmosphére, et par conséquent d'en
déduire un profil de température et d’humidité rela-
tive, données précieuses pour la météorologie autant
que pour la climatologie [6]. Nous avons également
réalisé des mesures lidar multispectrales dans l'infra-
rouge, ou la génération du continuum semble plus
efficace que les mesures en laboratoire ne l'avaient
laissé espérer, ainsi que dans l'ultraviolet, oli nous
avons simultanément mesuré le profil vertical
d'ozone et celui de la concentration d‘aérosols au-
dessus de Lyon. Cette mesure nous a permis de cor-
riger les erreurs que la présence d'aérosols imprime
généralement aux mesures d‘ozone par les techni-
ques lidar conventionnelles.
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6. Mesure d’aérosols
biologiques

Les aérosols sont un élément clé de la pollution
atmosphérique. Ils peuvent par exemple agir comme
des catalyseurs pour des réactions chimigues
hétérogénes ou comme des vecteurs pour apporter
dans les bronches des espéces cancérigénes adsor-
bées a leur surface. Plus récemment, la menace
d'attaques terroristes a soulevé le besoin d'un sys-
téme d‘alerte capable de détecter sélectivement a
distance des aérosols biologiques. Mais la diversité
des aérosols en taille, forme et composition compli-
que leur identification a distance. Un lidar multispec-
tral peut déterminer la concentration, la taille des
particules et leur indice de réfraction, mais les tech-
niques d'inversion nécessitent des connaissances (ou
des hypothéses) a prior7 sur les aérosols & mesurer.
De plus, aucune technique ne permet a ce jour une
analyse chimique a distance des aérosols. La forte
puissance créte des impulsions femtoseconde offre
l'opportunité d‘arriver a ce résultat grace a la géné-
ration /7 sitv d'effets non linéaires directement a
lintérieur des particules d'aérosols. En effet, des
impulsions ultrabréves arrivant sur une particule
microscopique sont focalisées par la courbure de sa
surface. A ce foyer interne a la particule, |'intensité
est alors suffisante pour pomper efficacement des
effets non linéaires, comme la fluorescence excitée a
plusieurs photons. De plus, la particule refocalise
vers |‘arriére la fluorescence ainsi émise, facilitant sa
détection par lidar. Cette signature pourrait permet-
tre d'identifier la composition chimique de la parti-
cule distante.

High resolution
transmission molecu-
lar absorption data-

base
http:/

i

Hitran) :
www. hitran.com
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localiser le nuage potentiellement dangereux.

Un nuage d'eau (en haut) ne produit pas de fluorescence, contrairement & un simulant biologique (en bas).
Cette fluorescence, détectée en fonction de la distance et de la longueur d'onde, permet d'identifier et de

)

Figure 7 - Télédétection d'aérosols biologiques

Nous avons récemment appliqué cette technique
sur le terrain pour détecter a distance la pollution de
particules d'eau par un traceur caractéristique des
particules biologiques [7]. Dans cette expérience, un
nuage était produit dans une enceinte placée a une
distance de 45 m du systéme 7éramobile. Lorsque
les gouttes de ce nuage sont dopées par de la ribofla-
vine, utilisée comme biosimulant, la signature de la
fluorescence excitée a deux photons au coeur des
gouttelettes est visible sur le signal lidar. Au
contraire, cette signature disparait lorsque le nuage
est composé d'eau pure (figure 7). Ce résultat
démontre la possibilité d’utiliser le lidar pour distin-
guer des particules biologiques des aérosols naturel-
lement présents dans |'atmosphére, bien que les
particules soient de taille identique.

7. Vers un paratonnerre laser ?

Lidée de déclencher la foudre avec des lasers est
presque aussi ancienne que les lasers eux-mémes.
Un paratonnerre laser permettrait en effet d'assurer
la protection de sites sensibles tels que des centrales
électriques et des aéroports. Dans les années 1970
et 1980, les lasers nanoseconde ont montré leurs
limites, ne parvenant pas a générer dans l'air un
canal conducteur suffisamment long. Mais les fila-
ments autoguidés produits par les lasers

femtoseconde-terawatt, qui présentent une densité
d'électrons supérieure a celle requise pour déclen-
cher une décharge électrique dans I'atmospheére, soit
5. 101! ¢m~3, ont ravivé I'intérét pour le sujet. Nous
avons récemment déclenché et guidé des décharges
de haute tension en laboratoire grace a des filaments
ionisés générés par un laser femtoseconde. Grace a
sa mobilité, le laser 7eéramobile a été placé dans un
laboratoire équipé d'un générateur de haute tension
(2 MV) et son faisceau a été aligné avec les électro-
des. De la sorte, les filaments générés par le laser
court-circuitaient l'intervalle de 1 a 5 m entre les
électrodes modélisant respectivement la terre et un
nuage chargé. Les décharges, erratiques lorsque le
laser était éteint, étaient guidées par les filaments
lorsqu'ils étaient présents (figure &) [8]. De plus, la
tension de claquage était réduite d’environ 30 % par
rapport & la décharge libre. Nous avons ainsi déclen-
ché des décharges a des tensions qui ne le permet-
traient pas sans laser.

Ces résultats sont trés encourageants quant a la
possibilité d'utiliser les filaments pour controler la
foudre. Cependant, des expériences complé-
mentaires restent @ mener pour déterminer si les
mesures réalisées en laboratoire en échelle réduite
peuvent étre extrapolées a des distances de quel-
ques centaines de meétres impliquant un mécanisme
de décharge plus complexe.

2 - 2004



: RECHERCHE

Figure 8 - Décharge électrique haute tension (1 MV) libre (en haut) et guidée par des filaments générés par

laser (en bas) (d'aprés [4])
8. Conclusion

Ces derniéres années, la compréhension de la pro-
pagation non linéaire des impulsions laser ultrabré-
ves et de forte puissance a progressé a grands pas.
Ces progrés autorisent désormais les chercheurs &
s'intéresser a des applications a I'atmosphére, telles
que la télédétection de polluants ou le contrdle de la
foudre. Des résultats prometteurs ont été obtenus
récemment, en particulier par I'équipe franco-alle-
mande du projet Téramobile.

Le développement de ces applications sera proba-
blement facilité a l'avenir par les progrés attendus
dans la technologie des lasers ultrabrefs : systémes
plus fiables et plus compacts, lasers pompés par dio-
des ou encore mise en forme spatiale et temporelle
des impulsions laser. En fournissant des lasers ultra-
brefs plus souples, plus fiables et plus faciles a met-
tre en ceuvre, ces nouvelles techniques faciliteront la

2 - 2004

réalisation des applications actuellement en cours de
développement.
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