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Resume

Lorsqu’elles se propagent dans l'air les impulsions laser ultrabreves (fs) et de forte
puissance forment des filaments ionisés sur de longues distances, ou est produit un
continuum de lumiére blanche qui s’étend de l'ultraviolet (230 nm) a l'infrarouge
(4,5 um). Ce processus fortement non-linéaire résulte d’'un équilibre dynamique entre
deux effets dus au profil spatial du faisceau : la focalisation par effet Kerr, et la
défocalisation par le plasma issu de I'ionisation multiphotonique de I'air. Mon travail de
ces dernieres années, présenté ici, est consacré a I'étude de cette propagation non-
linéaire, et a ses applications pour la physique de I'atmosphere.

Une premiere catégorie d’applications, comme le Lidar a lumiere blanche, repose
sur 'exploitation du continuum de lumiere blanche, par exemple pour réaliser une
télédétection multi-composants dans I'air. Une seconde famille repose sur la capacité des
filaments de délivrer a grande distance des intensités suffisantes pour induire in situ des
effets non-linéaires a distance. Nous avons utilisé cette propriété pour identifier a
distance des simulants d’aérosols biologiques ou des cibles solides. Enfin, I'ionisation de
'air dans le filament nous a permis de contrbler des décharges électriques de haute
tension, ouvrant la voie vers un paratonnerre laser.

Abstract

When ultrashort (fs), high-power laser pulses propagate through the atmosphere,
extended plasma filaments form and emit white light in a spectral range spanning from
the ultraviolet (230 nm) to the infrared (4,5 wum). This strongly non-linear optical
phenomenon results from a dynamical balance between respectively focusing and
defocusing Kerr- and plasma-lenses, which are formed by a non-uniform, intensity-
dependent refractive index across the laser beam profile. My recent work presented here
has mainly been dedicated to the study of this non-linear propagation and its
applications to atmospheric sciences.

Some applications such as white-light LIDAR rely on the white light continuum,
which can be observed up to high altitudes and allows multicomponent remote sensing.
Other techniques rely on the ability of the filaments to deliver high-intensities and induce
non-linear optical effects at remote locations. This property allowed us to remotely
identify bioaerosols or solid targets. Furthermore, the ionization of the fs-laser-induced
filaments permits to control high-voltage discharges, opening the way to laser lightning
rods.
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l. Introduction : pourquoi envoyer des impulsions laser
femtosecondes dans I’atmosphere ?

L’essentiel de mes travaux de recherche des cinq derniéres années est sous-tendu
par le développement d’applications atmosphériques des impulsions laser femtoseconde-
térawatt dans I'atmosphere, et en particulier le Lidar non-linéaire et le controle de
décharges de haute tension. Ce type d’applications nécessite de caractériser au mieux la
propagation non-linéaire des impulsions laser de forte puissance sur de longues
distances, et de réaliser de nombreuses expériences sur le terrain, parfois en conditions
difficiles : températures extrémes, humidité, poussiéres voire boue... Autant de
conditions hostiles pour un laser femtoseconde, ce qui avait jusqu’ici cantonné au
laboratoire les lasers de cette classe. Par ailleurs, I’encombrement d’un laser
femtoseconde s’accomode généralement mal d’un transport et d’'une remise en service
rapide.

Devant cette difficulté - réelle’ - de déplacer sur le terrain un laser femtoseconde, et
de le faire fonctionner en extérieur, on peut s’interroger sur la nécessité d’un tel effort,
au-dela de l'exploit technique qu’a représenté la réalisation de notre systéeme
femtoseconde-térawatt, le Téramobile. Notons a cet égard que, malgré le grand intérét
que le Téramobile a suscité, et les efforts de plusieurs groupes pour réaliser un systeme
semblable, il est toujours le seul laser mobile au monde dans cette classe de puissance.
La encore, I'impact du cot et de la difficulté d’une telle réalisation sont patents.

Le but de ce chapitre introductif est de montrer que, si le lancement du projet
Téramobile était un pari risqué pour les équipes impliquées comme pour les financeurs
(CNRS et DFG), les bénéfices potentiels étaient a la hauteur. En m’appuyant en
particulier sur des résultats que j'ai obtenus avant le lancement du projet Téramobile, je
passerai en revue les connaissances préalables a la description de mes résultats récents.
Ces derniers seront détaillés dans les chapitres suivants. Ce faisant, je m’attacherai a
montrer les forces et les limitations des techniques pré-existantes, et a éclairer la
démarche qui a conduit a lancer le Téramobile. Je passerai en revue, successivement, un
exemple de mesure Lidar classique, I’étude de l'interaction des impulsions laser
femtoseconde avec des particules d’aérosols, et une description qualitative de la
propagation non-linéaire d’impulsions ultrabréves dans I'air ainsi que des phénomenes
impliqués dans la filamentation.

'« Che te dis, on va mettre un Téravatt dans un containeur. C’est facile, il y en a chuste pour 15 chours »



. Introduction : pourquoi envoyer des impulsions laser femtosecondes dans |"atmosphere ?

I.1 Le Lidar classique

La pollution atmosphérique, en particulier en milieu urbain, est une préoccupation
importante de notre société. Les aérosols urbains en sont une composante majeure, dont
I'impact sur la santé est établi, en particulier en ce qui concerne les particules de 0,1 a
1 wm qui sont des vecteurs pour déposer les polluants dans le systéme respiratoire [1].
Mais la diversité des aérosols en taille comme en composition rend leur analyse difficile.
En particulier, les analyseurs classiques donnent une mesure localement, et au mieux par
intervalle de masse. A l'opposé, le Lidar (LIght Detection And Ranging, Détection et
mesure par la lumiere) fournit une carte tridimensionnelle de concentration.

La technique Lidar

Le principe du Lidar [2] est apparu quelques années seulement apreés I'apparition
des premiers lasers [3,4]. Son principe est présenté sur la Figure 1. Une impulsion laser
est émise dans 'atmosphere. La lumiere rétrodiffusée est collectée sur un télescope, et
détectée en fonction du temps avec une résolution de quelques nanosecondes a
quelques dizaines de nanosecondes.

Télescope Détecteur
résolu en temps

Signala

Temps / distance

Figure 1. Principe du Lidar

Le signal recu a un instant donné est donc caractéristique du coefficient de
rétrodiffusion f§ a la distance correspondante ainsi que du coefficient d’extinction a sur le
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. Introduction : pourquoi envoyer des impulsions laser femtosecondes dans |"atmosphere ?

chemin de la lumiere a I'aller comme au retour. Plus précisément, si 'on néglige la
diffusion multiple, le retour lidar linéaire est donné dans le cas général par I'équation
Lidar [5,6] :

c T,

R ’ ' R ’ ’
—foa(AL R)dR .e—J:)a()u,R WR'

E(ALR)=E,-E(AR)-e %-/y’(AL,A,R)- (.1)

ou E(A,R) est le signal provenant de la distance R, en fonction de la puissance
laser Ej, du coefficient de rétrodiffusion B(A,,A,R) pour le processus étudié, produit
une radiation a la longueur d’onde A sous une longueur d’onde incidente Aj, et des
coefficients d’extinction a la longueur d’onde incidente a(4,,R) et a la longueur d’onde
diffusée a(A,R). Le facteur géométrique E(A,R) tient en particulier compte du
recouvrement entre le faisceau laser et le cone de détection du télescope, ainsi que de la
réponse spectrale du détecteur. A, / R? est I'angle solide de collection du dispositif de
collecte, tandis que c et 7, sont respectivement la vitesse de la lumiere et la durée
d’impulsion.

Le principal avantage du Lidar sur d’autres techniques optiques de mesure de
traces dans I'atmosphere tient a la résolution spatiale, qui tient a la résolution temporelle
du signal recu, via le temps de vol de la lumiere jusqu’a une distance donnée. Cette
résolution spatiale permet d’effectuer des cartographies bi- et tridimensionnelles [7] de
différentes especes atmosphériques. Le Lidar peut ainsi fournir des cartes d’émission ou
de transport de gaz traces dans I'atmosphere.

La méthode la plus usuelle pour la mesure de ces gaz traces dans I'atmospheére par
Lidar est la technique dite DIAL (Dlfferential Absorbtion Lidar, lidar a absorption
différentielle). Elle permet de mesurer sélectivement la concentration de polluants
gazeux. Pour cela, elle compare les signaux lidar a deux longueurs d’onde trés proches
I'une de 'autre, situées I'une sur une raie d’absorption du polluant étudié, et 'autre a
coté de cette raie. Mais cette méthode est limitée a des polluants qui présentent une raie
d’absorption étroite, et exempte d’interférences avec les spectres d’autres composés
atmosphériques. Par ailleurs, la nécessité d’ajuster la longueur d’onde laser sur la raie
d’absorption interdit la mesure simultanée de plusieurs polluants, ainsi que
I'identification d’un polluant inconnu. Nous verrons plus loin que I'utilisation du « laser
blanc » que constituent les filaments autoguidés produits par les lasers ultrabrefs dans
I'atmosphere pourrait apporter une réponse a ces limitations.

Interpréter le signal lidar revient a inverser I'équation lidar (I.1). Dans le cas de la
mesure d’aérosols, le probléme inverse est ardu a cause de la forme intégrale de
I'expression a inverser. De plus, le probleme est mal posé puisque 'on se trouve en
présence de deux quantités a déterminer, les coefficients d’extinction et de rétrodiffusion

11
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a chaque distance. Or, chacun de ces deux coefficients dépend de la composition et de la
distribution de taille des aérosols en présence. Il est donc indispensable d’effectuer des
hypothéses sur a et  afin de permettre un traitement du signal lidar.

Altitude(m)

Lows
2 LAFAYE

| Lo

T R

| =

| Position
du Lidar |
[ANE

—Houlevard

3 ".'-J"'._D EE
Concentration (ug/m3) |

a

t a i “‘5&1?-.‘2-.-"—. oF A in
Figure 2. Distribution spatiale de la concentration d'aérosols au-dessus de Lyon. Les
aérosols sont stratifiés en deux couches et la couche limite est homogene, a cause
d'une situation météorologique exceptionnellement stable. Les directions des trois
profils verticaux correspondent respectivement a une zone périphérique, au centre-

ville, et a un parc boisé [7].

Ces informations sont habituellement postulées a priori. Pour éviter ce type
d’hypothese et réaliser une mesure quantitative de la concentration d’aérosols, nous
avons combiné le lidar a une analyse poussée de particules prélevées par des analyseurs
ponctuels au cours d'une grande campagne de mesures a Lyon durant I'été 1996. Les

12
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méthodes employées incluent l'utilisation de la microscopie électronique a balayage et de
la microfluorescence X. Cette analyse nous a permis de déterminer la distribution de
taille de chaque type de particules présentes dans |'atmosphére ainsi que leur abondance
relative. De la sorte, nous avons pu calculer leurs coefficients d’extinction et de
rétrodiffusion, autorisant pour la premiére fois une inversion quantitative par l'algorithme

de Klett [8].

Profitant de la résolution spatiale du Lidar, nous avons ainsi pu réaliser des
cartographies quantitatives de la concentration d'aérosols au-dessus de Lyon un apres-
midi d'été (Figure 2) [7]. Ce type de cartes met en évidence la stratification des aérosols
ainsi que I'altitude de la couche limite, marquée par la forte chute de la concentration
d'aérosols vers 1500 m. En répétant la mesure a intervalles réguliers, on met en
évidence les variations temporelles de la couche limite : élévation le jour, descente la
nuit.

La combinaison du Lidar et des techniques d'analyse microscopiques permet ainsi
de suivre la dynamique spatiale et temporelle de la pollution urbaine par les aérosols. Les
résultats obtenus constituent alors un outil pour appréhender les causes et les effets sur la
santé. C'est ce que nous avons fait au cours de cette premiére campagne, en lien avec
une étude épidémiologique effectuée simultanément par le Département d'Ecologie
Urbaine de la Ville de Lyon. Cependant, ce type de mesure couplée n’est qu’indirecte,
car les particules ne sont caractérisées que ponctuellement dans ’espace et dans le
temps, ce qui nécessite de supposer que nous sommes en présence d’'une atmosphére
homogeéne et stable temporellement. On néglige ainsi la sédimentation des particules,
tout comme les variations temporelles des sources d’aérosols, ainsi que les particules
volatiles (parmi lesquelles les gouttelettes d’eau), non imagées au microscope
électronique. Ces méthodes ne peuvent donc étre utilisées que dans des conditions assez
exceptionnelles. Pour développer des méthodes tout-optiques de télédétection des
aérosols, il est donc nécessaire de disposer d’un canal d’information supplémentaire. A
cet égard, les processus non-linéaires a l'intérieur des particules constituent un bon
candidat. Le paragraphe suivant en donne un exemple.

1.2 Diffusion non-linéaire par des aérosols

En vue de disposer d’informations complémentaires pour les mesures des aérosols
par Lidar, nous nous sommes intéressés a la diffusion non-linéaire, et en particulier la
génération de troisieme harmonique in situ dans des particules d’aérosols. En effet, les
microparticules sphériques constituent des microcavités optiques qui favorisent les
phénomenes non-linéaires en localisant la lumiere incidente dans des modes de grand
facteur de qualité. De plus, la diffusion non-linéaire par des particules de taille de 1'ordre
du micron est maintenant accessible aux calculs théoriques, appelant des vérifications
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expérimentales. Outre leur intérét théorique, ces résultats ouvrent la voie vers des
applications pour l'analyse de distributions d'aérosols et a terme vers un Lidar fournissant
simultanément des informations sur la taille et la composition des particules rencontrées.

Ainsi, lors de ma these, en collaboration avec I'équipe de L. Woste de la Freie
Universitdt de Berlin, nous avons pour la premiére fois étudié la diffusion non-linéaire
par des microgouttes d'eau excitées par un laser femtoseconde. Le laser d'excitation
produit des impulsions de 100 fs a 810 nm, avec une puissance créte de l'ordre de
10" W-cm-.

L'étude angulaire de la génération de troisieme harmonique fait apparaitre un
contraste important avec la diffusion linéaire [9,10]. En particulier, le profil est trés lisse et
dépend peu de la taille des particules (Figure 3). Ces observations sont en assez bon
accord avec des calculs basés sur une extension non-linéaire de la théorie de Mie,
réalisés par le groupe de K. Bennemann a la Freie Universitit de Berlin. Par ailleurs, la
génération de troisieme harmonique vers l'arriere a une efficacité suffisante pour
envisager une application au Lidar.

Intensite (U. A.)

angle polaire (°)

Figure 3. Distribution angulaire selon I'angle polaire de la génération de troisieme harmonique
par des gouttes d'eau excitées par des impulsions laser femtoseconde (100 fs, 810 nm), en
fonction du diameétre des gouttes

L'analyse spectrale fait pour sa part apparaitre que la génération de troisieme
harmonique a 270 nm est 1000 fois plus efficace que I'émission de continuum de
lumiere blanche produit dans la goutte. Ainsi, la génération de troisieme harmonique
vers l'arriere a une efficacité suffisante pour envisager une application au Lidar.

De plus, contrairement a ce qui se passe en régime picoseconde, la diffusion
Raman stimulée, pompée par la troisieme harmonique, n'est pas détectable. Nous avons
également prédit une transition entre un régime ou I'émission de troisieme harmonique
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domine, pour des impulsions plus courtes que le périmétre des particules, et un régime
ou I’émission Raman stimulée domine dans les particules suffisamment petites pour que
les modes soient entierement recouverts par I’extension spatiale des impulsions du laser,
permettant la stimulation de I’effet Raman [11]. Cette transition pourrait étre exploitée,
dans un schéma pompe-sonde, pour mesurer a distance le diametre de gouttes
transparentes. Ce type de comportement dépendant de la taille des particules a d’ailleurs
été observé depuis, dans le cas de la fluorescence excitée a deux photons a I'intérieur des
modes de galerie de gouttes sphériques [12].

Ainsi, les effets optiques non-linéaires dans les particules d’aérosols semblaient, des
cette époque, constituer un canal d’information utilisable pour perfectionner les mesures
Lidar. I était alors extrémement tentant de réaliser un Lidar non-linéaire basé sur
I'utilisation d’un laser a impulsions ultrabreves

1.3 Propagation d’impulsions non-linéaires dans I’air

Figure 4. Filament de lumiéere blanche généré dans I’atmospheére par un laser femtoseconde-
térawatt émis a 800 nm (Photo K. Wedekind)

La premiére tentative en ce sens a été réalisée par L. Woste et R. Sauerbrey, qui
ont tenté de produire a distance une “lampe blanche” en générant a distance un plasma,
grace a des impulsions laser de 100 fs, avec une puissance-créte de 3 TW, légerement
focalisées dans I'atmosphere. Au lieu d’un plasma localisé au foyer, ils ont observé un
long filament de lumiere blanche (Figure 4), similaire a des observations a plus courte
échelle au laboratoire. Le faisceau était clairement visible a I'oeil nu [13,14] bien que le
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laser utilisé émette dans I'infrarouge, autour de 800 nm. Ce filament de lumiere blanche
était visible méme lorsque le laser n’était pas focalisé. Le signal rétrodiffusé dans la
bande spectrale bleu-vert de la lumiere blanche a pu étre détecté depuis des altitudes
dépassant 10 km. Ils ont ainsi observé pour la premiére fois la filamentation a I’échelle de
I'atmosphere.

L’ effet Kerr focalise : An =n,*|  Le plasma déefocalise : An = - N(l) / 2N

Distance radiale Distance radiale
A
>
An  I(r) An I(r)

Figure 5. Principe de la filamentation. Le faisceau s’autofocalise d’abord par effet
Kerr et s’effondre sur lui-méme. L’ionisation au foyer non-linéaire défocalise alors
le faisceau. Un équilibre dynamique s’établit entre les deux processus sur des
distances tres supérieures a la longueur de Rayleigh.

La formation de filaments autoguidés était en fait déja un phénomene connu a
’échelle du laboratoire [15,16,17,18]. Elle se produit lors de la propagation fortement
non-linéaire d’impulsions laser de forte puissance dans les milieux transparents (Figure
5). Cette forte non-linéarité induit une auto-action qui modifie I'impulsion tant
spatialement que spectralement et temporellement. Dans le domaine spatial, on peut
citer 'auto-focalisation [19], 'auto-guidage [15], ou 'auto-réflexion [20]. Les principaux
phénomeénes spectraux sont le mélange a 4 ondes [21] et 'automodulation de phase
[22,23,24]. Les effets temporels sont I'auto-raidissement [25,26,27] et le dédoublement
de 'impulsion [28]. De plus, le milieu de propagation est fortement affecté, puisqu’il est
le siege d’un ionisation multiphotonique [29,30,31,32,33] conduisant a la formation
d’un plasma.

Ces phénoménes ont été étudiés depuis le début des années 1970, du point de vue
théorique comme du point de vue expérimental. Depuis 1985 et le développement de
I'amplification a dérive de fréquences (CPA) [34,35], qui a permis de produire des
impulsions laser ultrabréves et d’atteindre de trés hautes intensités (jusqu’a 10 W/cm?),
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ces phénomenes peuvent étre observés méme dans des matériaux usuels, tels que des
gaz a pression ambiante, malgré leur faible non-linéarité. Dans ce qui suit, nous nous
concentrerons sur la propagation non-linéaire dans l'air et les processus liés a la
génération d’un continuum cohérent de lumiére blanche, et a la filamentation.

Autofocalisation par effet Kerr

Le premier effet non-linéaire intervenant dans la propagation d’impulsions de forte
puissance est I'auto-focalisation par effet Kerr [36,37]. En effet, a haute puissance,
I'indice de réfraction de 'air dépend de I'intensité laser incidente :

n(l) =ny+ nyl (1.2)

ou n, = 3 x 10" cm?W [38] est I'indice de réfraction non-linéaire de I'air. Le
profil d’intensité dans le faisceau n’étant pas uniforme, I’effet Kerr génere un profil
d’indice (Figure 5, a gauche) qui se comporte comme une lentille convergente ou
« lentille de Kerr » dont la distance focale dépend de l'intensité. Le faisceau est focalisé
par cette lentille, ce qui génere une augmentation de l'intensité, et en retour un
raccourcissement de la distance focale, etc., jusqu’a ce que le faisceau s’effondre sur lui-
méme. L'effet Kerr devrait donc empécher la propagation d’impulsions laser de haute
puissance dans l'air. Pour que la lentille de Kerr compense la diffraction et permette
'autofocalisation du faisceau, la puissance doit étre supérieure a la puissance critique :

2
N 1 A

2 =
k“-n, 4m-n,

ou w est le diametre du faisceau. Pour un laser titane:saphir (A = 800 nm) dans
air, P,, ~ 3 GW.

Bien que l'effet Kerr soit fonction de l'intensité, c’est la puissance et non pas
I'intensité qui détermine la survenue de I'autofocalisation. Par contre, si 'autofocalisation
se produit, la distance a laquelle le faisceau s’autofocalisera dépend du diameétre du
faisceau, donc de I'intensité. La position z; du foyer non-linéaire est en effet donnée pour
une puissance P par la formule empirique de Marburger [39]

L \/(1/P/Pm., -0.852) -0.0219
TRT 1.4
z(P) R 0.367 k- d’ (1.4)

ol R est la courbure initiale du front d’onde, k est le nombre d’onde et a le rayon
du faisceau, pris a 1/e.
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lonisation multiphotonique et génération de plasma

La forte focalisation d’un faisceau de grande puissance conduit a une haute
intensité locale. Lorsque cette intensité atteint 10" & 10" W/cm?, des processus non-
linéaires d’ordre supérieur interviennent, en particulier I'ionisation multiphotonique
(MPI). A 800 nm, 8 a 10 photons sont nécessaires pour ioniser les molécules d’azote et
d’oxygene et produire un plasma [40]. L’ionisation par effet tunnel peut également
intervenir grace aux trés grands champs électriques portés par I'impulsion laser.
Cependant, selon la théorie de Keldysh [41], I'ionisation multiphotonique domine pour
des intensités inférieures ou égales a 10" W/cm? Au contraire des impulsions plus
longues, les impulsions ultrabreves combinent une forte efficacité d’ionisation due a leur
tres haute intensité, avec une énergie totale limitée, de sorte que les densités moyennes
d’électrons générées (10*°-10"" cm™) [42] sont largement au-dessous de la saturation. Les
pertes par Bremsstrahlung inverse sont donc négligeables, ce qui permet une
propagation a longue distance. Cependant, la densité d’électrons p a une contribution
négative a 'indice de réfraction. A cause du profil radial d’intensité dans le laser, apparait
un gradient négatif d’indice de réfraction, qui se comporte comme une lentille divergence
et défocalise le faisceau, comme symbolisé sur la Figure 5.

Filamentation d’impulsions laser de forte puissance

Pris séparément, I’effondrement du faisceau a cause de I'autofocalisation par effet
Kerr et la défocalisation induite par le plasma, devraient chacun interdire toute
propagation a longue distance d’impulsions laser de forte puissance dans 'air. Or, ces
deux processus peuvent se compenser et donner lieu a une propagation auto-guidée,
quasi-solitonique [43]. Le faisceau laser s’auto-focalise d’abord par effet Kerr. Puis,
lorsque l'intensité est suffisamment élevée, un plasma est généré par MPI, ce qui
défocalise le faisceau. L’intensité décroit alors et la génération de plasma s’arréte,
permettant a I'auto-focalisation de reprendre le dessus. Cet équilibre dynamique entre
effet Kerr et MPI conduit a la formation de structures stables ou filaments (Figure 5). Ces
filaments ont été observés des 1995 par A. Braun et al.[15], qui a découvert que des
miroirs pouvaient étre endommagés par des impulsions laser ultrabreves de forte
puissance, méme a grande distance de la source laser. L’intensité dans les filaments est
pratiquement constante (typiquement 10** W/cm?) [44], de méme que |'énergie qu’ils
transportent (quelques md), leur diamétre, et leur densité d’électrons (typ. 10 cm™) [42].
Ces propriétés mettent en évidence le caractere schématique, voire simpliste, de la
description intuitive de la filamentation, telle que représentée sur la Figure 5.

L’équilibre dynamique peut ainsi guider la lumiére sur des distances pouvant
dépasser la centaine de metres [45,46,47], soit plusieurs ordres de grandeur au-dela de
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la distance de Rayleigh, a I'issue de laquelle la diffraction élargit un faisceau se
propageant linéairement.

Modélisation de la filamentation

De nombreux groupes se sont intéressés a simuler la propagation non-linéaire
d’impulsions laser de forte puissance dans l'air, tant dans un régime de mono-
filamentation a basse énergie [voir par exemple 18,48,49,50,51,52,53,54] qu’a haute
énergie dans un régime de multi-filamentation [47,55,56,57,58]. Le lecteur pourra s’y
reporter pour plus de détails. Le principe en est le suivant. La propagation des
impulsions laser est décrite par les équations de Maxwell :

1 9E IE I’P

VE-— —=U, 0 —+ Uy — (1.5)
RPN ar M

ou o est la conductivité et représente les pertes, et P est la polarisation du milieu.
Contrairement au cas de la propagation linéaire, P comporte un terme non-linéaire
correspondant a I’effet Kerr et a la génération de plasma :

P=PL+PNL=80'(XL+XNL)'E (1.6)

ol x; et xn. sont respectivement les susceptibilités linéaire et non-linéaire. Si 'on
considere une impulsion de symétrie radiale, se propageant selon 'axe z dans un
référentiel se déplagant a la vitesse de groupe v,, et que I'on ne considere que les effets
dominants, on obtient I’équation de Schrodinger non-linéaire (NLSE, non-linear
Schrodinger equation) suivante [43] :

Vi£+2i(kﬁ)+2k2n2-|£|2'£—k2p—-s=0 (.7)
0z o.

ou ¢ =¢(r, z, t) est 'enveloppe de I'impulsion du champ électrique et p. est la
densité critique d’électrons (1,8 10 cm™ a 800 nm [43]). € est supposé varier lentement
par rapport a la fréquence de la porteuse et avoir une décroissance radiale lente. Au
premier ordre, la dispersion de la vitesse de groupe (DVG), 'auto-raidissement de
I'impulsion, 'effet Kerr retardé, I’effet Raman, sont négligés, de méme que les pertes dues
a l'ionisation multiphotonique et a 'absorption du plasma (o = 0). Dans I'équation
(I.7), le Laplacien correspond a la diffraction dans le plan transverse, tandis que les deux
derniers termes représentent les contributions non-linéaires a la propagation : I'auto-
focalisation par effet Kerr et la défocalisation sur la plasma, qui ont des signes opposés.
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La densité électronique p(r, z, t) est calculée a partir d’'une équation cinétique (1.8), dans
un schéma autocohérent avec I'équation (I.7) :

i—f - (0, -p) =0 (1.8)

Dans cette équation, p. est la concentration de molécules dans Iair, y I'efficacité de
'ionisation multiphotonique, et a le nombre de photons nécessaires pour ioniser une
molécule d’air, soit typiquement 8 a 10 [40]. En intégrant numériquement la NLSE, on
obtient I'évolution de l'intensité de I'impulsion /=g’ en fonction de la distance de
propagation, comme le montre la Figure 6. L’auto-focalisation initiale de I'impulsion par
I’effet Kerr, de méme que le plasma généré par MPI sont bien reproduits par ce type de
simulation. On notera que la structure filamentaire du faisceau, bien que d’'un diametre
de seulement 100 um, se maintient sur plus de 60 m, la simulation étant ici limitée par
les capacités de calcul.

i R(z) (mm)

0 20 40 60
z (m)

Figure 6. Simulation numérique de la filamentation [51]

Génération de lumiere blanche et auto-modulation de phase

La haute intensité dans les filaments (4 & 6 x 10" W/cm?) [44] génére une
importante automodulation de phase (Figure 7), et donc I’émission d’un large continuum
de lumiere blanche. En effet, I'intensité I(t) étant dépendante du temps au cours de
I'impulsion, il en est de méme de l'indice de réfraction, selon I'équation (1.2) réécrite
dans le domaine temporel :

n(t) =ng+ nyl(t) (1.9)
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Figure 7. Effet de I'automodulation de phase. L’'impulsion initiale (en haut) est
déformée au cours de la propagation. Le centre de I'impulsion, plus intense, est
retardé par rapport aux ailes par l'indice non-linéaire. La déformation de
I’enveloppe qui s’ensuit génére des basses fréquences sur le front montant de
I'impulsion et des hautes fréquences sur son front descendant.

Cet effet induit un déphasage dépendant du temps. Il décale donc la fréquence w(t)
donné par :

t
—w, - 2% TV (1.10)

ol @ (7) est la phase instantanée, c la vitesse de la lumiére, z la distance de
propagation et w, est la fréquence initiale de I'impulsion laser. L’enveloppe temporelle
lentement variable par rapport a la porteuse conduit ainsi a un fort élargissement spectral
de I'impulsion autour de w,. La lumiére blanche ainsi générée est cohérente. Elle est
émise essentiellement vers 'avant, pour partie colinéaire avec le filament sous forme
d’un « laser blanc » [59], et pour partie sous forme d’émission conique [16,60,61]
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formant des anneaux dont I'ouverture est fonction de la longueur d’onde, avec un sens
de variation inverse a celui de la diffraction (Figure 8a). L’interprétation de cette émission
conique est encore 'objet de controverses. Selon les auteurs, elle est attribuée soit a
I’émission Cerenkov [16], soit a la réfraction de la lumiére blanche émise a I'arriere de
I'impulsion, par le plasma généré a 'avant de la méme impulsion [60].

Nous avons également montré qu’une part significative de la lumiére blanche est
émise vers l'arriére [62]. A 179°, I'intensité relative de la rétrodiffusion est déja un ordre
de grandeur plus élevé dans le cas non-linéaire. Un effet encore plus grand est attendu a
180°, bien que le dispositif expérimental n’ait pas permis de le mesurer. Cette émission
piquée vers 'arriére peut étre interprétée comme provenant d’'un gradient longitudinal
d’indice de réfraction, di a un plasma généré par I'impulsion laser elle-méme, et sur
lequel le laser est réfléchi. Il est également possible que des processus de couplage
Raman y soient associés. Une telle auto-réflexion, combinée avec I’autoguidage qui
réduit fortement la divergence du faisceau, est un grand avantage pour le Lidar :
contrairement a ce qui se passe avec des sources de lumiere blanche de faible luminance
telles que les lampes a décharges, une part importante de la lumiére blanche générée a
une distance donnée peut étre collectée par le détecteur Lidar.

Figure 8. (a) Figure d’émission conique visualisée sur un écran ; (b) figure de filamentation
multiple visualisée sur un écran

Propagation a trés haute puissance

A trés forte puissance (P >> P_,), le faisceau se divise en plusieurs filaments
localisés. L’intensité dans chaque filament est limitée a environ 10** W/cm? soit quelques
md. Ainsi, augmenter la puissance du faisceau augmente le nombre de filaments sans
influer notablement sur leur intensité ou leur énergie individuelle. La Figure 8 montre le
profil de faisceaux lasers subissant la filamentation, a basse (Figure 8a, 5 md) et a haute
énergie (Figure 8b, 400 mJ), ce qui conduit respectivement a un filament unique et a la
multi-filamentation.
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Conclusion

Les lasers femtoseconde-térawatt apparaissent donc comme des candidats crédibles
pour le développement de systemes Lidars plus puissants que les Lidars linéaires, basés
sur des lasers nanoseconde. lls constituent une source lumineuse unique pour des
expériences Lidar multispectrales : une source cohérente de lumiere blanche (« laser
blanc » [59]), confinée dans un faisceau auto-guidé, et dont une part importante est
rétrodiffusée directement vers I'émetteur. Ces propriétés exceptionnelles du continuum
de lumiere blanche permettent d’attendre une mesure simultanée multi-composants, la
caractérisation de polluants inconnus, et une meilleure détermination a distance des
aérosols atmosphériques.

Par ailleurs, la formation de filaments ionisés sur de longues distances ouvre la voie
au controle de décharges électriques, voire de la foudre. Les applications prévisibles des
lasers ultrabrefs dans I’atmosphere [63] ont motivé le lancement du projet Téramobile,
afin de mettre au point un laser mobile dédié a ces applications.

1.4 Le projet Teramobile [64]

Le projet Téramobile est un projet franco-allemand de grande envergure, qui
féedere quatre laboratoires : LOA-ENSTA-Ecole Polytechnique (A. Mysyrowicz), Institut
fir Quantenelektronik a ['Université de Jena (R. Sauerbrey), Institut fir
Experimentalphysik a 1'Université Libre de Berlin (L. Woste) et LASIM a ['Université
Lyon 1 (J.-P. Wolf). Cofinancé initialement par le CNRS et la DFG, pour 2 M€, et
désormais également par les Ministeres des affaires étrangeres francais et allemand, le
projet Téramobile visait des son démarrage, en 1999, a construire puis a exploiter un
laser femtoseconde-térawatt mobile dédié aux applications a I'atmospheére. J’en assure la
coordination depuis le début de 'année 2000, d’abord depuis Jena, et aujourd hui
depuis Lyon.

L’essentiel des résultats présentés ici a été obtenu dans le cadre du Téramobile, en
collaboration avec tout ou partie de I’équipe impliquée dans le projet. Dans le prochain
chapitre, je présenterai le systeme Téramobile, premier laser femtoseconde-térawatt au
monde. Je détaillerai ensuite quelques résultats marquants que nous avons obtenus
concernant la propagation non-linéaire d’impulsions laser ultrabreves dans I'atmosphere,
en particulier a grande distance et dans le régime de multifilamentation. Les chapitres
suivants s’attarderont successivement sur les applications a la télédétection, et sur les
expériences de controle de foudre réalisées grace au Téramobile. Enfin, le dernier
chapitre sera consacré aux perspectives de ce travail.
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Il. Le laser Téramobile [65]

Les raisons exposées dans le chapitre précédent montrent la pertinence d’un
systeme laser mobile capable de produire sur le terrain des impulsions laser ultrabréves
(femtoseconde) et de forte puissance (Térawatt). Au sein de la collaboration Téramobile,
nous avons donc développé le premier systeme de ce type. Il s’agit d’un laser fs-TW
autonome, intégré dans un laboratoire mobile réalisé dans un conteneur maritime
standard. Ce laboratoire mobile fournit I'infrastructure nécessaire pour le laser et ses
optiques d’émission, ainsi qu’un systeme de détection Lidar. Il a été complété par un
second laboratoire mobile de caractérisation du faisceau, installé dans une remorque et
destiné a étre déplacé continlment le long du faisceau sur de grandes distances.
Malheureusement, cette remorque a été détruite dans un incendie lors de son premier
transport.

Le laser Téramobile a été le premier, et est aujourd’hui encore le seul laser
femtoseconde-térawatt mobile au monde. Cette mobilité a imposé une conception
particulierement compacte du laser. De plus, les contraintes d’environnement imposées
par un tel laser sont draconiennes, et ont présidé a la conception du Téramobile. Nous
'avons congcu comme un systeme autonome contenant toutes les optiques d’émission et
de réception nécessaires pour émettre le faisceau dans I'atmosphere et caractériser sa
propagation horizontale ou verticale, ou détecter le signal Lidar dans diverses
configurations. Nous avons également cherché a construire un outil le plus ouvert
possible afin de permettre son utilisation dans les diverses conditions expérimentales
nécessaires aux expériences de physique appliquée a I'atmosphere. Nous disposons ainsi
d’un systeme ouvert pour des évolutions futures ou des applications non prévues lors de
la conception.

I.1 Le systeme laser

Le laser Téramobile repose sur la technique désormais classique de I'amplification
a dérive de fréquences, (CPA, chirped pulse amplification, Figure 9) [34,35]. Cette
technique permet de produire des impulsions laser dont I'intensité est plus élevée que le
seuil de dommage des matériaux amplificateurs. Pour cela, la puissance créte des
impulsions est artificiellement réduite en étirant temporellement I'impulsion laser pendant
son amplification, en lui imprimant un glissement de fréquence ou chirp dans un
élément dispersif, I'étireur. En fin de chaine, les impulsions sont recomprimées dans un
élément dispersif symétrique de I'étireur, le compresseur, et retrouvent leur durée initiale.

Si la technique CPA en elle-méme est classique, son intégration dans |’espace
réduit du conteneur, ot le laser dispose de seulement 7 m?, a nécessité un agencement
particulierement compact des composants et une réduction de la taille du compresseur.
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Nous avons mis au point ces adaptations en collaboration avec le constructeur, Thales
Laser. Les caractéristiques obtenues sont résumées dans le Tableau 1.

amplificateur amplificateur
oscillateur étireur régénératif multlpassages compresseur
=== o
11111 2 O il
impulsions courtes  impulsions longues  extrait des impulsions amplification, recompression
faible énergie faible intensité puis les amplifie haute énergie impulsions courtes
énergie moyenne haute énergie
haute intensité
6nJ 2-3nd 5mJ 400 mJ 250 mJ
80 fs, 200 ps 200 ps 200 ps 100 fs
8-10 Hz 8-10 Hz 10 Hz 10 Hz 10

l > | = 4"

compresseur

Figure 9. Principe de I'amplification a dérive de fréquences (CPA). Les valeurs données sont des
ordres de grandeur donnés a titre d’illustration.

Longueur d’onde centrale 793 nm
Largeur de bande 16 nm
Energie par impulsion 350 mJ
Durée d'impulsion 70 fs sech?
Puissance créte 5TW
Fréquence de répétition 10 Hz
Diametre du faisceau en sortie 30250 mm
Réglage du chirp 70 fs a 2 ps, (positif ou négatif)
Stabilité de I"énergie 2,5 % RMS sur 400 tirs
Dimensions 3,5x2,2m

Tableau 1. Caractéristiques du laser Téramobile

Le principe de notre laser CPA et son agencement dans le laboratoire mobile sont
résumés sur la Figure 10. Les impulsions ultrabréves sont produites dans un oscillateur
Ti:saphir (Compact Pro, Femtosource), puis allongées temporellement dans un étireur et
amplifiées dans une chaine composée successivement d’'un amplificateur régénératif et
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Il. Le laser Téramobile

de deux amplificateurs multipassages. L’impulsion est ensuite recomprimée
temporellement dans un compresseur avant d’étre émise dans 'atmosphére. A ce stade,
tous les composants optiques sont réflectifs pour éviter les dommages dus a la tres forte
intensité des impulsions. Les diagnostics sont installés au-dessus de la table, ou de
I'espace est réservé pour des instruments supplémentaires nécessaires ponctuellement
pour des expériences spécifiques.

Figure 10: Schéma d’implantation du Téramobile. Le systeme laser est composé
d’un oscillateur (Femtosource Compact Pro) pompé par un laser YAG (Verdi,
Coherent) (L1), un étireur (L2), un amplificateur régénératif et un préamplificateur
multipassage (L3) pompés par un YAG (Compact , Thales) (L4), un second
amplificateur multipassages (L5) pompé par deux lasers YAG (SAGA, Thales) (L6),
et un compresseur (L7). Les alimentations électriques des lasers et leurs échangeurs
de chaleurs sont installés sous la table dans un compartiment isolant (C). L’optique
d’émission (S) (voir Figure 12) et I"électronique de contréle sont placées au-dessus
de la table. Le systeme de détection (D) est détaillé sur la Figure 14.

Compensation de la dispersion de la vitesse de groupe

S’il sert, comme dans toute chaine CPA, a recomprimer les impulsions laser une
fois amplifiées, le compresseur du Téramobile a également un role spécifique lié aux
expériences a longue distance. En effet, les applications atmosphériques des impulsions
laser ultrabreves impliquent de longues distances de propagation, parfois de 'ordre de
plusieurs kilometres. A cette échelle, la dispersion de la vitesse de groupe (DVG) dans
'air ne peut pas étre négligée. Sur 1 km de propagation, la DVG dans 'air étire les
impulsions émises par le Téramobile. D’une durée initiale de 70 fs et d’une largeur de
bande intrinseque de 16 mm, on obtient des impulsions fortement chirpées, d’'une durée
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Il. Le laser Téramobile

de 1 ps. Ce chirp réduit d'un facteur 10 la puissance de I'impulsion. La production
d’effets non-linéaires est donc fortement handicapée.

Cependant, ce handicap peut étre tourné a notre avantage. En effet, il est possible
de dérégler le compresseur de maniére a émettre des impulsions dont le chirp, dit négatif,
sera compensé au premier ordre par la DVG de l'air sur une distance prédéterminée
(Figure 11) [11,14]. Dans ce but, I'un des réseaux du compresseur du Téramobile est
monté sur une platine motorisée, dont la course de 50 mm permet, a raison d’un chirp
nominal de 43 fs/mm, de précompenser la DVG sur des distances allant jusqu’a 1,5 km.
Il est ainsi possible de controler la distance a laquelle la filamentation pourra se produire.
Cependant, un autre parametre doit étre pris en compte lorsque I'on souhaite contréler
la position du début de la filamentation : malgré le chirp qui réduit sa puissance, il se
peut que I'impulsion atteigne la puissance critique et commence a s’autofocaliser. Dans
ce cas, la filamentation se produira avant que l'impulsion ne soit refocalisée
temporellement, mais a une distance plus grande que celle nécessaire a filamenter une
impulsion non chirpée.

SANS DVG
précompensation >

Impulsion fs Impulsion
chirpée
AVEC
précompensation >
ImpuIS|on ch/rpee Impulsion fs
(précompensée)

Figure 11. Principe de la précompensation de la dispersion de la vitesse de groupe

L’optique d’émission

Les impulsions laser sont transportées de la sortie du compresseur aux hublots
d’émission du laboratoire mobile par un systéme optique entierement réflectif, de
maniere a éviter toute dégradation du faisceau a la traversée de milieux transparents. Ce
systeme d’émission permet également de régler le diameétre initial du faisceau et sa
focalisation. En effet, ces parametres ont une grande influence sur la distance a laquelle
la filamentation se produit. Ainsi, étendre le faisceau réduit son intensité, et permet
d’éviter que le faisceau ne s’auto-focalise a courte distance, voire endommage la fenétre
de sortie du laboratoire mobile. De méme, comme nous 'avons vu au chapitre
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Il. Le laser Téramobile

précédent, la focalisation et le diameétre initial du faisceau sont essentiels pour contréler la
distance de filamentation, via la formule de Marburger (1.4).

Distance focale 10 m a légerement divergent
Grandissement 2,7
Diametre maximum du faisceau 15 cm

0,1 mrad sur tout l'intervalle de

Stabilité de pointé )
P focales accessibles

Angle hors-axe 6°

Longueur 2,5m

Précision du mouvement de

. 12,5 pm
translation

Tableau 2. Caractéristiques du télescope d’émission

Im

A
< >

Figure 12. Télescope d’émission. En haut : configuration fortement focalisée (< 10
m). cx: miroir convexe, f = 75mm, cc: Miroir concave, f = 200mm. |’ensemble
composé de cx et du miroir de renvoi est monté sur une table de translation
motorisée a longue course.

— - — : Axe optique entre les miroirs sphériques, correspondant a I'axe de la
translation. En bas : configuration légérement divergente. - - - : chemin d’émission
directe du faisceau

Pour contréler ces parametres, nous avons construit un télescope hors-axe (Figure
12 et Tableau 2), avec un grandissement de 3, soit un diametre du faisceau de 10 cm en
en sortie. Il est basé uniquement sur des optiques réflectives équipées de traitements
diélectriques, de maniere a éviter tant les dommages aux optiques que la distorsion du
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Il. Le laser Téramobile

front d’onde. Pour minimiser les aberrations, le télescope s’étend sur toute la longueur de
la salle laser. Il est installé au-dessus de la table du laser, a laquelle il est rigidement lié
(Figure 10, S). Sa géométrie en Z permet de régler la focalisation grace a un unique
mouvement de translation. Le télescope peut également étre court-circuité pour émettre
directement un faisceau d’environ 3 cm de diametre. Le faisceau peut étre émis soit
verticalement pour des mesures dans I'atmospheére, soit horizontalement afin de le suivre
continiment tout au long de sa propagation. Il peut également étre émis au travers du
systeme de détection Lidar de maniére a réaliser des mesures coaxiales. Le faisceau peut
étre balayé sur =10° a chacune de ces fenétres d’émission. Nous avons également
construit un systeme externe de balayage tridimensionnel qui permet d’émettre le
faisceau laser dans une direction arbitraire.

1.2 Le laboratoire mobile « Teramobile »

(1)

Il

Figure 13. Le Téramobile a Tautenburg

Le laser Téramobile et son équipement sont installés dans un conteneur maritime
standard, dont les caractéristiques sont détaillées dans le Tableau 3. Les lasers fs-TW
étant particulierement sensibles aux vibrations mécaniques et aux chocs, nous avons
congu I’ensemble du systeme optique, vy compris les télescopes d’émission et de
réception, comme une seule unité rigide, liée a la structure extérieure du conteneur par
des systemes d’amortisseurs en caoutchouc. Cette suspension permet de transporter le
Téramobile partout dans le monde et de I'utiliser dans pratiquement n’importe quelles
conditions météorologiques. Depuis cinq ans, nous avons ainsi utilisé le Téramobile dans
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Il. Le laser Téramobile

des conditions d’altitude, de température, d’humidité et de précipitations tres diverses, de
la neige de Tautenburg (Figure 13) aux sommets du Nouveau Mexique a 3200 m
d’altitude.

Nous avons congu le laboratoire mobile lui-méme en partenariat avec Impres
GmbH (Bremen, Allemagne). Sa construction a été assurée par TSU (Bremerhaven,
Allemagne). La Figure 10 présente une vue schématique de son aménagement. Le
laboratoire est divisé en deux pieces, le mur de séparation assurant I'isolation thermique
et électromagnétique. La premiere piece est réservée au laser, ainsi que I'alimentation
électrique des lasers de pompe, les électroniques de contrdle, les diagnostics et le
télescope d’émission. La seconde piece accueille la détection Lidar ainsi que les fonctions
d’infrastructure telles que la distribution électrique, le conditionnement d’air, la
distribution d’eau de refroidissement et un espace de stockage. Cette piece sert
également de salle de controle pendant les expériences.

Dimensions extérieures Conteneur ISO 20 pieds
Dimensions intérieures 570mx2,15m x2,20m
Poids total, équipement compris 10t
Puissance électrique 25 kW
Stabilité en température (salle +1°C
laser)
Température extérieure -20°C a +35°C
Humidité extérieure 0a 100%
Hublots 2x B 25 cm, 2x & 45 cm
Certifications DIN, IEC, VDCEéCCEE, NEMKO,

Tableau 3. Caractéristiques du laboratoire mobile Téramobile

Pour assurer un fonctionnement stable du laser femtoseconde, le controle de la
température est séparé en trois volumes découplés :

- la salle de contréle, qui joue un réle de sas

- la salle laser, ou la stabilité de la température est la plus critique

- un caisson étanche et isolé sous la table laser, refroidi par un échangeur de
chaleur air-eau dédié, et qui regroupe I’ensemble des alimentations des lasers de
pompe, gros producteurs de chaleur.

Grace a son dimensionnement généreux, le conditionnement d’air permet par tous
les temps d’ouvrir completement les hublots d’émission du laser, de maniéere a éviter les
effets non-linéaires dans la vitre elle-méme.
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Il. Le laser Téramobile

La sécurité oculaire est toujours une question essentielle dans les applications des
lasers. Un laser térawatt dans le proche infrarouge, comme le Téramobile, ne peut par
définition pas respecter les normes en la matiere. Un Lidar auxiliaire est donc nécessaire
pour détecter les aéronefs qui pourraient passer dans le faisceau, et arréter le laser afin
d’éviter tout accident.

1.3 Systemes de détection

Détection Lidar interne

Figure 14. Détection Lidar du systeme Téramobile. Miroir primaire (40 cm, D1) ;
spectromeétre (Chromex 500ism, f = 500 mm) monté verticalement (D2) et équipé
de deux détecteurs : ICCD (Princeton) et photomultiplicateur (Hamamatsu) /
photodiode a avalanche (Licel) (D3) ; canal de dépolarisation (D4) ; miroirs
d’émission coaxiale (D5) ; télescope horizontal pour les mesures de propagation
(Do)

Le systeme interne de détection (Figure 14) est principalement concu pour des
mesures Lidar. Il peut fonctionner dans une configuration coaxiale ou bistatique. Le
télescope de réception, de type Newton, est monté verticalement. Son miroir primaire a
un diametre de 40 cm. La détection est assurée par un spectrographe équipé au choix
d’un CCD intensifié permettant des mesures résolues temporellement (donc
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spatialement) et spectralement, ou d’un photomultiplicateur ou d’une photodiode a
avalanche fournissant une haute résolution spatiale. Un canal de dépolarisation est
également disponible.

Un second télescope, horizontal, est également disponible pour des mesures de
rétrodiffusion de la lumiére blanche produite dans le faisceau laser, en lien avec des
mesures in-situ visant a caractériser le faisceau au cours de sa propagation. Chaque
télescope peut étre relié a chaque canal de détection par fibre optique. Les détecteurs
disponibles (ICCD entre 190 et 950 nm, photomultiplicateur Hamamatsu de 350 a
1700 nm, photodiode a avalanche au silicium de 700 a 1100 nm et InSb de 1,5 a
2,5 um), et les réseaux installés dans le spectrographe assurent une sensibilité de 190
nm a 2,5 um. Le canal de dépolarisation permet pour sa part des mesures jusqu’a
S um.

Laboratoire mobile de caractérisation du faisceau

Afin d’observer le faisceau laser apres sa propagation sur une distance arbitraire,
nous avons développé un laboratoire mobile de caractérisation, intégré dans une
remorque pouvant étre déplacée continiiment le long du faisceau. Cette remorque
contenait un laboratoire d’optique autonome équipé d’un conditionnement d’air, d’'une
table optique, d'une table de travail et de son propre groupe électrogéne.

Pour assurer la sécurité des opérateurs lorsqu’il est placé dans le faisceau, le
laboratoire n’avait pas de fenétre. La seule ouverture sur I'extérieur était constituée d’un
échantillonneur mécanique constitué d’un bras articulé de 1,5 m, au bout duquel une
fibre optique collectait la lumieére diffusée sur un écran de téflon. Le bras permettait
d’échantillonner la lumiere a travers le faisceau a chaque distance de propagation. On
obtenait ainsi une image tridimensionnelle du faisceau au cours de sa propagation.
Malheureusement, ce laboratoire mobile de caractérisation n’a jamais pu fournir de
résultats au-dela de ses premiers tests. Il a en effet été détruit par un incendie lors de son
transport vers le lieu de sa premiére campagne opérationnelle.

11.4 Conclusion

Intégrer un laser femtoseconde-térawatt dans un conteneur était un pari risqué,
compte tenu des contraintes d’espace et les précautions nécessaires quant a
’environnement tant mécanique que thermique d’un tel laser, sans parler des conditions
de propreté lors de campagnes sur le terrain. L’équipe du Téramobile a relevé ce défi, et
a ainsi ouvert la porte a des applications des lasers de cette classe hors du laboratoire, y
compris dans des conditions difficiles.
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Le Téramobile est réellement opérationnel depuis 2001, apres deux ans de
conception, de mise au point et d’apprentissage. Il est, encore aujourd’hui, un outil
unique au monde qui suscite beaucoup d’intérét dans la communauté des lasers
ultrabrefs de forte puissance, et qui nous a permis de réaliser de nombreuses campagnes
sur des sujets tres variés, décrites dans les chapitres suivants.
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lll. Propagation d’impulsions laser fs-TW dans
I’atmosphere

En autorisant des expériences de terrain, le Téramobile permet d’étudier les
applications atmosphériques des lasers ultrabrefs de forte puissance. En préalable a ces
études, il est nécessaire de caractériser la propagation des impulsions femtoseconde-
térawatt dans 'atmosphére, dans des conditions aussi proches que possible de la réalité.
Ces conditions impliquent bien siir de longues distances de propagation (de I'ordre de
quelques kilométres), mais aussi I'influence de gradients de pression ou de température.
Elles impliquent aussi de mieux caractériser la propagation perturbée par des
intempéries, par exemple la pluie ou un brouillard.

La propagation a grande distance implique également des puissances élevées, tres
supérieures a la puissance critique, qui vaut 3 GW dans l'air a 800 nm. Dans ces
conditions, le faisceau ne s’autofocalise pas dans son ensemble, mais se divise en cellules
contenant chacune quelques puissances critiques, et qui donnent chacune naissance a un
filament. Lorsqu’une cellule donnée a dissipé trop d’énergie, le filament concerné finit et
rend son énergie au « bain de photons » qui I'entoure. Des cellules peuvent alors se
réarranger pour former de nouvelles structures [18], de sorte que la filamentation se

poursuit de maniere dynamique.

Or, la modélisation de tels processus implique de fortes énergies, des diametres de
faisceau importants et de longues distances de propagation, le tout avec une résolution
élevée tant transversalement (quelques microns, afin de résoudre les filaments) que
temporellement et longitudinalement (a cause en particulier du caractéere catastrophique
de l'effet Kerr). Les temps de calculs deviennent donc déraisonnables pour des distances
d’intérét atmosphériques [55,54,66,67], ce qui interdit de se reposer sur une description
théorique issue de modeles numériques.

De méme, la forte non-linéarité des processus mis en jeu interdit toute
extrapolation rapide des résultats obtenus a puissance réduite a I’échelle du laboratoire.
L’étude expérimentale de la propagation d’impulsions laser femtoseconde-térawatt dans
des conditions atmosphériques réelles, que permet le Téramobile, est donc bien
indispensable en vue de développer les applications souhaitées.

Dans ce chapitre, je m’intéresserai a la caractérisation de la filamentation multiple,
a la mise en évidence de la filamentation a trés grande distance (quelques kilometres), a
I’étude du contenu spectral de la lumiére blanche, ainsi qu’a 'interaction des filaments
avec des nuages de gouttes d’eau. Ces trois quatre feront I'objet des quatre paragraphes
suivants. Je ne détaillerai pas des résultats plus spécifiques, concernant en particulier la

35



[1l. Propagation d’impulsions laser fs-TW dans |’atmosphere

dépendance en pression de la filamentation [68]. Le lecteur intéressé pourra se reporter
aux publications correspondantes.

lll.1 Propagation d’impulsions fs-TW en régime de multifilamentation [58,69]

Nous nous sommes intéressés dans un premier temps a caractériser la filamentation
multiple. Pour cela, il est nécessaire de suivre un faisceau de forte puissance (quelques
TW) sur des distances de plusieurs dizaines a quelques centaines de metres : en
autorisant les mesures en champ libre en extérieur, le Téramobile a rendu possible ce
type d’expériences. L’objectif de nos mesures était double. D’une part, par cette
premieére observation de la filamentation sur de longues distances, il s’agissait de tester le
modele de 'instabilité modulationnelle proposé par Mlejnek et al. [55]. Selon ce modéle
issu de simulations numériques a courte distance, la filamentation est un processus
dynamique au cours duquel des cellules locales dans le profil transverse du faisceau
donnent naissance a des filaments qui se propagent sur de faibles distances avant de
disparaitre et de « rendre » leur énergie au « bain de photons » que constitue le
faisceau. Cette énergie est alors disponible pour contribuer a la formation d’autres
filaments dans de nouvelles cellules. Dans cette description, la longueur macroscopique
de filamentation n’est pas liée a celle, microscopique, des filaments individuels.

D’autre part, ces mesures visaient a valider des schémas de simulation numérique
mis au point par I’équipe de Luc Bergé au Département de Physique Théorique
Appliquée du CEA. En effet, les limitations des calculs numériques complets, dits 3D+1,
c’est-a-dire modélisant la propagation d’une impulsion selon ses trois dimensions
spatiales et le temps, interdisent d’utiliser ce type de technique pour simuler la
propagation de faisceaux de plusieurs centimeétres de diametre, sur plusieurs dizaines de
metres. L. Bergé et ses collaborateurs ont donc proposé d’abandonner une dimension,
en moyennant le faisceau selon I'axe temporel, de maniére a se limiter a un calcul
2D+1. Il est alors possible de conserver sur les dimensions restantes une résolution
suffisante : en particulier, résoudre les filaments nécessite une résolution transverse de
I'ordre de 10 um, soit 1000 x 1000 cellules pour un faisceau de plusieurs centimetres.
Cependant I'abandon d’une dimension constitue une hypothése forte qu’il s’agit de
valider.

Afin d’atteindre ces objectifs, nous avons suivi I’évolution du profil du faisceau issu
du Téramobile au cours de sa propagation sur 50 metres. Le profil du faisceau était
observé sur un écran que nous avons déplacé le long du faisceau. Nous I'avons
enregistré grace a un appareil photographique numérique équipé d’un filtre coupant les
longueurs d’onde visibles et ne laissant passer que I'infrarouge, de maniere a ne pas
laisser perturber le profil enregistré par le continuum de lumiére blanche. Le temps
d’ouverture de I'appareil était ajusté de maniére a n’enregistrer qu’une impulsion laser
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par image. La comparaison des images pour des impulsions laser successives a une
distance de propagation donnée montre que, si la position des filaments individuels varie
de tir a tir, 'aspect global de leur répartition reste constant.

La Figure 15 présente deux profils de faisceau ainsi obtenus, comparés aux
résultats des simulations correspondantes, réalisées grace au modeéle numérique 2D+1
en utilisant le profil initial du faisceau (z = 1 m) pour conditions initiales des calculs.
Les mesures a chaque distance étant réalisées pour des tirs différents, les fluctuations du
laser et de 'atmosphere entre deux mesures interdisent d’espérer un accord exact entre
les simulations et les mesures. Cependant I'accord est qualitativement excellent, puisque
les simulations reproduisent 'aspect du profil du faisceau, et en particulier la densité des
filaments, mais aussi les motifs qu’ils forment. De tels motifs incluent en particulier la
nucléation des premiers filaments sur un anneau situé en périphérie du faisceau, la ol le
gradient d’intensité donc d’indice de réfraction non-linéaire est le plus important. Un tel
accord permet donc de valider le code de simulation numérique a 2D+1 : ce code a été
ainsi pu étre employé pour interpréter d’autres mesures, en particulier concernant le
spectre du supercontinuum dans I'ultraviolet (paragraphe III.2) et la propagation de
filaments dans le brouillard (paragraphe I11.4).

z=304m

Figure 15. Profil spatial mesuré (en haut) et simulé (en bas) d’impulsions laser
transportant 700 puissances critiques, pour deux distances de propagation. Les
zones indiquées de 1 a 3 mettent en valeur les similitudes qualitatives des profils.
Le diametre du faisceau est de 5 cm environ.

Cependant, 'observation du profil du faisceau sur un écran ne donne pas
d’indication sur la validité du modéle de l'instabilité modulationnelle. En effet, cette
technique de mesure ne donne aucune information sur la longueur des filaments
individuels observés a une distance donnée. Pour cela, il est nécessaire d’observer le
faisceau dans son ensemble, et pour une impulsion unique. Nous avons pu réaliser cette
mesure grace a un générateur d’aérosols placé sous le vent du faisceau, de maniére a
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générer un brouillard homogéne sur presque 10 m le long du faisceau. Ce brouillard
était suffisamment léger pour ne pas perturber la propagation des impulsions laser, mais
suffisamment dense pour permettre de visualiser le faisceau. Le faisceau était alors
observé impulsion par impulsion depuis 'avant, avec une légere parallaxe. Le résultat est
présenté sur la Figure 16 dans le cas d'un faisceau légéerement focalisé (f ~ 40 m).
Trois structures filamentaires longues de plus de 8 m apparaissent clairement. Les
simulations numériques réalisées par L. Bergé et son équipe montrent que, si I'instabilité
modulationnelle prévaut dans le régime « libre » de propagation en amont du foyer, ce
dernier induit un « forcage » suffisant pour réorganiser le faisceau a son voisinage, et
donner naissance a des piliers optiques se propageant de maniere stable sur plusieurs
metres.

Direction de propagation du faisceau
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Figure 16. Piliers optiques générés au-dela du foyer par la propagation d’impulsions
laser transportant 760 puissances critiques, |égerement focalisées (f ~ 40 m). Les
discontinuités des piliers optiques sont dues a des inhomogénéités du brouillard.
L’échelle de distance non-linéaire est due a la faible parallaxe de I'observation

Cette série d’expériences illustre les possibilités ouvertes par un systeme comme le
Téramobile. Ce dernier autorise en effet des expériences relativement simples, mais
impossibles a réaliser sans disposer d’un laser femtoseconde pour une expérience de
terrain. Or, de telles expériences, méme simples, sont riches d’enseignements. Ainsi, la
caractérisation horizontale de la filamentation multiple sur une distance de 50 m nous a
permis de valider une approche nouvelle pour les simulations numériques. Elle nous a
également permis d’observer indirectement I'instabilité modulationnelle et de caractériser
comment l'influence d’une légére focalisation du faisceau permet d’y mettre fin en
générant un régime de propagation non décrit jusqu’ici, dans lequel quelques filaments
stables ou piliers optiques se forment a partir du bain de photons issu de I'instabilité
modulationnelle.
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lll.2 Filamentation verticale a longue distance [46]

Pour mieux connaitre le comportement des impulsions femtoseconde-térawatt lors
d’expériences ou le faisceau est émis verticalement, nous nous sommes intéressés a la
propagation verticale du Téramobile dans I'atmosphere. La propagation verticale permet
d’étudier comment les variations de température et de pression avec 'altitude modifient
les processus de propagation non-linéaire [70]. Malgré la difficulté des calculs a cette
échelle de distance, un modéle numérique prévoit un effondrement du faisceau sur lui-
méme a une altitude de 20 km pour des parametres laser bien choisis [54]. Cependant,
ce calcul étant basé sur une approche variationnelle, fortement simplifiée, la vérification
expérimentale est nécessaire. De plus, par rapport a des expériences de propagation
horizontale, la propagation verticale nous affranchit de la turbulence observée au
voisinage du sol.

Cependant, la caractérisation des filaments en altitude est techniquement difficile.
Les techniques classiques sont toutes basées sur une mesure locale : conductivité
électrique [29,30,32] fluorescence de l'azote [71], sonométrie [72] ou détection
hétérodyne d’un rayonnement sub-térahertz [73]. Elles ne peuvent donc pas étre utilisées
pour caractériser la propagation verticale d’impulsions laser ultrabréves et de forte
puissance dans l'air sur une distance de plus de 20 km. Nous avons donc observé le
faisceau a distance grace a un télescope astronomique de 2 m. Ces mesures constituent
les premiéres données expérimentales sur la propagation non-linéaire dans un milieu
dilué avec un gradient connu de pression et de température. Nous nous sommes
également intéressés a I'influence des parameétres du laser, en particulier du chirp et de la
focalisation du faisceau, sur la génération de lumiére blanche : ces données sont utiles
pour I'optimisation des mesures Lidar.

Dispositif expériemental

Les expériences ont été réalisées en placant le Téramobile a une distance de 30 m
du grand télescope de I'observatoire de Tautenburg (Thiiringer Landessternwarte), prés
de Jena [74]. Nous avons utilisé ce télescope de 2 m de diametre, et de 4 m de focale,
en configuration d’imagerie (Schmidt). Les images étaient enregistrées par un CCD de
2048 x 2048 pixels, avec une résolution angulaire de 6 urad/pixel. Le capteur CCD était
sensible de 350 a 1000 nm. Le temps d’intégration s’échelonnait entre 1 s et 360 s,
voire 1 h exceptionnellement. La bonne linéarité du CCD et sa dynamique sur 16 bits
nous ont permis d’intercalibrer en intensité des images acquises avec des temps
d’intégration différents.

Dans la plupart des expériences, le Téramobile était émis sous forme d’un faisceau
collimaté avec un diamétre initial typique de 3 cm a 1/e?. Quelques mesures ont
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également été réalisées avec un faisceau focalisé. Par ailleurs, trois valeurs de chirp ont
été utilisées, correspondant d’'une part a des impulsions courtes légéerement
précompensées pour la DVG, avec une durée initiale de 150 fs ; et d’autre part a des
impulsions longues, soit fortement compensées, soit fortement anticompensées pour la
DVG (600 fs dans les deux cas). Nous avons vérifié que le désalignement occasionné
par un changement de chirp ou de focalisation est inférieur a + 0,3 mrad

(b)
@)

Nuage ou couche
de brume

Nuage ou coucheld
de brume

Image latérale

Profil du faisceau

Télescope Laser Télescope Laser

Figure 17. Principe de I'imagerie du faisceau. (a). Profil du faisceau sur un nuage ou une
couche de brume ; (b) image latérale du faisceau. Les images réelles (voir aussi la Figure 18)
combinent ces deux composantes.

Le Téramobile étant situé a 30 m de l'axe du télescope, ce dernier peut
simultanément observer

- une image d’une section du faisceau, projetée sur la base d’'un nuage ou d’une
couche de brume, qui se comportent comme un écran

- une image latérale du faisceau sur une large gamme d’altitudes, grace a la
diffusion Rayleigh de la lumiére transportée. Dans ce dernier cas, I'altitude peut
étre déterminée par triangulation, et vérifiée par en mesurant indépendamment
'altitude des nuages grace au systeme de détection Lidar installé dans le
Téramobile.
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Les images réellement observées sont une combinaison de ces deux composantes
(Figure 17). Avant analyse, les images sont déconvoluées de la fonction de flou induite
par la profondeur de champ limitée du télescope, qui est par construction mis au point
sur I'infini.

Des images ont été enregistrées dans plusieurs bandes de longueur d’onde, au
movyen de filtres en verre coloré, décrits dans le Tableau 1. Afin de tenir compte de la
forte dynamique du spectre de lumiere blanche (voir le paragraphe III.2), qui s’étend sur
plusieurs ordres de grandeur [75,76], nous avons évalué la contribution de la longueur
d’onde fondamentale au signal total détecté a travers chaque filtre. Cette évaluation est
basée sur une intégration du spectre mesuré en laboratoire [75]. Les filtres B et BG, dont
la réjection & 800 nm est meilleure que 107°, peuvent étre considérés comme bloquant
completement la longueur d’onde fondamentale.

Symbole Filtre Bande de transmission, Contribution Description
associée a l'efficacité du de la
détecteur CCD (nm) fondamentale
10% de T, | 50 % de T, | 2usigna
transmis
B Johnson B+BG39, | 370 -510 390 - 480 - Lumiére blanche
8+2 mm (bleu)
BG BG39, 3 mm 340 -610 370 -580 - Lumiére blanche
(visible : bleu-vert)
I Johnson I, 8 mm | 750 -1000 | 770 -950 50 % Fondamentale
RG RG850, 3 mm 830-1000 840 -970 15 % Lumiére blanche
(infrarouge)

Tableau 4. Filtres utilisés

Imagerie a longue distance et a haute résolution de la propagation non-linéaire
d‘impulsions laser térawatt

La Figure 18a présente une image du faisceau émis collimaté avec un diametre
initial de 3 cm, acquise dans le canal de la longueur d’onde fondamentale. La diffusion
élastique est détectée jusqu’a une altitude de 25 km avec un temps d’intégration de 1 s,
le plus court permis par I'instrument utilisé. Des mesures similaires dans la bande bleu-
vert (filtre BG, Figure 18b) montrent la grande efficacité de génération du continuum de
lumiere blanche par automodulation de phase. En 'absence de la couche d’aérosols a
haute altitude, nous avons pu détecter la lumiere blanche rétrodiffusée depuis des
altitudes supérieures a 18 km, avec un temps d’intégration de 360 s.
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-800 M-

Figure 18. Image typique du faisceau, acquise par la caméra CCD du télescope de
I’observatoire de Tautenburg. (a) Longueur d’onde fondamentale, temps
d’exposition 1 s. (b) Bande bleue-verte (filtre BG), temps d’exposition 180 s.
L’échelle de couleur indique I'intensité normalisée par le temps d’exposition. Les
deux échelles sont donc comparables. Les bandes horizontales sont les étoiles
traversant le champ de vue du télescope. La non-linéarité de I’échelle d’altitude
provient de la triangulation. Les deux images correspondent a une légére
précompensation de la DVG.

L’image du faisceau sur la base d’un nuage tel qu’'un cirrus, ou d’'une couche
d’aérosols, peut étre utilisée comme une mesure a distance du profil du faisceau. La
profondeur de pénétration du faisceau dans cet écran peut générer de légeres distorsions,
de méme que la diffusion multiple. Comme nous le verrons au chapitre suivant, ces
distorsions constituent une source d’information trés riche sur la couche d’aérosols en
cause. Cependant, dans nos conditions expérimentales, des simulations numériques
nous ont permis de vérifier que l'influence de la diffusion multiple est nettement
inférieure a 10 %. Par ailleurs, les fluctuations dues aux inhomogénéités du nuage sont
lissées par le moyennage sur le temps d’intégration. La Figure 19 montre un exemple
d’un tel profil sur une fine couche de cirrus a une altitude de 9,6 km, mesuré dans la
bande RG (proche infrarouge) pour un faisceau initialement focalisé (f = 25 m). Une
double structure y est clairement visible. Cette structure est tres similaire a celle observée
a la sortie du laser présenté en médaillon sur la Figure 19. Malgré la propagation non-
linéaire du faisceau, celui-ci conserve donc une mémoire a long terme de son profil
initial, dont la structure globale survit a I'instabilité modulationnelle.
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Figure 19. (a) Profil du faisceau sur une couche d’aérosols (cirrus) a 9,6 km
d’altitude. La double structure du faisceau (focalisé avec f = 25 m) est clairement
visible. Elle correspond au profil initial du faisceau montré en médaillon. La réglette
sur la gauche donne I"échelle d’intensité. (b) Coupe d’intensité selon la ligne en
pointillée portée sur I'image (a).

Filamentation & haute altitude

Comme nous 'avons vu plus haut, deux parametres du laser jouent un role clé
pour contréler la propagation non-linéaire et la filamentation : la compensation de la
DVG, qui joue un rdle équivalent a une focalisation temporelle, d’'une part, et d’autre
part la focalisation spatiale, ajustée par le télescope d’émission. La Figure 20 montre le
profil du continuum de lumiere blanche (filtré spectralement selon la bande B) a une
altitude de 6 km, produit par un faisceau collimaté avec une légére précompensation de
la DVG, soit une durée d’impulsion initiale de 150 fs. Un anneau de 32 m de diamétre
(soit 5,4 mrad, ou 2,7 mrad de demi-angle au sommet) et de 6 m de largeur (1 mrad)
est clairement visible sur I'image, autour de I'impact du faisceau proprement dit (Figure
20 a). Il s’agit de la projection de I’émission conique issue de filaments dans le faisceau.
L’ouverture du cone vu du sol correspond a 'angle d’émission de I’émission conique a la
longueur d’onde considérée [15,60,61]. On peut donc en conclure que les filaments a
I'origine de cette émission conique sont localisés au voisinage du sol (voir Figure 20b).
Ce résultat est cohérent avec des mesures horizontales dans les mémes conditions, ou la
filamentation démarrait a 8 m et finissait a 35 m [65].
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Figure 20. (a) Profil et coupe du faisceau, sur un nuage a 6 km, dans la bande B,
avec une légere précompensation de la DVG. L’émission conique apparait comme
un anneau clairement visible. (b) Principe de I'imagerie de I’'anneau d’émission
conique, par un filament a basse altitude. (c) Coupe du profil (a) et simulation de
I’émission conique (voir le texte pour les détails). (d) et (e) Mémes données que (a)
et (b) pour une plus importante précompensation de la DVG, qui pousse les
filaments a haute altitude (2 km) et réduit le diametre de I’anneau sur la base du
nuage.

La Figure 20c présente une coupe du profil d’intensité du faisceau, passant a
travers le maximum d’intensité de la Figure 20a. Afin de simuler cette courbe, on néglige
la dépendance spectrale de la lumiere blanche sur 'intervalle de longueurs d’onde ou le
filtre B est ouvert. Le spectre mesuré est alors assimilé a la courbe de transmission du
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filtre B. On considére alors les variations de I'angle de I’émission conique en fonction de
la longueur d’onde provenant de la littérature [60,60,61]. Cette relation de dispersion,
convoluée avec le spectre, fournit un profil spatial de I’émission conique, que I'on
superpose a la tache centrale correspondant au profil initial (gaussien) du faisceau. Le
profil ainsi obtenu est en bon accord avec le profil expérimental, mis a part un contraste
légerement dégradé dans le dernier cas, a cause d’un léger flou de I'image. En intégrant
radialement les deux composantes du profil simulé, on estime en outre que I’émission
conique contient 65 % du total de la lumiére blanche émise, contre 35 % pour la tache
centrale. Il s’agit la de la premiére estimation du poids relatif de I'émission conique dans
le continuum de lumiere blanche.

En répétant la méme démarche avec des impulsions davantages chirpées, soit une
durée initiale de 600 fs, on compense la DVG sur de plus grandes distances. Dans ce
cas, 'anneau se réduit, et vient former un épaulement au pic central, qui, lui, est
indépendant du chirp (Figure 20d). En considérant que 'angle de I'émission conique ne
dépend pas non plus du chirp [60], cette réduction du diamétre de 'anneau projeté sur
la base du nuage est la signature d’un filament plus proche du nuage, c’est a dire a plus
haute altitude (Figure 20e). L’ajustement sur les courbes expérimentales donne une
altitude des filaments a 2 + 0,5 km, I'incertitude étant essentiellement due a I'étroitesse
de I’épaulement. Des résultats similaires sont obtenus dans 'intervalle spectral bleu-vert
de la lumiere blanche (filtre BG). Cette estimation est la premiere preuve de la possibilité
de générer des filaments a une altitude de I'ordre du kilometre.

Focalisation et divergence du faisceau

Hors de la couche d’aérosols, la diffusion Rayleigh fournit une image latérale du
faisceau. En mesurant le diametre du faisceau en fonction de I'altitude, on a ainsi acces
depuis le sol a la divergence globale du faisceau. Nous avons observé le faisceau entre
600 m et 20 km d’altitude grace a un assemblage de 8 images obtenues en balayant le
télescope le long du faisceau. A la longueur d’onde fondamentale et pour un faisceau
émis collimaté, la divergence observée est presque constante sur l'intervalle d’altitude
considéré. Elle vaut 0,16 mrad (demi-angle a 1/e?), soit trois fois la divergence initiale du
faisceau. Cette divergence est sensiblement indépendante du chirp. Elle pourrait étre liée
a une focalisation globale du faisceau au foyer non-linéaire. Par contre, lorsque 'on
focalise le faisceau, ce dernier est moins divergent que 'on ne I'attendrait d’apres
I'optique géométrique (Figure 21). La différence est de I'ordre de 0,6 mrad. Autrement
dit, le faisceau dans son ensemble se parallélise partiellement au voisinage du foyer. La
propagation non-linéaire ne concerne donc pas uniquement les filaments, mais
également le faisceau dans son ensemble comme l'ont prédit Mlejnek et al. [55].
Cependant, aucune propagation non-linéaire du faisceau dans son ensemble n’est
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observée a haute altitude, en contradiction avec le modele de Sprangle et al. [54] qui
prévoit un effondrement du faisceau sur lui-méme a environ 20 km d’altitude.
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Figure 21. Divergence du faisceau (filtres | et B) a 4,8 km d’altitude, pour une
légere précompensation de la DVG. Les deux échelles verticales s’appliquent
indifféremment a toutes les données. Pour un faisceau paralléle, le point gris
correspond a la limite de diffraction.

Nous avons également observé que le continuum de lumiere blanche généré par
I'automodulation de phase est plus divergent que la longueur d’onde fondamentale.
Pour un faisceau émis collimaté, le demi-angle de divergence est de 0,7 mrad dans la
bande du filtre B, contre seulement 0,16 mrad dans la fondamentale. Cette divergence
est plus grande que la limite de diffraction du faisceau dans son ensemble, mais reste
inférieure a ce que donnerait la diffraction de la lumiére blanche a la sortie d’un filament
de 100 um. On peut donc penser que les filaments disparaissent en s’évasant
progressivement, et finissent avec un diametre d’environ 300 um. Ce diametre a
d’ailleurs été observé en laboratoire par Lange et al. [77]. La faible divergence de la
lumiere blanche pourrait aussi étre liée a sa recollimation par effet Kerr apres la fin du
filament, ou a une émission cohérente de lumiere blanche (Chin et al. parlent a ce
propos de « laser blanc » [59]) par plusieurs filaments se comportant comme des
sources ponctuelles en phase, dont I'interférence génererait un lobe d’émission étroit.
Quoi qu’il en soit, cette faible divergence est favorable au Lidar, puisqu’un demi-angle
de divergence de 0,7 mrad est du méme ordre de grandeur que le champ de vue de la
plupart des systemes de détection Lidar.
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Lorsque le faisceau est émis focalisé, la lumiere blanche reste plus divergente que la
fondamentale. Plus précisément, la divergence de la lumiére blanche est égale a la
convolution de la divergence du faisceau dans la longueur d’onde fondamentale, avec
I'angle de I’émission conique issue d’un filament [60,60,61]. Elle correspond donc a un
schéma ou les filaments sont également répartis dans le faisceau et forment un
« bouquet » dont la divergence est celle du faisceau lui-méme. A l'intérieur de ce
bouquet, I’émission conique est identique a celle que le filament émettrait s’il était seul
(Figure 22).

Filament unique

—

QFaisceau: QBo\u\(il‘fe\t‘ el

Refocalisatiorglobale Bouquet de filaments ~~

Figure 22. Représentation schématique de la structure du faisceau telle que le suggerent les
mesures de divergence

Efficacité de génération de la lumiére blanche

Outre la divergence de la lumiere blanche, I'efficacité de sa génération est un
parametre clé pour les applications Lidar. Pour estimer cette efficacité, nous avons
comparé les intensités avec les filtres | (fondamentale) et B (lumiére blanche). L’intensité
était estimée en intégrant ’ensemble du profil du laser rétrodiffusé sur la base d’'un nuage
a une altitude de 4750 m, soit bien au-dela de l'altitude ou est générée la lumiere
blanche. Comme le montre la Figure 23, I'efficacité de conversion de la longueur d’onde
fondamentale en lumiére blanche est d’autant plus grande que le faisceau est focalisé.
Ainsi, malgré un diametre trois fois plus petit et donc une intensité initiale 10 fois plus
élevée, le faisceau collimaté génere un signal 50 fois plus faible qu’avec une distance
focale de 16 m. L’intensité au foyer est donc le parametre crucial pour obtenir une
automodulation de phase efficace. Comme on peut s’y attendre, la précompensation de
la DVG influence fortement I'efficacité de conversion. Ainsi, dans la bande BG, deux
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impulsions d’une durée initiale de 600 fs mais de chirps ont des efficacités de génération
de la lumiére blanche dans un facteur de 1 a 6.
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Figure 23. Efficacité de conversion du laser vers la lumiére blanche a 4,8 km dans
la bande du filtre B. Le signal pour f = 30 m est en-dessous de la limite de
détection, soit 2 x10™.

Ces résultats montrent qu’il est possible, en jouant sur le chirp et la focalisation du
laser, de contréler les processus non-linéaires afin d’optimiser la génération de lumiere
blanche. Cependant, la « luminosité » de la source, exprimée en W/sr/nm, est une
combinaison de I'intensité émise et de la divergence du faisceau. Focaliser davantage
n’est donc pas toujours la solution la plus favorable au Lidar. Toutefois, dans notre cas, il
est possible de maximiser la génération de lumiere blanche en focalisant le faisceau sans
que la divergence ainsi obtenue ne dépasse le champ de vue typique d’un détecteur
Lidar : toute la lumiere blanche produite peut alors effectivement étre détectée. Des
résultats semblables ont également été obtenus récemment dans I'ultraviolet [76].

Conclusion

En conclusion, I'observation directe de la propagation verticale d’impulsions laser
femtoseconde-térawatt dans I'atmospheére nous a permis de démontrer un comportement
non-linéaire non seulement des filaments, mais également du faisceau dans son
ensemble [55]. En effet, le faisceau est partiellement recollimaté apres le foyer non-
linéaire. Nous avons également montré que la filamentation peut se produire a une
altitude de 2 km, ce qui est essentiel pour la plupart des applications envisagées.
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Nos résultats sont par ailleurs utiles pour optimiser la génération de lumiere blanche
afin de maximiser les signaux Lidar. Cependant, pour compléter les informations
obtenues grace aux images acquises depuis le sol, des mesures in situ, éventuellement
horizontales, sont nécessaires pour caractériser plus précisément la propagation non-
linéaire, en particulier a des échelles de distance de I'ordre de 500 m a 5 km. Des
résultats dans ce sens ont d’ailleurs été obtenus depuis par nos collegues Téramobilistes
de Palaiseau qui ont pu confirmer I'observation de filaments a grande distance [47]. Par
ailleurs, nos résultats étant limités au domaine visible, des expériences analogues dans
I'infrarouge permettraient de déterminer si les comportements sont identiques des deux
coOtés du spectre.

lll.3 Le spectre de la lumiere blanche

Le spectre du continuum de lumiere blanche est source d’intérét depuis sa
découverte dans les années 1970 [21,78,79]. Cependant, ce n’est qu’avec les puissances
crétes tres élevées autorisées par la technique CPA que ce type d’étude a pu étre étendu
aux milieux dilués. Ainsi, la génération d’harmoniques élevées jusqu’a 150 nm, ou de
lumiere blanche dans le proche infrarouge (900 nm) ont été observées dans les gaz rares
sous pression [80]. Pour notre part, nous nous sommes intéressés a caractériser le spectre
du continuum généré a pression atmosphérique dans I'air. Ces mesures sont cruciales
pour les applications au Lidar, puisqu’elles permettent de caractériser la source de
lumiere blanche utilisée dans les mesures multipolluants a distance.

Composante visible et infrarouge du continuum de lumiére blanche [75]

Dans un premier temps, nous avons mesuré le spectre de la lumiere blanche, en
particulier dans l'infrarouge jusqu’a 4,5 um. Cette région spectrale couvre la bande
d’absorption des composés organiques volatils (COVs) entre 3 et 3,5 um. Or, le fort
recouvrement entre les spectres des nombreuses especes composant le cocktail des COVs
nécessite des mesures a large bande spectrale afin de déconvoluer les spectres des
différentes especes. Les expériences ayant été réalisées avant la construction du laser
Téramobile, nous avons utilisé un laser du LOA a Palaiseau (« salle jaune ») fournissant
des impulsions 60 md, dont la durée minimale de 35 fs (soit 2 TW a 800 nm) est
allongée a 86 fs par la dispersion dans une lentille de focalisation.

Nous avons caractérisé la lumiéere blanche du visible a I'infrarouge moyen grace a
un jeu de détecteurs. Dans le visible, un analyseur optique multicanaux (Chromex 500
IS, {/8; gamme spectrale : 400 nm —1000 nm ; réseau de 150 traits/mm équipé d’un
capteur CCD intensifié Princeton Instruments 576, offrant 576x394 pixels) fournissait
une résolution de 1,28 cm™. Dans I'infrarouge, nous avons utilisé un spectrometre a
prisme Zeiss, avec une résolution de 5 nm entre 400 nm et 2,7 um, ainsi q’un
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spectrometre a prisme a double passage (Perkin-Elmer) de 27 cm de focale équipé d’un
prisme en LiF offrant une transmission jusqu’a 10 um. Ces deux spectrométres étaient
équipés d’'une photodiode au germanium (600 nm — 1800 nm) ou d’un détecteur InSb
refroidi a 'azote liquide (1,5 um — 5,6 um, Hamamatsu). Dans tous les cas, des filtres
(Corion) nous ont permis de couper la longueur d’onde fondamentale du laser.

Dans des expériences a I'échelle du laboratoire, les filaments sont produits en
focalisant légerement le faisceau, avec des lentilles de 8 et 10 m de distance focale. Nous
avons vérifié que grace a la faible épaisseur des lentilles (3 mm) et au grand diametre du
faisceau (25 mm a mi-hauteur) la génération de lumiere blanche n’a pas lieu dans
I'optique elle-méme, mais au voisinage du foyer. Nous avons vérifié au moyen de
mesures d’énergie qu’aucune perte significative ne se produit au voisinage du foyer au
cours de la génération du continuum de lumiere blanche.
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Figure 24. Spectre de la lumiére blanche générée au centre d’un faisceau laser
fournissant des impulsions de 2 TW. La courbe est obtenue par I'assemblage des
résultats de 4 détecteurs, représentés par des symboles différents. Les fleches
marquent les principales bandes d’absorption d’intérét atmosphérique

Afin de ne pas endommager les détecteurs, nous avons mesuré le spectre de la

N

lumiere blanche a environ 30 m de la lentille, soit 20 m apres la formation des
filaments. La Figure 24 montre le spectre de la lumieére blanche, issu de I'assemblage de
quatre spectres acquis avec les différents détecteurs sur les intervalles spectraux (300-
900 nm, 700-1800 nm, 1,5-2,7 um et 1,5-4,5 um) dont les recouvrements ont permis

|'intercalibration.
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Le continuum est trés large, puisque nous avons pu le détecter jusqu’a 4,5 um. La
trés rapide décroissance du spectre jusqu’a 2,5 um (4 ordres de grandeur entre 800 nm
et 2,5 um) ralentit au-dela, avec une baisse de seulement un ordre de grandeur entre
2,5 et 45 um. Au-dela, le rapport signal sur bruit est trop faible pour permettre la
mesure. La bande d’absorption de 'eau entre 1,8 et 2,5 um est visible sur le spectre,
démontrant que le continuum de lumiere blanche peut effectivement étre utilisé pour la
télédétection optique dans I'atmosphere.

Ces mesures nous ont également permis de vérifier la contribution dominante de
I'automodulation de phase dans la génération du continuum de lumiéere blanche
[27,80,21,78,79]. En considérant que le profil temporel des impulsions est gaussien, on
peut estimer |’élargissement spectral grace a la formule (I1.10) pour la puissance
considérée et 20 m de propagation : le spectre obtenu s’étend alors de quelques
centaines de nanometres a 5 um. Par ailleurs, on observe effectivement un
rétrécissement du spectre lorsque la puissance créte du laser est réduite. Notons que les
mesures présentées ici sont limitées a la partie visible et ultraviolette du spectre. Des
mesures dans |'ultraviolet seront présentées plus loin dans ce chapitre.

Le continuum de lumiere blanche s’étend donc dans l'infrarouge jusqu’'a 4,5 um,
laissant envisager des applications au Lidar. Cependant, les résultats présentés ici
concernent un faisceau focalisé se propageant sur de courtes distances. Afin de mieux le
caractériser a I'échelle de I'atmosphére, nous avons donc réalisé des mesures Lidar
verticales du continuum de lumiere blanche dans I'atmosphere.

Mesure par Lidar de la composante infrarouge du continuum de lumiére blanche [81]

Ces mesures ont été réalisées dans I'infrarouge jusqu’a 1,7 um. En comparant la
dépendance spectrale avec celle de la Figure 24, nous avons observé que la conversion
de la fondamentale vers I'infrarouge est plus efficace sur une longue distance que celle
mesurée en laboratoire.

Dispositif expérimental

Les résultats présentés ici ont été obtenus avec le Téramobile, le faisceau étant émis
avec un diametre initial de 9 cm. Le signal infrarouge rétrodiffusé était collecté par le
télescope de 2 m de I'obervatoire de Tautenburg décrit plus haut (Paragraphe III.2), en
configuration Coudé avec un champ de vue de 1,2 mrad. Le télescope était pointé vers
I'impact du laser sur la base d’'un nuage a une altitude de 4 km au-dessus du sol. La
lumiere collectée était imagée avec une ouverture numérique apparente de /92 sur un
photomultiplicateur infrarouge refroidi a 'azote liquide (Hamamatsu R 5509-72),
sensible de 300 nm a 1,7 um. L’analyse spectrale du signal rétrodiffusé était assurée par
I'utilisation de quatre jeux de filtres :
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- Aucun filtre : intervalle spectral 300 nm - 1,7 um

- Filtre passe-haut (Corion) : 1-1,7 um

- Filtres en verre coloré Schott UG1 et VG12, d’épaisseur 1 mm chacun : 1,2-1,7
um

- Filtre passe-haut (Corion) : 1,5-1,7 um

Le signal était intégré sur 16 tirs laser seulement (1,6 s) sur un oscilloscope
numérique synchronisé avec le laser. Le chirp et la focalisation du laser ont été optimisés
pour maximiser le signal a haute altitude dans l'infrarouge. Ces conditions optimales

correspondent a une durée initiale de 200 fs et une focalisation a une distance de
quelques dizaines de metres.

Résultats et discussion

Comme le montre la Figure 25, le signal rétrodiffusé est détectable pour tous les
jeux de filtres utilisés, méme dans la bande spectrale de 1,5 a 1,7 um. Il s’agit la du
premier enregistrement d’un signal Lidar dans I'infrarouge, obtenu grace au continuum
de lumiere blanche.

Le trés faible nombre de filtres a notre disposition ne permet pas une comparaison
directe de ces résultats avec ceux obtenus au laboratoire et décrits au paragraphe
précédant [75]. Nous avons donc considéré le probléme inverse, a savoir la simulation
du signal Lidar infrarouge dans les bandes spectrales considérées, en fonction de ce
spectre de référence. Pour cela, nous avons considéré que la partie infrarouge du
continuum était générée a basse altitude et propagée sur 8 km, soit 4 km jusqu’a la
base du nuage, comme au retour. Nous avons pris en compte la courbe de transmission
de chaque filtre ainsi que la réponse spectrale du photomultiplicateur. L’atmosphere
étant particulierement claire pendant la mesure, nous avons négligé toute présence
d’aérosols a basse altitude, et considéré uniquement |’extinction du faisceau par la
diffusion moléculaire (Rayleigh). La transmission atmosphérique a alors été calculée
grace a la base de données HITRAN [82] en considérant une humidité relative de 80 %
et une température de 270 K, moyenne sur la colonne d’air entre 0 et 4 km telle qu’elle
a été mesurée par radiosondage. Nous avons estimé |'efficacité de rétrodiffusion sur le
nuage grace a la théorie de la diffusion de Mie, en traitant la contribution de la diffusion
multiple grace a 'équation Lidar a diffusion multiple de Bissonnette [83]. Ce modele
prend seulement en compte les lobes avant et arriere de la diffusion de Mie et les
approxime par des gaussiennes, ce qui permet un calcul semi-analytique. Cependant,
afin de prendre en compte les rebonds dans la structure angulaire des grosses particules
vers l'arriere, nous avons préféré modéliser le lobe arriere par un polynéme. D’aprés
I’altitude et la densité du nuage, mesurées grace au détecteur Lidar du Téramobile, nous
avons considéré que le nuage était un altocumulus et nous I'avons modélisé par un
nuage de gouttes d’eau sphériques suivant la distribution C.1 de Deirmendjian [5] :

52



[1l. Propagation d’impulsions laser fs-TW dans |’atmosphere

dN/dr = C . Ny/ 1o . (r/ry)° . exp(-61/r) (111.1)

ou r est le rayon des particules, N(r) leur densité, r, = 4 um est le mode de la
distribution de taille, et C = 388,8 est un facteur de normalisation.
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Figure 25. Signal Lidar infrarouge pour les quatre jeux de filtres utilisés. Le signal
attendu correspond au signal extrapolé d’apres le spectre mesuré en laboratoire
[75, Figure 24] pour une distribution normalisée C.1 centrée sur r, = 4 pm. Le
signal ajusté est obtenu pour une décroissance exponentielle du spectre infrarouge,
comme décrit dans le texte. Chaque courbe est normalisée a 1 pour la longueur
d’onde fondamentale.

Nous avons déterminé la densité globale de particules N, par un algorithme
autocohérent. Plus précisément, nous avons déterminé une premiére estimation de N,"
a partir du signal Lidar, en négligeant la diffusion multiple. N, est alors utilisé pour
calculer la contribution de la diffusion multiple, cette contribution étant utilisé pour
déterminer une seconde estimation, N,® a partir du signal Lidar. La procédure est
ensuite itérée. L’algorithme converge, apres 4 itérations, vers une densité de particules
N, = 1,2 cm™, soit une extinction de 16,3 km™® a 800 nm dans le nuage. La
contribution relative de la diffusion multiple est alors de 30 % a 800 nm et de 15 % a
A = 2 um. Cette valeur correspond effectivement a un altocumulus dense. Notons que
seule la partie réelle de l'indice de réfraction a été prise en compte dans le calcul.
Cependant, nous avons vérifié que le coefficient de rétrodiffusion, comme la diffusion
multiple ne sont que trés faiblement affectées par I'absorption dans les particules.

Or, les simulations ainsi conduites sous-estiment nettement le signal mesuré (voir la
Figure 25). On atteint ainsi une différence d’un ordre de grandeur au-dessus de 1,5 um.
Nous avons vérifié numériquement que ce résultat n’est pas un artéfact di a un choix
erroné du mode r, de la distribution. En effet, le résultat global n’est pas significativement
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affecté par des variations de r, au-dela de 2 um, c’est-a-dire pour la taille des modes que
'on peut s’attendre a trouver dans un nuage d’altitude.

Ce désaccord entre mesure et simulation est donc la signature d’'une génération de
lumiére blanche dans la région spectrale considérée (1 - 1,7 um) plus efficace qu’a
courte distance en laboratoire. Plus précisément, si on modélise la décroissance du
spectre par une exponentielle comme c’est approximativement le cas dans les résultats
de la Figure 24, cette décroissance est d’'une décade par micron dans I'atmosphere,
contre 3 décades par micron au laboratoire. L’efficacité de conversion vers la bande
spectrale entre 1 et 1,7 um passe ainsi de 0,5 % a 7 %. On obtient ainsi une
production de lumiére blanche trés efficace dans I'infrarouge, favorable a son utilisation
pour la télédétection par Lidar.

Une telle augmentation de l'efficacité de conversion vers le continuum de lumiere
blanche pour de plus longues distances de propagation avait d’ailleurs déja été observée
dans la partie visible du continuum : alors qu’un plateau est observé dans le visible
lorsque le laser est faiblement focalisé [14,16], une décroissance brutale est observée

lorsque le faisceau est davantage focalisé [75].

Conclusion

Nous avons donc observé un signal Lidar dans I'infrarouge, jusqu'a 1,5 um, en
provenance d’une altitude de 4 km. Gréace a la plus grande distance d’interaction dans
I'atmosphere, le signal mesuré est environ 10 fois plus intense que les mesures en
laboratoire ne le laissaient espérer. Si ces résultats peuvent étre étendus a la bande des 3-
3,5 um, ou se situent les bandes d’absorption des COVs, ils pourraient ouvrir la voie
vers un Lidar multipolluants dans l'infrarouge moyen, permettant une mesure
individualisée des différents COVs grace a un systeme de détection résolu spectralement.

Composante ultraviolette du continuum de lumiere blanche [76]

Si l'infrarouge est la principale bande spectrale utile pour la mesure des polluants
organiques, de nombreux autres polluants absorbent dans I'ultraviolet. C’est par exemple
le cas de 'ozone, du dioxyde de soufre, des oxydes d’azote ou des aromatiques. Nous
nous sommes donc également intéressés a la génération de continuum dans 'ultraviolet,
et en particulier a sa formation au cours de la propagation des impulsions.

Dans ce but, nous avons réalisé des mesures résolues spatialement du spectre de la
lumiére blanche dans l'ultraviolet. Nous nous sommes intéressés a deux échelles : a
'échelle de quelques metres sur un filament unique en laboratoire, et a I'échelle de
quelques centaines de metres dans I'atmosphére, dans un régime de multifilamentation.
Pour les mesures en laboratoire, nous avons légérement focalisé (f = 5 m) des
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impulsions de 9 md pour 150 fs, soit 60 GW gréace a un miroir convexe. Le faisceau,
d’un diametre initial de 12 mm, produit un filament unique qui débute a une distance
de 3,3 m du miroir. La partie UV-visible du continuum de lumiere blanche était
partiellement réfléchi sur une lame de verre, vers I'entrée d’'un monochromateur équipé
d’un photomultiplicateur. La résolution de ce dispositif est de 7 nm. Nous avons vérifié
gu’aucune lumiere blanche n’était générée dans la lame de verre. Pour les mesures a
grande distance, nous avons utilisé le faisceau du Téramobile, émis verticalement, et
légerement focalisé (f = 10 m). Le continuum de lumiere blanche était enregistré en
fonction de la distance de propagation grace a la détection Lidar du Téramobile, avec
une résolution spectrale de 230 nm et une résolution spatiale de 10 m.

Le résultat a I’échelle du laboratoire est présenté sur la Figure 26. Peu apres le
foyer non-linéaire, I'automodulation de phase élargit fortement le spectre du laser.
1,26 m apres le début des filaments, une bande de troisieme harmonique, de 20 nm de
largeur, apparait autour de 270 nm. Deux métres plus loin, I'intensité de la troisieme
harmonique se réduit et un plateau apparait dans 'ultraviolet et le visible entre 300 et
500 nm. Ce plateau est par la suite conservé, y compris apres la fin du filament. Le
méme comportement a lieu a grande échelle (Figure 27). A 105 m, la troisieme
harmonique apparait sous la forme d’une bande de 50 nm de large autour de 270 nm.
A partir de 135 m, le spectre évolue vers un spectre continu, extrémement large de
I'ultraviolet au visible. Ce spectre se propage ensuite a grande distance, tandis que la
troisieme harmonique s’atténue.

Le fait que la formation puis la réduction de la troisieme harmonique suive la
méme dynamique a I’échelle du filament unique sur quelques metres, et sur quelques
centaines de metres dans un faisceau en régime de multifilamentarion suggere que I'on
observe dans ce dernier cas un effet cumulatif dans lequel la troisieme harmonique puis
le plateau ultraviolet-visible se développent au fur et a mesure de la propagation des
filaments. Au cours de la propagation, la troisieme harmonique d’abord générée dans le
filament interagit ensuite avec la fondamentale par un mélange a quatre onde qui donne
naissance au plateau ultraviolet-visible. Outre une génération de lumiere blanche dans
I'ultraviolet jusqu’a 230 nm, nous avons donc mis en évidence un mécanisme
d’élargissement spectral du continuum de lumiere blanche. Des simulations numériques
réalisées par I'équipe de L. Bergé au CEA ont permis de confirmer cette interaction [76],
et parallelement de montrer que la troisieme harmonique agit comme un processus de
saturation qui se comporte comme une non-linéarité d’ordre 5 qui stabilise les filaments
sans dissipation d’énergie, et leur permet donc de se propager sur une plus grande
distance.
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Figure 26. Evolution a courte distance du spectre du continuum de lumiére blanche entre 200
et 500 nm. Les filaments débutent a 3,3 m de propagation
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Figure 27. Evolution a longue distance du spectre du continuum de lumiére blanche entre 200
et 500 nm

Conclusion

Les résultats ci-dessus montrent I'étendue du spectre de la lumiere blanche.
Générée par automodulation de phase, élargie encore par la génération de troisieme
harmonique et le mélange a quatre ondes entre cette troisieme harmonique et le
continuum, elle s’étend au moins de 230 nm a 4,5 um. Ce large spectre contitue la
motivation d’origine pour développer les applications Lidar femtosecondes. Néanmoins,
le Lidar, comme d’autres applications atmosphériques, nécessitent de propager les
impulsions laser non pas dans un milieu idéal, mais dans I'atmosphere réelle. En
particulier, pour les applications au contréle de foudre, la pluie peut constituer un
obstacle sérieux pour I’équilibre dynamique a l'origine de la filamentation. Le
paragraphe suivant décrit les résultats que nous avons obtenu a ce sujet.
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ll.4 Un « laser perce-nuages »>

La transmission d’un faisceau laser a travers des nuages ou le brouillard est une
question essentielle pour des domaines aussi variés que les télécommunication en espace
libre, la détection des polluants atmosphériques par Lidar [14,63,101], la télémétrie,
I'imagerie active, le contréle de décharges électriques [84,85,86,87,88,89,90], voire pour
mettre en évidence des effets de relativité générale dans le champ gravitationnel de la
terre [91]. Un moyen prometteur pour remédier aux limites de la transmission optique a
travers I'atmosphere (turbulence, dispersion et diffusion), pourrait étre I'utilisation de la
filamentation. Les filaments se propagent en effet comme des quasi-solitons [43] formant
des structures localisées dans le faisceau, avec un diamétre typique de 100 um. La forte
intensité (~10' W/cm?) [92] et la densité d’électrons (~10™ a 10'7 cm™) [42] dans le
filament, ainsi que la modification du milieu traversé qui en résulte, pourraient conduire
a une moindre sensibilité aux fluctuations locales du milieu. Ainsi, la contribution non-
linéaire a I'indice de réfraction induite par I'effet Kerr (An ~ 10°) est plus grande que
celle produite par les fluctuations thermiques.

Les fluctuations thermiques ne sont pourtant pas le seul processus susceptible de
perturber la propagation d’impulsions laser ultrabréeves dans I'atmosphere. Les particules
d’aérosol, qu’il s’agisse de gouttelettes d’eau ou de poussiéres, peuvent atteindre une
taille de plusieurs dizaines de microns, comparable au diametre des filaments autoguidés,
et sérieusement perturber I’équilibre dynamique qui préside a la propagation des
filaments. Nous nous sommes donc intéressés a I'interaction de ces filaments avec des

gouttes d’eau, tant isolées qu’en brouillard.

Interaction d’un filament avec une goutte isolée [93]

Dans une premiére série d’expériences, nous avons étudié en laboratoire
I'interaction d’un filament avec une goutte d’eau isolée. Pour cela, nous avons
légerement focalisé des impulsions laser ultrabreves (7 md par impulsion, une durée
d’impulsion de 120 fs a 810 nm) a 'aide d’un miroir sphérique de 5 m de distance
focale. Nous avons ainsi produit un filament d’environ 150 um de diametre, se
propageant sur une distance de plus de 3 metres, soit 30 fois la longueur de Rayleigh.
Pour une puissance laser donnée, le point de démarrage de la filamentation est stable a
quelques centimetres pres. Cette stabilité nous a permis de définir ce point comme
origine pour définir la distance de propagation d.

? L’expression est de Cyrille Vanlerberghe, journaliste au Figaro, dans un article du 28 ao(t 2003
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Figure 28. Interaction d’un filament autoguidé avec une goutte d’eau de 50 pm de
diametre. (a) et (b) : énergie contenue dans le filament en fonction de la distance de
propagation d, comptée a partir du début du filament, sans goutte (a), et en
présence d’une goutte (b). Les inserts montrent le profil d’intensité du filament a
deux distances, dans le cas d’une propagation libre. La courbe agrandie (x 10, en
pointillés) montre la contribution du « bain de photons » entourant le filament. (c) :
énergie perdue par le filament a cause de l'interaction avec la goutte (soit la
différence (a) - (b)) : le filament regagne de |"énergie du bain au cours de sa
propagation aprées l'interaction avec la goutte.

Ad = 1 m, le filament interagit avec une goutte d’eau micrométrique calibrée.
Cette goutte, de diametre a, est générée par une buse piézoélectrique synchronisée avec
le laser a un taux de répétition de 20 Hz, de maniére a produire une goutte nouvelle a
chaque impulsion laser. Le diametre des gouttes est réglable de 30 a 100 wm, pour
reproduire une distribution de taille typique des nuages, en variant la tension et la durée
du créneau appliqué sur le cristal piézoélectrique. On définit le parameétre d’impact b
comme la distance entre I'axe du filament et le centre de la goutte. L’observation directe
au microscope et la diffusion élastique aux petits angles nous ont permis de vérifier que a
et b sont trés bien reproductibles : Ab/a < 0,1, Aa/a < 0,05. Ce dispositif est le méme
que celui utilisé précédemment au laboratoire pour observer, avec des impulsions laser
de moindre énergie, la génération de plasma nanométrique dans des microgouttes d’eau
[94].

Nous avons tout d’abord mesuré le profil d’intensité du faisceau laser en
propagation libre, en I'absence de goutte. Comme le montrent les inserts de la Figure 28,
seule une fraction de |'énergie du faisceau se trouve dans le filament, tandis que le reste
de I'énergie I’entoure et se propage parallelement a lui, formant un “bain de photons”
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d’environ 2 mm de diametre. Nous avons mesuré |'énergie contenue dans le filament a
une distance de propagation d en placant un film d’aluminium ou de cellulose dans le
faisceau. Ce film bloque le « bain de photons », mais est perforé localement par la haute
intensité du filament. L’énergie transmise par la perforation est mesurée par un
bolometre. L’erreur de mesure sur I'énergie causée par les fluctuations dans I’épaisseur
du film a été estimée a + 4 % d’un film a l'autre. Mais cette erreur est limitée a 1 %
pour une position donnée sur le film.

En 'absence de goutte, a d =1 m (c’est a dire au point ou sera placée la goutte), le
filament contient environ 35 % de I'énergie totale du faisceau. 1 m plus loin, cette
proportion tombe a 13 %. Cette énergie est rendue au « bain de photons », qui se
comporte comme un « réservoir d’énergie » [18] en équilibre dynamique avec le
filament. En valeur absolue, I'énergie contenue dans le filament (Figure 28) décroit de
27mJad=1m,a0,25mdad = 3 m. Au-dela, I'intensité locale dans le filament ne
suffit plus pour perforer le film. Ce point nous permet de définir la fin du filament.

Aprés ces mesures préliminaires, nous avons placé une goutte de 50 um de
diametre au centre du filament, a une distance d =1 m aprés le début de la
filamentation. De maniére étonnante, le filament n’est pas apparu perturbé par la
présence de la goutte, bien que I'équilibre entre 'autofocalisation par effet Kerr et la
défocalisation par le plasma joue un réle critique a cause de la forte non-linéarité du
processus de filamentation. De plus, la longueur du filament n’est pas affectée par
I'interaction avec la goutte. Pour mieux comprendre ce résultat étonnant, nous avons
mesuré |'énergie transportée dans le filament, en fonction de la distance de propagation
afin de la comparer avec le cas de la propagation libre (Figure 28). La mesure a chaque
distance est réalisée avec la méme perforation du film pour les mesures avec et sans
goutte. Ainsi, connaissant la précision de = 1% sur les mesures d’énergie, on peut
déterminer la précision sur la mesure de la perte d’énergie,
A(Ejre — Egoutie) /' (Eipre— Egoutes)- On obtient entre £30% et = 7%, selon la valeur
relative des pertes, comme le montrent les barres d’erreur portées sur la Figure 28. Juste
apres 'interaction avec la goutte (d = 1 m), la perte est limitée a 130+40 ud, mais
I'équilibre est immédiatement rétabli. Par la suite, le filament semble regagner de
'énergie, la différence avec le filament non perturbé tombant a 40+3 ud a la fin du
filament (d = 3 m). Ces mesures suggerent que le filament recoit du bain I'énergie
nécessaire pour poursuivre sa propagation. Des prédictions théoriques [67,95], ainsi que
de récentes simulations reproduisant les résultats expérimentaux [96,97], confirment
cette interprétation en termes d’échanges d’énergie entre le filament et le « bain de
photons » qui I'entoure.
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Figure 29. Role de la taille et de 'opacité de la goutte. Le filament survit a
I"interaction avec une goutte de 95 pym de diametre, qu’il s’agisse d’eau (b), ou
d’une goutte opaque (c). Les pertes d’énergie par rapport a la propagation libre (soit
(c)-(a) et (b)-(a)) sont proportionnelles a la section efficace géométrique de la goutte.

Pour tester la robustesse de cet équilibre, nous avons reproduit I’expérience avec
des gouttes plus grosses et opaques. Méme des gouttes de 95 um de diametre, qui
interceptent I’essentiel de I'énergie contenue dans le filament, ne bloquent pas sa
propagation, ni ne réduisent sa longueur (Figure 29). Les résultats sont similaires pour
des gouttes transparentes (eau) et opaques (encre noire). La mesure des pertes d’énergie
induites par les gouttes en fonction de d confirme que le filament regagne de I’énergie
(0,2 md) du “bain de photons” au cours de sa propagation. La perte immédiatement
aprés l'interaction avec la goutte (d = 1 m) est respectivement de 300+35 et
370+x35 ud pour une goutte transparente et opaque de 95 um. Ainsi, les pertes sont
approximativement proportionnelles a la section efficace géométrique de I'obstacle inséré
dans le filament. L’énergie de la zone du filament qui rencontre la goutte est diffractée
sur I'obstacle, les interactions en volume dans la goutte ne jouant pas de role significatif.
Ceci est confirmé par le fait que les pertes sont pratiquement insensibles a la composition
de la goutte.

Ces expériences d’interaction du filament avec une goutte isolée démontrent que le
filament est en équilibre avec le reste du faisceau. Le “bain de photons” entourant le
filament lui fournit I’énergie nécessaire pour poursuivre sa propagation, voire le
reconstitue tant que I’énergie restant dans le “bain” est suffisante. Ce résultat confirme
'observation symétrique selon laquelle un filament ne survit pas a la traversée d’un
diaphragme qui bloque le « bain » [98]. De plus, les récentes simulations de L. Bergé et
al. [97] montrent que seule la fraction du bain de photons la plus proche du filament, sur
un diametre d’environ 350 um, contribuerait significativement au nourrissage du
filament. Cet ensemble constitué du coeur du filament sur 100 um et de la couronne de
« bain » qui 'entoure, constituerait ainsi un systeme stable. Cette description fournit une
interface entre le modéle de l'instabilité dynamique dans lequel le filament échange de
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I’énergie avec le reste du faisceau, et la description de la filamentation en terme de quasi-
soliton.

Interaction d’un filament avec un nuage [93]

Les résultats précédents montrent que la survie des filaments sur une longue
distance a travers un nuage ou un brouillard sera conditionnée par I’extinction de
I'énergie du “bain” par la diffusion élastique sur les gouttes d’eau du nuage. Pour
caractériser cet effet, nous avons réalisé une seconde série d’expérience dans laquelle le
filament se propageait dans une chambre a nuages longue de 35 cm, ouverte aux deux
extrémités pour laisser passer le faisceau laser. La distribution de taille des gouttes
(diametre moyen 4 um, largeur a mi-hauteur de la distribution 2 um) était mesurée
grace a la diffusion de Mie aux petits angles d'un laser Hélium-Néon. La transmission de
ce méme laser donnait acces a I'épaisseur optique T = In (1/T), ou T est la transmission.
Simultanément, nous avons caractérisé la transmission du filament a travers le nuage et
sa capacité a poursuivre sa propagation au-dela de la sortie du nuage.
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Figure 30. Transmission de filaments a travers un nuage de gouttes d’eau de
diametre moyen 4 pm. Le filament n’est pas significativement perturbé par le nuage
jusqu’a une épaisseur optique t = 1,2 (10° particules/cm’, repére B), et traverse le
nuage, sans toutefois pouvoir se propager au-deld, jusqu’a t = 3,2 (soit 4 10’
particules/cm’, repére A).

La Figure 30 montre |'énergie du filament transmise a travers le nuage en fonction
de t. Le filament se propage a travers le nuage jusqu’a une épaisseur optique de 3,2 (soit
une concentration de gouttes de 4 x 10° cm™). Cependant, sa propagation au-dela du
nuage ne dépasse alors pas quelques centimetres, a cause de la trop grande perte
d’énergie par diffusion élastique subie par le bain : a la sortie du nuage, son énergie ne
suffit plus pour continuer a nourrir le filament. En effet, la puissance transmise, soit
2,3 GW, est inférieure a la puissance critique P. nécessaire pour que l'effet Kerr
compense la diffraction. En revanche, pour une épaisseur optique de 1,2 (10°
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gouttes/cm?), le filament transmis se propage normalement au-dela de la sortie du nuage,
avec une longueur proche de celle observée en propagation libre.

Comme le montre la Figure 30, la transmission du filament décroit
exponentiellement avec la concentration de gouttes dans le nuage, comme on I'attend
pour l'extinction par la diffusion élastique. Ainsi, les pertes d’énergie dans le bain par
diffusion Mie dominent le processus et constituent la principale limite pour la
transmission de filaments a travers des nuages et des brouillards.

Influence d’un brouillard sur la filamentation multiple [99]

L’épaisseur optique du brouillard utilisé dans nos expériences en laboratoire est
typique de nuages tels que des cumulus ou des stratocumulus [100]. Afin d’étendre les
résultats précédents a des échelles comparables a celles des applications a I'atmosphére,
nous avons étudié la propagation a travers un brouillard du Téramobile en régime de
multifilamentation, a une distance de 50 m. Pour cela, le faisceau était émis
horizontalement et se propageait librement sur 40 m, avant d’entrer dans un brouillard
de gouttes d’eau produit dans une chambre a nuages ouverte (Figure 31) [101]. Le
faisceau se propageait ensuite sur 10 m a travers un brouillard approximativement
homogene, dont nous avons estimé la densité en mesurant la transmission d’un laser
Helium:Néon de basse puissance. La distribution de taille, mesurée par un analyseur
optique (Grimm G 1-108), était centrée a 1 um, soit bien moins que le diametre des
filaments. Le faisceau était émis parallele, avec un diametre initial de 3 cm, et un chirp
ajusté de maniére a ce que la filamentation démarre peu avant que le faisceau n’atteigne
le brouillard. La durée initiale des impulsions était alors de 600 fs, soit une puissance
créte de 0,3 TW pour 220 md.

;N

La propagation du faisceau a travers le brouillard était caractérisée par
'enregistrement de profils du faisceau sur un écran. L’enregistrement était réalisé au
moyen d’un appareil photographique numérique, avec un temps d’exposition de 1/8 s
de maniére a ce que chaque image corresponde a une seule impulsion. Pour obtenir une
image représentative du profil du faisceau sans étre perturbée par la lumiere blanche,
nous avons utilisé un filtre pour n’acquérir les profils que dans l'infrarouge : nous avons
montré que cette technique fournit une bonne approximation du profil du laser lui-méme
[58].

Des filaments sont visibles dans le profil du faisceau en sortie du brouillard dés que
’énergie transmise est supérieure a 25 md par impulsion (45 GW). Pour un nuage de
10 m de long et une énergie incidente de 220 mdJ, cela correspond a une transmission
de 15 %, soit un coefficient d’extinction de 0,2 m™. Ainsi, la filamentation peut survivre
dans un brouillard, sur une distance comparable a la visibilité qui y regne. Dans le
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brouillard, la densité de particules est 8,6x10* cm™, soit un libre parcours moyen de
I'ordre de 5 m pour les photons, et seulement 1,5 mm pour un filament de 100 um de
diametre. Un filament rencontre donc en moyenne 68 gouttes d’eau par metre de
propagation. Cependant, le rayon des gouttes est environ 100 fois plus petit que le
diametre des filaments, de sorte que, a la lumieére des résultats présentés ci-dessus sur des
gouttes beaucoup plus grosses, on peut s’attendre a ce que les filaments eux-mémes ne
soient pas perturbés par les gouttes. L’influence du brouillard sur la propagation des
filaments est donc essentiellement due aux pertes qu’il induit dans le « bain de
photons », c’est-a-dire la partie de I'énergie du faisceau qui ne se trouve pas dans les
filaments.

Figure 31. Chambre a nuages ouverte. Le nuage produit s’étend au-dela de la chambre a nuage,
comme le montre la diffusion du faisceau laser arrivant de la gauche

Pour confirmer I'effet de I'extinction, nous avons enregistré les profils du faisceau a
la sortie de la chambre a nuages, pour deux énergies incidentes, en propagation libre et
en présence d’un brouillard avec 50% de transmission (0,07 m™, soit 3,2x10* cm™ et un
libre parcours moyen 14 m pour les photons). Comme le montre la Figure 32, I'énergie
transmise détermine le motif de la filamentation, et en particulier le nombre de filaments.
Ainsi, les profils de faisceau pour des énergies transmises similaires (90 md, et 220 mdJ
avec une atténuation de 50%, soit 110 mdJ transmis), et en particulier le motif formé par
les filaments, sont comparables, avec des filaments essentiellement concentrés sur un
anneau sur le bord du faisceau. Ainsi, le nuage joue le role d’un atténuateur affectant la
propagation via |'extinction élastique du bain de photons.
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Figure 32. Profil du faisceau a la sortie de la chambre a nuages, dans le cas de la propagation
libre (a, b) et en présence d’un brouillard long de 10 m (b, d)

Cette interprétation est confirmée par I’étude du nombre de filaments en fonction
de la puissance transmise. On sait en effet que, pour des impulsions largement au-dessus
de la puissance critique, le faisceau se divise en cellules contenant chacune quelques
puissances critiques, et qui donnent chacune naissance a un filament. Pour chaque
condition expérimentale de la Figure 32, nous avons calculé la moyenne du nombre de
filaments sur six profils enregistrés (Figure 33). Un ajustement linéaire montre qu’un
filament est formé par tranche de 15 GW de puissance transmise, soit 5 puissances
critiques. Cette quantité est indépendante de la présence ou non du nuage. L’effet du
brouillard est donc bien causé par la chute de la puissance créte des impulsions, c’est-a-
dire a I'extinction linéaire ainsi qu’a un processus comparable a une dispersion modale.

Cette dispersion modale est due au fait que, dans un contexte ou le libre parcours
moyen des photons est trés inférieur a la longueur du brouillard, la diffusion multiple doit
étre prise en compte. Or, elle autorise des trajectoires de longueurs différentes a travers le
nuage. Lorsque le nuage a une transmission de 50 %, on peut calculer que I'étirement
da a la dispersion modale est de 'ordre de 100 fs et peut donc étre négligé pour des
impulsions de 600 fs. Néanmoins, lorsque la densité du nuage correspond a une
transmission de 15 %, cet effet a une contribution significative puisqu’il double
approximativement la durée d’impulsion.
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Figure 33. Dépendance en puissance du nombre de filaments

Conclusion

Nous avons donc montré que les filaments générés lors de la propagation
d’impulsions laser ultrabréves et de forte puissance peuvent survivre a I'interaction avec
une goutte d’eau méme d’un diametre comparable a celui des filaments. Ils sont
également transmis a travers un brouillard dense, tant a I’échelle du metre en laboratoire,
gu’en régime de filamentation multiple sur plusieurs dizaines de metres. Dans ce dernier
cas, la distance de propagation des filaments est comparable avec la visibilité dans le
nuage. Cette survie est liée a la capacité des filaments de se régénérer en attirant a eux
I’énergie stockée dans le bain de photons pour se réalimenter.

Ces résultats sont particulierement prometteurs pour les applications a 'atmosphere
réelle. Nous verrons ainsi plus loin que nous avons pu déclencher et guider des
décharges de haute tension sur 1,2 m sous une pluie artificielle de 1,4 mm/min,
correspondant a une forte pluie [90] : il s’agit a ce jour des simulations en laboratoire les
plus réalistes pour le déclenchement de foudre par laser. De méme, des applications qui
utilisent les filaments afin de déposer de hautes intensités sur un échantillon a analyser
devraient fonctionner méme dans un nuage ou au-dela. On peut en particulier penser a
'excitation d’effets non-linéaires dans des particules d’aérosols pour des mesures Lidar
non-linéaires [101] ou a la télédétection R-FIBS [102], présentées plus loin (Paragraphe
IV.3)

ll.5 Perspectives : vers un modele phénoménologique ? [103]

Les résultats présentés dans ce chapitre donnent un apercu a la fois de la richesse
des phénomenes physiques offerts par la propagation non-linéaire d’impulsions laser de
forte puissance dans 'air, et des possibilités expérimentales que le Téramobile offre en la
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matiere. Néanmoins, la forte non-linéarité des processus en jeu induit une grande
sensibilité de la filamentation aux conditions initiales, en particulier au profil spatial et
temporel des impulsions. De plus, elle interdit d’extrapoler les résultats par un
changement d’échelle par exemple. Enfin, elle constitue une contrainte importante pour
les calculs numériques, qui doivent étre pratiqués a une trés haute résolution spatiale et
temporelle et nécessitent donc des puissances et des temps de calcul trés importants,
voire prohibitifs pour des simulations a I’échelle de la centaine de metre ou du kilometre.

Ces modeles numériques basés sur la résolution de I’équation de Schroédinger non-
linéaire (1.7) [54,55,66,67] fournissent des informations sur les processus physiques en
oeuvre a |'échelle microscopique des filaments. Mais les applications ont fait émerger un
besoin de modeéles phénoménologiques pouvant reproduire certaines des caractéristiques
essentielles de la filamentation, rapidement et sur des distances de quelques kilometres. Il
s’agit par exemple d’interpréter des signaux Lidar ou d’optimiser la filamentation a
distance pour des applications au contrble de foudre. On a alors besoin de prévoir la
distance de filamentation, la longueur des filaments, ou encore l'intensité maximale a
travers le profil du faisceau.
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Figure 34. Distance de filamentation calculée par le modele de Marburger [39] et par |'optique
géométrique

Dans ce but, j’ai proposé une nouvelle approche basée sur I'optique géométrique.
Gréace a une moyenne locale dans le calcul de I'intensité, ce modéle a la particularité de
ne pas diverger numériquement aux points de convergence locale du faisceau, tels que le
foyer non-linéaire. De la sorte, le calcul peut étre poursuivi au-dela de I'apparition des
premiers filaments, contrairement aux simulations antérieures basées sur |'optique
géométrique [104,105,106,107,108]. Ce modele phénoménologique donne ainsi une
description macroscopique trés satisfaisante de la propagation du faisceau : distance de
filamentation (Figure 34), longueur des filaments ou intensité maximale en particulier. De
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plus, le tracé de rayons donne une vision intuitive du comportement macroscopique du
faisceau, en mettant en évidence des zones d’autofocalisation locale, mais aussi d’auto-
défocalisation temporaire (Figure 35). Ce type d’observation permet par exemple de
comprendre la répartition spatiale en anneau des filaments dans le faisceau. L’optique
géométrique fournit donc un modele phénoménologique adapté a la description
macroscopique de la propagation non-linéaire d’impulsions ultrabreves de forte
puissance dans I'air.
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Figure 35. Simulation par tracé de rayons de la propagation d’une impulsion laser
(7 mJ, 140 fs, rayon 1,5 mm a 1/e). Pour faciliter la lecture, seuls 20 rayons, espacés
régulierement a travers le faisceau, ont été représentés. L’auto-focalisation (1),
I’auto-défocalisation (2) et la refocalisation (3) de rayons sont clairement visibles.

L’approche par I'optique géométrique n’est certainement pas la seule possible, ni la
meilleure pour toutes les conditions. Néanmoins, elle illustre une voie possible pour offrir
un support nécessaire pour interpréter et optimiser des résultats des applications
présentées aux paragraphes suivants. D’autres modeles phénoménologiques, adaptés a
des conditions expérimentales particulieres seront probablement appelés a se développer
a l'avenir, en fonction des applications des lasers femtoseconde. Leur développement
constituera certainement une motivation supplémentaire pour la poursuite des études
expérimentales de la propagation a grande distance dans I'atmosphere, telles que les
résultats présentés dans ce chapitre.
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IV. Teledetection laser non-linéaire : Lidar et LIBS

L’outil exceptionnel que constitue le Téramobile nous a permis, pour la premiere
fois, de réaliser des mesures Lidar sur le terrain. Bien que trés préliminaires, ces mesures
nous ont permis de tester les deux voies offertes par les impulsions femtoseconde pour
étendre la technique Lidar. D’une part, la lumiére blanche produite dans les filaments
nous a permis de réaliser une mesure multiparametres (humidité, température) dans
I'atmosphére, la diffusion multiple nous donnant en outre acces simultanément a la
distribution de taille des aérosols. D’autre part, I'intensité portée par les filaments est telle
gu’elle permet de générer des effets non-linéaires in-situ sur 'objet a analyser. Ainsi, en
nous appuyant sur des résultats obtenus par Véronique Boutou au laboratoire, nous
avons détecté a distance des aérosols dopés par des marqueurs biologiques, dans
lesquels nous avons induit un signal de fluorescence induite a deux photons. Ces deux
exemples seront développés successivement dans ce chapitre. Nous terminerons ce
chapitre sur une troisieme approche de I'analyse a distance par laser femtoseconde-
térawatt, que nous avons nommée R-FIBS (Remote filament-induced breakdown
spectroscopy, spectroscopie a distance de plasma excité par des filaments) et qui peut
étre considérée comme un hybride du Lidar et du LIBS (Laser induced breakdown
spectroscopy, spectroscopie de plasma excité par laser).

IV.1 Mesure Lidar multi-parametres par Lidar basé sur la lumiere blanche [109]

Les processus de nucléation et de maturation des nuages jouent un réle important
dans la modélisation de I'atmosphere, que ce soit a ’échelle météorologique ou
climatologique [110]. En particulier, la croissance des gouttes et leur densité ont une
influence déterminante sur la prévision des précipitations et sur I'albédo terrestre. Leur
caractérisation nécessite des mesures continues de la distribution de taille a I'intérieur des
nuages a une résolution en rapport avec les vitesses d’évaporation et de croissance, soit
quelques dizaines de minutes. Or, les mesures aéroportées sont trop coliteuses pour des
mesures de routine, et les radiosondages ne peuvent en pratique pas étre répétés a la
fréquence nécessaire. Les méthodes les plus prometteuses sont donc optiques, avec les
Lidars multispectraux ou multi-champ de vue [5]. Ces techniques tirent parti de la forte
dépendance de la figure angulaire diffusion de Mie, et de I’efficacité correspondante
d’extinction, en fonction de la taille des particules et de leur distribution de taille.

Le Lidar multispectral [111,112] est plus adapté a des nuages peu denses, ou la
diffusion multiple peut étre négligée. Il utilise plusieurs longueurs d’onde, par exemple les
harmoniques d’un laser YAG. En comparant les signaux Lidar aux différentes longueurs
d’onde, on peut ajuster des parametres tels que la taille moyenne et la largeur d’une
distribution de taille prédéfinie. On doit donc connaitre (ou postuler) a priori la forme de
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la distribution de taille, ainsi que la typologie des particules, en particulier leur
composition (donc leur indice de réfraction), et leur forme. Sur ce dernier parametre, un
canal de dépolarisation peut étre utilisé pour distinguer les particules sphériques,
généralement liquides, des autres particules.

Dans le cas de nuages denses tels que ceux qui donnent lieu a des précipitations, la
diffusion multiple et le Lidar multi-champ de vue (MultiFOV, ou Multi field of view)
[83,113,114,115] est plus adaptée. Dans cette technique, le signal Lidar multi-diffusé est
enregistré en fonction du champ de vue du détecteur. Comme la distribution angulaire
de la diffusion dépend de la taille des particules, le halo de diffusion multiple aussi, On
remonte ainsi a la distribution de taille. Mais le nombre de valeurs de champ de vue
fournies par les systémes MultiFOV classiques est trés limité. Ce faible nombre de
canaux, de méme que l'utilisation d’une seule longueur d’onde, ne permet donc
d’obtenir la distribution de taille des aérosols qu’au prix d’informations préalables sur le
nuage étudié, par exemple I'intervalle de taille dans lequel on s’attend a trouver des
gouttelettes.

De nouvelles techniques sont donc nécessaires pour améliorer la fiabilité et la
sensibilité de mesure a distance de la distribution de taille des aérosols in-situ dans les
nuages. Une caractérisation complete de la microphysique et de la micrométéorologie, et
donc en particulier de la croissance des gouttes d’eau, nécessiterait également de
connaitre avec une bonne précision verticale les parameétres thermodynamiques de
I'atmosphere, en particulier I'humidité relative et la température. La résolution offerte par
les ballons-sonde est limitée par le nombre de ballons disponibles ainsi que par 'absence
de contréle sur leur trajectoire. Des Lidars DIAL (Differential Absorption Lidar, Lidar a
absorption différentielle), tant aéroportés [116,117,118,119] que spatiaux
[112,120,121,122], fournissent depuis longtemps des données de bonne qualité. Ils
mesurent la concentration de vapeur d’eau et le profil de température d’apres le profil de
diffusion Rayleigh sur un modéle d’atmospheére adiabatique [123]. Le Lidar Raman
[124,125] a également été utilisé dans ce but. Certains groupes tentent aussi d’utiliser
des lasers a large bande spectrale (quelques nanometres) [126,127] afin de s’affranchir
des gradients verticaux dans le décalage Doppler et de I'élargissement des raies
d’absorption avec la pression [128]. Mais le spectre est intrinsequement limité a quelques
dizaines de nanometres par la largeur des lasers utilisés.

Nous nous sommes donc intéressés a I'usage du tres large continuum de lumiere
blanche généré par les filaments pour réaliser des mesures spectrales a haute résolution
sur un intervalle de longueurs d’ondes de plus de 200 nm. Ces mesures nous ont fourni
non seulement la concentration de vapeur d’eau dans l'air telles que démontré
antérieurement [13,14], mais également la température, et donc '’humidité relative. De
plus, I'observation MultiFOV de la distribution radiale de la multiple sur la base des
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nuages nous donne acces a la distribution de taille des gouttes a l'intérieur de celui-ci.
Ces mesures, qui nécessitent la méme source laser et deux détecteurs indépendants,
peuvent étre réalisées simultanément, de maniere a fournir une caractérisation
multiparametre a distance de la microphysique des nuages.

Dispositif expérimental

Pour les expériences décrites ici, le faisceau du Téramobile était émis collimaté,
avec un diametre initial de 3 cm environ. Les impulsions laser ont été légerement
chirpées pour précompenser la DVG, comme décrit au paragraphe II.1. La durée initiale
des impulsions était de 150 fs pour les mesures de diffusion multiple, et 300 fs pour les
mesures multispectrales. Les filaments étaient ainsi confinés a de basses altitudes, afin
d’éviter qu’ils ne perturbent les mesures en facilitant la condensation de gouttes d’eau sur
les charges contenues dans le plasma qu’ils génerent [63]

Contrairement aux anciennes expériences de Lidar a lumiere blanche utilisant des
lampes a décharge, ou a des dispositifs dans lesquels un continuum femtoseconde était
généré au sol dans un milieu non-linéaire [129], notre technique repose sur I'usage de la
lumiere blanche générée in situ dans I'atmospheére par les filaments. De ce fait, le spectre
de la source ne peut pas étre caractérisé précisément, d’autant qu’il dépend de
nombreux parametres tels que I’efficacité de la conversion dans différentes bandes de
fréquences, de la distribution angulaire de I’émission du continuum, de laltitude et de la
longueur des filaments, ou encore de 'efficacité de rétrodiffusion linéaire et non-linéaire
[62] de la lumiere blanche. A défaut de pouvoir caractériser tous ces parametres
directement dans I'atmosphére, nous savons que le spectre de la lumiere blanche est
continu et qu’il est relativement lisse. Or, les raies d’absorption auxquelles nous nous
intéressons sont tres fines. Nous avons donc pu les déconvoluer du spectre de la lumiére
blanche, comme détaillé plus loin.

La détection était assurée par le télescope de 2 metres de I'observatoire de
Tautenburg, décrit au chapitre précédent. Le télescope était pointé sur I'impact du laser
sur la base de la couche nuageuse étudiée. L’imagerie de la diffusion multiple a été
réalisée en configuration Schmidt, avec un champ de vue de 0,6° soit 30 fois supérieur
au diamétre du laser, et avec une résolution de 6 umrad. Les spectres ont été acquis en
configuration Coudé, avec un champ de vue de 1,2 arcsec et une ouverture apparente
de f/46. Le signal était analysé par un spectrometre Echelle [130] avec une dispersion de
0,042 a 0,073 A par pixel (15 um) du CCD (EEV limited, 16 bit de dynamique) dans
I'intervalle spectral considéré (538 a 927 nm). La fonction d’élargissement de
I'instrument a été mesurée. Elle est gaussienne, avec une résolution typique de 0,1 A
(0,1 cm™). Le signal était moyenné pendant quelques minutes (3 000 a 12 000
impulsions laser a 10 Hz). Toutes les mesures ont été corrélées avec les signaux Lidar
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mesurés sur la détection intégrée au Téramobile, qui permettait de mesurer en temps réel
I’altitude et I’épaisseur des nuages.

Mesure de la distribution de taille des particules par la figure de diffusion multiple

Nous avons vu au chapitre précédent que des couches nuageuses situées a
quelques kilometres d’altitude diffusent suffisamment la lumiére pour permettre de les
observer par imagerie. En particulier, 'impact du laser sur la base du nuage produit un
halo important (Figure 18) caractéristique de la diffusion multiple a I'intérieur de celui-ci.
Une fois corrigée de la parallaxe et déconvoluée de I’émission conique pour les
longueurs d’onde hors de la fondamentale, une coupe a travers ce halo fournit la
distribution angulaire de cette diffusion multiple. Nous avons ainsi obtenu, pour la
premiere fois, un signal Lidar MultiFOV de tres haute résolution angulaire (Figure 36).
Nous avons exploité cette information particulierement riche pour déterminer la
distribution de taille des particules dans le nuage, via un ajustement sur le profil angulaire
de diffusion multiple réalisé grace a un algorithme génétique.
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Figure 36. Distribution angulaire de la diffusion multiple. La différence entre la coupe du halo
et le profil gaussien (en pointillé) correspond a la contribution de la diffusion multiple.

En effet, un algorithme génétique permet effectuer un ajustement sur un grand
nombre de parametres simultanément, ce qui nous a permis d’exploiter nos données
sans connaissance préalable du nuage hormis le fait qu’il soit composé de gouttes d’eau,
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considérées comme sphériques compte tenu des conditions météorologiques, et donc
traitées par la diffusion de Mie [131]. Le nuage est par ailleurs supposé homogene, tant
horizontalement que verticalement. Nous avons considéré 18 classes de tailles, espacées
régulierement sur une échelle logarithmique entre 0,1 et 20 um. La divergence du laser
(de profil gaussien) est également laissée comme parametre libre afin de s’affranchir
d’éventuelles erreurs dans sa mesure préalable (voir le paragraphe II1.2).

Compte tenu de ces hypotheses, et connaissant grace a la théorie de Mie le
diagramme angulaire moyen de diffusion correspondant a chaque classe de taille, on
peut calculer le profil angulaire de la diffusion multiple a I'intérieur du nuage pour une
distribution de taille donnée. Pour cela, la diffusion d’ordre n est modélisée comme n
événements indépendants de diffusion sur des gouttes d’eau, chacun de ces événements
ayant une probabilité angulaire définie par le diagramme angulaire de diffusion moyen
correspondant a la distribution de taille considérée. Entre deux événements de diffusion,
les rayons se propagent en ligne droite, sur une longueur égale au libre parcours moyen

d’un photon dans le nuage, soit L, =1/2x- Y N,-r’-Q(r)], ou N, est la densité de
Ipm i i s

1

particules de la classe i, r; le rayon correspondant, et Q, (r,) I'efficacité de diffusion
correspondante.
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Figure 37. Profil angulaire de diffusion multiple a 800 nm simulé pour des nuages de gouttes de
diametres homogenes, pour un coefficient d’extinction o = 3,27 x 10° m™, soit une profondeur
de pénétration d’environ 30 m
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Apres avoir vérifié que la contribution de la diffusion d’ordres 4 et au-dela
contribue pour moins de 5 % au profil angulaire de diffusion sur I’ensemble de
I'intervalle de fluctuation des parametres de la distribution de taille, nous avons restreint
le calcul aux ordres 1 (diffusion simple) a 3. Le temps de calcul variant
exponentiellement avec I'ordre, cette restriction réduit fortement le temps de calcul, et
autorise le recours a I'algorithme génétique, dont la convergence impose |’évaluation
d’environ 60 000 distributions de taille. Comme le montrent la Figure 37 et la Figure
38, le profil angulaire de la diffusion multiple résultant dépend fortement de la taille et de
la densité des gouttes dans le nuage : c’est cette propriété qui autorise I'utilisation de ce
profil pour déterminer la distribution de taille.
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Figure 38. Profil angulaire de diffusion multiple a 800 nm simulé pour des nuages de gouttes de
diametre 2 um, en fonction du coefficient d’extinction a. Les profondeurs de pénétration sont
respectivement 30, 15 et 60 m.

Comme indiqué plus haut, nous avons choisi un algorithme génétique pour réaliser
I'ajustement du profil de diffusion multiple car cette technique d’optimisation est
particulierement adaptée aux optimisations d’une fonction f (ou fonction de coft), que
'on sait calculer pour tout jeu de parametres donnés, mais dont I'inversion explicite est
impossible. Cette impossibilité interdit 'usage d’une technique déterministe. Ainsi, dans
notre probléme, on sait calculer le profil de diffusion multiple d’'une distribution de taille
donnée, mais non l'inverse.
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On doit alors utiliser des techniques stochastiques, dont la plus connue est la
méthode de Monte-Carlo. Cette technique consiste a générer au hasard des solutions
potentielles et de calculer la valeur prise par la fonction f pour chacune d’entre elles.
Parmi les solutions testées, on choisit alors la solution qui minimise (ou maximise) la
fonction de colit. Mais cette méthode est particulierement inefficace lorsque I’espace des
solutions est vaste, et en particulier lorsqu’il est de dimension élevée. On doit alors
recourir a des méthodes plus sophistiquées, telles que le recuit simulé ou les algorithmes
génétiques [132], dont le but est d’exploiter la capacité de la méthode de Monte-Carlo a
explorer I'ensemble de I’espace des solutions, tout en « orientant » le hasard de maniere
a explorer plus densément les régions de cet espace qui semblent les plus prometteuses.
On peut ainsi simultanément rechercher la région d’optimum global parmi plusieurs
optima locaux, et localiser finement I'optimum global en y concentrant spécifiquement
une part importante des ressources de calcul.

Plus précisément, le principe de I'algorithme génétique repose sur une métaphore
de la théorie de I'évolution de Darwin. Partant d’'un ensemble (ou « population ») de
solutions potentielles ou « individus » générées aléatoirement, on choisit les meilleures
d’entre elles pour les combiner au hasard. Aprés des « mutations » aléatoires destinées a
explorer aussi compléetement possible I’espace des solutions, on obtient ainsi la
population de I'itération (ou « génération ») suivante. Lorsque la population commence
a converger vers une solution, on réduit progressivement les mutations, de maniére a
concentrer de plus en plus la recherche sur 'optimum global identifié et a assurer la
convergence de I'algorithme vers une solution unique et reproductible.

Les performances de notre ajustement illustrent la puissance d’un algorithme
génétique pour un probleme tel que le nétre. L’algorithme converge au bout de quelques
dizaines de minutes, aprés avoir évalué moins de 60 000 solutions potentielles. Ce
chiffre, important en valeur absolue, est en réalité modeste pour un espace de solutions a
19 dimensions : la seule évaluation systématique des 2'° combinaisons possibles de 19
parametres binaires nécessiterait a elle seule presque 10 fois plus d’itérations. Il est donc
clair qu’une évaluation systématique de 19 paramétres a valeurs continues n’est pas
envisageable.

La solution obtenue est présentée sur la Figure 39, et la distribution de taille
correspondante sur la Figure 40. Le maximum de cette distribution est situé autour de
5 um, ce qui correspond au rayon médian généralement admis pour des stratus
continentaux [133,134]. La contribution des gouttes de moins de 1 um au signal
optique étant négligeable, I'incertitude sur les classes de tailles correspondantes est trop
importante. Nous les avons donc omises sur la Figure 40. Le libre parcours moyen de
700 m et le coefficient d’extinction oo = 1,4 x 10° m™ sont compatibles avec I'intense
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signal Lidar observé sur le Lidar auxiliaire et le fait que ce signal soit encore détectable a
une profondeur de 1 km dans le nuage.
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Figure 39. Ajustement par |"algorithme génétique de la distribution angulaire de la diffusion
multiple pour les données expérimentales de la Figure 36. Données du 6 février 2002
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Figure 40. Distribution de taille dans le nuage obtenu par I'ajustement de la Figure 39. Cette
distribution est compatible avec celle d’un cirrus continental [133,134]

Ainsi, nous avons pour la premiere fois obtenu la distribution de taille et la
concentration de gouttes d’eau d’'un nuage par une méthode toute optique a distance.
Ce résultat a pu étre obtenu grace a la combinaison de la richesse de I'information
fournie par le Lidar Multi-FOV a haute résolution angulaire qu’a fourni le télescope
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astronomique en configuration d’imagerie (Schmidt), combinée a la puissance d’un
algorithme génétique pour extraire cette information grace a un ajustement a 19
variables. La distribution de taille ainsi obtenue nécessite de ce fait peu de connaissance
préalable du nuage étudié. La technique pourrait encore s’enrichir d’'une détection multi-
longueurs d’onde grace au continuum de lumiére blanche. Nous disposons en effet
également d’enregistrements MultiFOV dans le continuum de lumiére blanche entre 400
et 500 nm. [46]. L’analyse simultanée de figures de diffusion multiple dans plusieurs
bandes de longueurs d’onde, avec des profondeurs de pénétration différentes dans le
nuage, pourraient méme offrir une résolution spatiale selon la profondeur du nuage. Les
mesures a une longueur d’onde ne peuvent en effet pas nous fournir cette résolution
verticale puisque les images de diffusion multiple a une longueur d’onde donnée sont
intrinsequement intégrées en profondeur.

Mesure de 'humidité relative

Outre la distribution de taille et la densité du nuage, une caractérisation complete
de la microphysique des nuages nécessite de mesurer les parametres thermodynamiques
de 'atmosphere a leur voisinage, tels que I’humidité relative et la température. Nous
avons réalisé ces mesures dans les mémes conditions que celles de la mesure de taille des
aérosols présentée au paragraphe précédent, de maniere a montrer la faisabilité d’une
mesure simultanée.

F T T
1-°W“WanWMWWWWWWWWWWWWW WMMWWWW
i MWW
0ot - - -
6800 6900 7000 7100 7200 7300 7400
1.0 ]
< ]
S 0.5 h” MWW ]
c ]
S oot : 1 : L : :
% 7400 7500 7600 7700 7800 7900 8000
é 1.0
w
c m ‘ ﬂm
@© 0.5
S
I_ <4
1
80 8100 8200 8300 8400 8500 8600
: :
1'OWNM“WNWWWWWWMWMMWWWMW 1
i WW WA(MW
00 1 l
8600 8700 8800 8900 9000 9100 9200

Longueur d'onde (A)

Figure 41. Spectre large bande a haute résolution de la transmission atmosphérique mesurée
par LIDAR, illustrant la capacité du Lidar a lumiére blanche a mesurer plusieurs espéces
simultanément
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Notre mesure repose sur I'analyse spectrale du continuum de lumiére blanche
rétrodiffusée sur la base de nuages situés a 4,5 km au-dessus du sol. Outre la mesure
d’altitude, Lidar auxiliaire indiquait une profondeur de pénétration de moins de 100 m,
négligeable devant l'altitude du nuage. Nous avons donc traité le nuage comme une
cible solide. La Figure 41 montre le spectre de la lumiere blanche entre 680 et 920 nm
[63], incluant dans la méme mesure la bande rovibrationnelle de 'eau centrée a 820 nm
et la bande A de I'oxygéne autour de 762 nm. Ce large spectre, recouvrant les bandes
d’absorption de plusieurs espéces, illustre la capacité du Lidar a lumiére blanche a
réaliser des mesures multi-polluants, voire a déconvoluer des spectres de polluants
présentant des interférences.

L’étendue spectrale de la mesure recouvre des raies d’absorption d’intensités tres
diverses, ce qui permet de choisir celles que nous utiliserons de maniere a optimiser la
sensibilité tout en évitant la saturation, en fonction de la concentration des especes a
mesurer. Afin de vérifier nos résultats, nous avons utilisé deux procédures d’analyse
indépendantes, appliquées a deux spectres acquis dans des conditions laser distinctes.
Les ajustements sont basés sur la base de données HITRAN 2000 [82].

La résolution instrumentale (0,1 cm™) est dix fois moins bonne que celle qui serait
nécessaire pour réaliser des mesures DIAL de profils de pression ou de température en
utilisant les raies d’absorption de 'eau ou de la bande A de l'oxygene [128,135].
Cependant, la largeur du spectre mesuré nous a permis de I’exploiter malgré cette
résolution réduite. En effet, nous avons convolué la fonction d’élargissement
instrumental, préalablement mesurée, aux spectres synthétiques produits lors de la
procédure d’ajustement. Nous avons vérifié numériquement sur des spectres simulés que
cette technique permet d’obtenir de bons résultats, I’élargissement spectral de la mesure
ne perturbant pas la détermination de la température et de ’humidité.

Le large spectre lisse du continuum de lumiére blanche, associé a la finesse des
raies d’absorption, permet également de contourner le fait que la source de lumiere
blanche et la fonction de rétrodiffusion ne soient pas completement caractérisées. En
effet, nous savons que ces fonctions ont des variations lentes. Nous les avons donc
ajustées comme une ligne de base lisse sur le spectre expérimental, comme il est d’'usage
par exemple pour le traitement de spectres en astronomie. Cette ligne de base est ensuite
utilisée pour normaliser le spectre d’absorption sur I'intervalle spectral de la mesure.

Nous avons appliqué la premiere procédure d’ajustement a un spectre acquis a
22 h TU le 12 mars 2002. La bande A de O, (dont nous connaissons le rapport de
mélange de 20,9 %) nous a fourni la température, ce parametre étant ensuite utilisé
comme entrée dans la mesure du rapport de mélange de la vapeur d’eau d’apres sa
bande d’absroption sur le méme spectre. Dans cette analyse, les conditions
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météorologiques stables nous ont permis de considérer un profil standard de pression
atmosphérique et une décroissance de la température de 6,6 K/km. Ces profils verticaux
ont été traités avec une résolution verticale de 100 m. Les parametres libres étaient la
température au sol (T,), et I'altitude d’émission de la lumiere blanche (z, ). Le filament
étant nettement plus court que l'altitude du nuage dans nos conditions expérimentales
[65], nous le considérons comme ponctuel. Deux ajustements dans les bandes des 761-
764 nm et des 766-769 nm donnent indépendamment T, = 287+1 K et z, =
550+100 m.

Cette derniere altitude est compatible avec celle déterminée au paragraphe III.2
dans des conditions similaires (300 fs de durée initiale) par une méthode géométrique
[46]. La température au sol est légerement plus élevée que celle mesurée par la station
météorologique de I'observatoire de Tautenburg pendant I'expérience (282 K). Mais le
plus proche radiosondage disponible (12 mars 2002 a 23 h TU, Meiningen, a une
distance de 100 km, Figure 42) montre que cette différence est due a un fort gradient de
température au voisinage immédiat du sol, en dessous de I'altitude a laquelle la lumiére
blanche est émise. Comte tenu de ces éléments, la température au sol obtenue est donc
crédible.
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Figure 42. Température déterminée par un ajustement sur la bande A de O, dans le spectre de
lumiére blanche, et par la mesure de la radiosonde le plus proche disponible (Meiningen, 12
mars 2002, 23 h TU). L’altitude réduite est la hauteur au-dessus du sol
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Nous avons utilisé le profil de température de la Figure 42, ainsi que I’altitude
d’émission de la lumiere blanche comme références pour déterminer ’humidité relative,
supposée constante sur la colonne d’air considérée. En particulier, nous avons utilisé le
profil de température pour convertir en humidité relative a chaque altitude les rapports
de mélange de la vapeur d’eau. Nous avons mesuré ce rapport de mélange par un
ajustement sur la bande 4v-overtone de 'eau entre 813 et 816 nm, ainsi qu’entre 825
et 829 nm (Figure 43) Nous avons ainsi obtenu une humidité relative de (49+3) %, en
bon accord avec la moyenne verticale de la mesure par radiosonde. (Figure 44). Ainsi,
des mesures Lidar a lumiere blanche ont, pour la premiere fois, fourni une mesure
simultanée de plusieurs paramétres, donnant acces a la température et a '’humidité
relative. L’acces simultané a ces deux parametres est essentiel pour comprendre et
modéliser la physique de la formation des nuages et des précipitations.

826 827 828 829
Longueur d'onde (nm)

Figure 43. Ajustement de la bande d’absorption 4v-overtone de I’eau dans les
régions spectrales 813-816 nm (a) et 825-829 nm (b) regions. Ligne continue :
mesure ; pointillé gris : ajustement ; ligne grise continue : résidu de |’ajustement. La
ligne continue est la ligne de base reconstruite (voir le texte pour les détails). Le
chemin d’absorption de 9 km permet de détecter des raies d’absorption faibles, non
tabulées dans Hitran 2000.
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Nous avons vérifié ces résultats a 'aide d’une seconde procédure, dans laquelle la
température moyenne et le rapport de mélange de la vapeur d’eau sont déterminées
simultanément gréace a un unique ajustement sur la bande 4v-overtone entre 815 et
840 nm. Nous avons négligé I'altitude des filaments, considérant qu’ils se trouvent a
proximité du sol [65]. Le chemin optique pour l'absorption est donc de 9 km.
L’ajustement donne une humidité absolue de 0,38 = 0,01 % et une température de
279,2 + 0,4 K. Ces résultats correspondent a une humidité relative de 42 = 3 % au
sol, comparable avec le résultat de la premiere procédure.

Gréce a la largeur du continuum de lumiere blanche, les mesures spectrales sur une
large bande de longueurs d’onde nous ont donc permis de mesurer simultanément la
température et I'humidité relative des masses d’air sous les nuages, avec des incertitudes
compatibles avec les besoins des modéles météorologiques et climatologiques. Selon les
variantes utilisées, la procédure d’inversion réalise des ajustements successifs pour
chaque parametre dans des bandes distinctes de longueur d’onde, ou un ajustement
global sur une plage de longueurs d’onde plus large.
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Figure 44. Humidité relative moyenne déterminée a partir du spectre d’absorption de la lumiere
blanche (pointillé). Le profil mesuré par radiosonde est donné pour comparaison. Le minimum
d’humidité relative a 3 km est un artéfact di a la traversée d’un nuage par le ballon-sonde.

Les résultats présentés dans ce paragraphe sont intégrés sur la colonne d’air entre le
laser et le nuage. Leur analyse a donc nécessité une connaissance a priori de I'allure des
profils verticaux d’humidité et de température. Méme si les hypothéses que nous avons
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utilisées, en particulier 'utilisation d’'un modéle standard d’atmosphere, sont ici validées
par les données des radiosondages, elles constituent une faiblesse de la méthode. Elles
peuvent en effet étre source d’erreurs lorsque I'atmosphere réelle dévie par rapport a
I'atmosphére standard. Pour y remédier, des mesures résolues spatialement sont
nécessaires. Le Lidar a lumiére blanche le permet, grace a I'usage de détecteurs CCD
intensifiés équipés d’une porte temporelle. On s’intéresse alors a la diffusion Rayleigh
dans I'atmosphére libre au lieu de la diffusion Mie sur le nuage, ce qui correspond a une
perte d’un facteur 100 a 1000 sur le signal. Mais cet inconvénient pourrait étre compensé
par une meilleure adaptation du télescope. En effet, avec un champ de vue de seulement
6 wrad en configuration Coudé, soit plus de 100 fois moins que la divergence du laser
(de I'ordre de 1 mrad), on perd une grande partie du signal. Adapter le champ de vue
du télescope permettrait de conserver la méme intensité de signal tout en réduisant le
temps d’intégration d’un facteur 10. En différentiant par rapport a I'altitude le signal de
lumiere blanche rétrodiffusé, on pourrait ainsi obtenir des profils verticaux d’humidité et
de température, ouvrant la voie vers une cartographie par Lidar de 'humidité relative
dans I'atmosphere. Par ailleurs, la mesure a l'intérieur méme du nuage serait possible. En
effet, nous avons vu que la contribution relative de la diffusion multiple au signal Lidar
total, en particulier sur 'axe, est faible. Cette contribution peut de plus étre déconvoluée
une fois que la distribution angulaire de taille dans le nuage a été déterminée. Il est donc
en principe possible d’appliquer a l'intérieur du nuage les mémes stratégies d’inversion
que celles présentées ci-dessus, de maniere a déterminer la température et I’humidité
relative au sein du nuage.

Conclusion

Dans ce paragraphe, nous avons démontré qu’un Lidar a lumiere blanche, basé sur
la filamentation d’impulsions laser ultrabréves au cours de leur propagation verticale
dans 'atmosphere, permet en principe d’analyser simultanément les nuages (distribution
de taille et densité de goutte) et les propriétés thermodynamiques (température, humidité
relative) de I'atmosphére a leur voisinage. Ces deux mesures utilisent la méme source
laser et des diagnostics distincts mais compatibles. On pourrait donc I'utiliser pour des
mesures simultanées. Bien que préliminaires, ces résultats ouvrent la voie vers une
technique combinée, associant I'absorption différentielle de la lumiéere blanche et un
Lidar MultiFOV a haute résolution. Obtenues de maniére routiniére, et associées a la
capacité du Lidar de réaliser des cartographies bi- et tridimensionnelles, de telles
données seraient précieuses pour la modélisation de I'atmosphere.

Cependant, les expériences présentées n’utilisent pas pleinement le potentiel de la
technique. L’usage de plusieurs longueurs d’onde dans I'analyse des aérosols par Lidar
MultiFOV pourrait offrir une distribution de taille plus précise, voire une résolution
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verticale utile pour caractériser des nuages stratifiés. La méme résolution verticale dans
les mesures spectrales pourrait étre fournie par des mesures spectrales résolues
temporellement.

Enfin, pour un usage de routine, la question de la sécurité oculaire est cruciale. Les
normes en la matiere ne permettent pas de réaliser de telles mesures a 800 nm, ou les
puissances autorisées sont nettement trop faibles. Cependant, dans le Lidar a lumiere
blanche, la longueur d’onde de mesure est en principe indépendante de la longueur
d’onde du laser incident. Le développement actuel de lasers ultrabrefs et de forte
puissance dans I'infrarouge (bande télécommunication a 1,55 um) et dans I'ultraviolet,
ou les limites d’exposition sont beaucoup plus hautes, permet d’espérer disposer a terme
de systemes de puissance pour obtenir une propagation non-linéaire, tout en restant
dans les normes de sécurité oculaire.

IV.2 Teledetection de simulants biologiques par Lidar non-linéaire [63,101]

N

Dans I'exemple de mesure Lidar a lumiere blanche présenté au paragraphe
précédent, la non-linéarité du processus réside dans la génération dans I'atmosphere du
continuum de lumiére blanche. Cette source blanche secondaire, localisée a quelques
centaines de metres du sol, se propage ensuite linéairement, et, hormis la large bande
gu’elle offre, peut s’analyser par les techniques issues des instruments de télémesure
optique linéaire, tels que le DOAS ou le Lidar classique. Cependant, les possibilités
offertes par le Lidar non-linéaire ne se résument pas au Lidar a lumiere blanche. Les
hautes intensités (10" W/cm?) transportées par les filaments sont en effet suffisantes pour
générer in situ sur I'objet a analyser, des effets non-linéaires, qui constituent un canal
supplémentaire pour la télédétection et la caractérisation a distance. Dans ce paragraphe,
nous illustrerons cette technique par une expérience de télédétection d’aérosol portant
des simulants biologiques par Lidar de fluorescence excitée a deux photons.

Avec la crainte du terrorisme bactériologique, la télédétection rapide d’agents
biologiques dans l'air est devenue une préoccupation majeure pour la sécurité civile. Il
s’agit de détecter et de localiser rapidement une émission suspecte, de cartographier la
dispersion du nuage émis, et d’identifier de potentiels agents pathogénes parmi les divers
aérosols atmosphériques de fond, dont certains, comme les suies, sont des composés
organiques. Le méme type de problématique s’applique a des crises sanitaires telles que
la recherche de la source d’'une contamination collective par la légionellose. Grace a la
fluorescence excitée a deux photons (2PEF, Two-photon excited fluorescence),
démontrée au Lasim il y a quelques années [136], nous avons pour la premieére fois
détecté et identifié a distance dans 'air des aérosols simulant des agents biologiques par
Lidar non-linéaire.
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La fluorescence a excitation multiphotonique présente deux avantages sur
I'excitation a un photon. D’une part, 'usage de longueurs d’ondes d’excitation plus
longues assure une meilleure transmission a travers 'atmosphere, par rapport a une
excitation dans l'ultraviolet qui est fortement diffusé par 'atmosphere, et absorbé par
certains polluants gazeux tels que 'ozone. D’autre part, les processus multiphotoniques
autorisent une mesure simultanée de la taille des particules d’aérosols par une technique
pompe-sonde [137,138], et une meilleure sélectivité grace au contrbéle cohérent
[139,140]. Enfin, grace a un effet de focalisation interne dans les particules elles-mémes,
la fluorescence a excitation multiphotonique est préférentiellement émise vers I'arriére

[136], c’est a dire vers le détecteur Lidar.

Mesure expérimentale a 45 m

La plupart des agents biologiques, comme I'anthrax (bacillus anthracis) sont des
bactéries dont la taille est de 'ordre 1 um [141]. Selon les modes d’émission, ces
bactéries peuvent s’agglomérer en agrégats pouvant mesurer jusqu’'a 10 um. Elles
contiennent des fluorophores naturels : acides aminés comme le tryptophane,
nicotinamides (NADH), et flavines telles que la riboflavine (vitamine B2) et les
flavoprotéines. Ces fluorophores constituent des traceurs de la nature biologique de ces
particules [142]. Dans les expériences présentées ici, nous avons utilisé le spectre de
fluorescence spécifique de la riboflavine a 540 nm, excitée a deux photons par le
Téramobile sur sa longueur d’onde fondamentale (800 nm). La fluorescence rétroémise
est collectée sur un télescope de 20 ou de 40 cm selon les applications (longue ou courte
distance) et mesurée sur un détecteur résolu spatialement et temporellement.

Les aérosols étaient produits par un nébuliseur situé dans la chambre a nuages
ouverte décrite prédédemment (Figure 31), placée a 45 m du Téramobile. Leur
distribution de taille, mesurée par un analyseur optique (Grimm G 1-108), était centrée
sur un diametre de 1 um. Les gouttes d’eau étaient dopées par 0,02 g/l de riboflavine.

L’intensité incidente sur les microparticules est critique pour optimiser la 2PEF. En
effet, I'intensité doit étre suffisante pour exciter ce processus non-linéaire, mais doit rester
suffisamment basse pour limiter la génération de lumiere blanche lors de la propagation
des impulsions laser dans 'air, avant qu’elles n’atteignent les particules a analyser. Pour
contrbler ce parametre, nous avons imprimé un chirp négatif pour précompenser
partiellement la DVG dans 'air et réduire la longueur des filaments en amont du nuage a
analyser. Le chirp optimal, correspondant a des impulsions de 1 ps de durée initiale,
fournit les résultats présentés sur la Figure 45. L’intensité incidente sur le nuage est de
10" W/cm?®. Le spectre de 2PEF identifie clairement la présence de riboflavine. La
résolution spatiale du Lidar est obtenue via la résolution en temps sur la mesure. Elle est
intrinsequement limitée a 45 cm par la durée de vie de la fluorescence, soit 3 ns pour la
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transition considérée [143]. Cette résolution permet de localiser précisément le nuage
d’aérosols biologiques, qui s’étend sur 10 meétres.
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Figure 45. Télédétection d’aérosols biologiques. Un brouillard d’eau (en haut) ne
produit pas de fluorescence excitée a deux photons, contrairement a un simulant
biologique (riboflavine, en bas). Cette fluorescence, détectée en fonction de la
distance et de la longueur d’onde, permet d’identifier et de localiser le nuage
potentiellement dangereux
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La mesure de contréle, effectuée sur un brouillard d’eau généré par le méme
dispositif que le simulant biologique, montre le contraste important entre la 2PEF des
aérosols dopés, et le signal correspondant aux aérosols de fond, pour lesquels on ne
détecte que la montée du continuum de lumiere blanche généré par automodulation de
phase a partir de 600 nm (Figure 45). Le Lidar non-linéaire basé sur la 2PEF est donc
clairement capable d’identifier a distance des aérosols biologiques parmi des aérosols de
fond, méme s’ils sont de méme taille. L’expérience permet également d’estimer que le
seuil de détection est de I'ordre de 10 particules par cm?®, pour une résolution spatiale de
10 m.

Cette sensibilité, déja élevée, pourrait étre encore améliorée par une excitation a
des longueurs d’onde plus courtes, autour de 530 nm. A cette longueur d’onde, il est en
effet possible d’exciter la 2PEF du tryptophane (Trp) [141,142], qui est 10* fois plus
abondant dans les bactéries que la riboflavine, soit 10* molécules par particule de 1 um
[143]. De plus, une excitation a deux photons a 530 nm exciterait non seulement le
tryptophane, mais également le NADH et la riboflavine, dont les bandes de fluorescence
respectives, autour de 320-370 nm, 420-500 nm, et 520-620 nm, offrirait un contréle
complémentaire de la mesure [142].
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Comparaison du Lidar non-linéaire avec la fluorescence linéaire

Afin d’estimer les performances a plus grande échelle d’'un Lidar non-linéaire
utilisant la 2PEF, et de les comparer a un Lidar utilisant la fluorescence élastique excitée
a un photon (1PEF) utilisant la quatrieme harmonique du YAG (266 nm), nous avons
simulé numériquement le signal Lidar 1- et 2PEF dans le cas de la détection du
tryptophane. Bien qu’il n’existe pas encore de laser térawatt émettant a 530 nm, les
récents développements des lasers ultrabrefs utilisant des cristaux dopés a I'ytterbium
sont encourageants. Le térawatt a ainsi été atteint en laboratoire dans la fondamentale
[144]. Un doublage de fréquences permettrait d’obtenir un laser ultra-intense a 530 nm.

Pour les simulations présentées ici, nous avons considéré que, au cours de sa
propagation jusqu'au nuage a détecter, l'intensité laser ne décroit qu’a cause de
I’extinction linéaire, c’est a dire a cause de la diffusion de Rayleigh-Mie par les aérosols et
les molécules de I'atmosphére. Le nombre de photons de nPEF détectés par impulsion
N{R) en provenance d’une distance R est donné par une extension de I'équation Lidar
(I.1) tenant compte de la non-linéarité :

A R
N,(R)=p(R)-0"n-Iy- T C(R,?»)WSAR'exp(—fa(R,Af) - na(R,A,)dR) (IV.1)
0

Les notations ainsi que les valeurs numériques utilisées pour nos simulations et les
éventuelles références correspondantes sont résumées dans le Tableau 5.

Pour la 1PEF, nous avons considéré les caractéristiques des meilleurs lasers
Nd:YAG disponibles commercialement, avec une énergie 100 mdJ en 10 ns dans la
quatrieme harmonique (266 nm). Pour la 2PEF, nous nous sommes basés sur les
caractéristiques du Téramobile que nous avons utilisé dans les expériences (400 md,
80 fs). Les parametres de transmission atmosphérique sont issus de la référence 5. a est
nettement plus faible pour les longueurs d’ondes les plus longues, a cause de la
dépendance en A* de la diffusion Rayleigh, ainsi que de I'absorption moléculaire dans
I'ultraviolet. A 266 nm, le principal absorbant est I'ozone. Ainsi, pour la 1PEF, on a :

Olip = OlRayleigh(266 NM) + Noone Ts0ne (266 NM) = 1,6 10" M™ + No,one To0ne (266 NM) (IV.2)

avec Og,., (266 nm) = 110" cm?

Pour la 2PEF, I'extinction est donnée par :

Oz = Olgaylcigh(530 M) = 1 107 m” (IV.3)
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P(R) concentration en particules d’aérosol 100 bactéries / cm’
o section efficace a 1 photon d’une 2x 10" cm?® [143]
microparticule
o section efficace a 2 photons d’une o” =1 x 10" cm® s/photon
microparticule [145,146]
n rendement quantique de la fluorescence 0,13 [143,145]
I intensité initiale du laser Voir le texte
T durée d’'impulsion 10 ns (1PEF) ; 80 fs (2PEF)
A surface du télescope de réception 0,125 m’ (télescope de 40 cm)
C efficacité de détection 20 %
S surface d’une section du faisceau 10 cm’
AR résolution spatiale 10m
o extinction atmosphérique a la longueur Voir le texte
d’onde considérée
As longueur d’onde de fluorescence 540 nm
A, longueur d’onde de pompe 266 nm (1PEF) ; 530 nm (2PEF)
diametre moyen des particules T pm
concentration de tryptophane 10%/particule

Tableau 5. Notations et valeurs numériques utilisées pour les simulations du Lidar nPEF

Les résultats de la simulation de la nPEF du tryptophane sont présentés sur la
Figure 46, ol nous avons représenté le nombre N(R) de photons détectés par impulsion,
en fonction de la distance R entre le nuage a mesurer et le systeme Lidar, pour un nuage
de bactéries long de 10 m. La concentration de 100 ug/m® est souvent atteinte voire
dépassée en zone urbaine ou péri-urbaine. La forte extinction de I'ultraviolet, due a
I'absorption par I'ozone, fait décroitre plus rapidement le signal 1PEF. Ainsi, apres
quelques kilométres, le Lidar a 2PEF est plus efficace que celui a 1PEF. La distance a
laquelle le croisement se fait dépend de la concentration en ozone. En particulier, au
seuil d’alerte (360 ug/m?® d’ozone selon la norme CEE 99), la portée du Lidar & 1PEF est
limitée a quelques centaines de meétres, ce qui le rend inutilisable en pratique.

Les simulations fournissent également une estimation du seuil de détection du
Lidar a 2PEF, c’est a dire la concentration de bactéries correspondant a N(R) = 1
photon/impulsion a une distance R donnée. N(R) étant proportionnelle au p(R) AR, la
sensibilité est d’autant plus grande que la distance d’intégration est longue. Par exemple,
pour une concentration d’ozone de 100 ug/m®, la concentration minimale détectable est
de 20 bactéries/cm® & 2 km ou 100 bactéries/cm® a 5 km avec une résolution spatiale de
10 m. La saturation et le photoblanchiment [145] sont négligeables, puisqu’une
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moyenne de seulement 0,1 photon est émise par molécule de tyrptophane par impulsion
laser incidente. La limite de détection réelle est bien sir fortement dépendante des
fluctuations du rendement quantique n selon le type de bactéries que 'on considere
[145]. Méme pour les valeurs que nous avons considérées, qui correspondent au bacille
subtil (Bacillus Subtillus) et au Bacillus Cereus, des fluctuations pouvant atteindre un
ordre de grandeur peuvent étre observées. Ces variations affectent alors d’autant le seuil
de détection absolu, mais sont sans incidence sur la comparaison entre les excitations a
un et a deux photons.
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Figure 46. Simulation du signal Lidar basé sur la nPEF pour la détection de
tryptophane dans des aérosols biologiques selon les parameétres résumés au Tableau
5. L’intensité collectée par le Lidar a 2PDF est supérieure a la 1PEF a partir d’une
distance de quelques km, a cause de la plus faible transmission atmosphérique de
I"ultraviolet (diffusion Rayleigh et absorption de |'ozone, ici pour des
concentrations 100 et 360 pg/m?)

Conclusion

En conclusion, nous avons démontré, dans des conditions proches de la réalité, la
premiere télédétection de simulants biologiques par Lidar non-linéaire. Ces résultats
démontrent également que la filamentation permet de délivrer a distance des intensités
suffisantes pour exciter des effets non-linéaires dans I'atmosphere, et les détecter dans
une configuration Lidar. Au-dela de l'application aux aérosols biologiques, cette
opportunité offre de nouveaux canaux d’analyse pour la télédétection atmosphérique,
tant de gaz que d’aérosols.
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La principale limitation du Lidar a 2PEF est la possibilité de délivrer les intensités
nécessaires sur le lieu de la mesure. Nos simulations sont basées sur une situation
optimale ol 'on peut contréler efficacement la propagation non-linéaire dans I'air
jusqu’a la cible, et en particulier de 'effet Kerr et de la compression de I'impulsion.
Malgré des résultats présentés plus haut montrant qu'un tel contréle est possible a
I’échelle de 100 m [65], et que des filaments peuvent étre observés a des altitudes de
quelques kilometres [46], aucune démonstration expérimentale systématique de ce
controle a I’échelle de plusieurs kilometres n’a encore été réalisée. Les applications
potentielles soulignent de nouveau le besoin de poursuivre les expériences plus
fondamentales sur la propagation non-linéaire d’impulsions ultrabreves et de forte
puissance.

Par ailleurs, les techniques de mise en forme spatiale (optique adaptative) ou
temporelle du faisceau, couplées a des optimisations en boucle fermée pilotées par un
algorithme génétique, pourraient permettre d’optimiser les rendements, comme il a été
récemment démontré pour des applications a la fusion [147]. Ils offrent aussi la
perspective d’améliorer la spécificité du Lidar a 2PEF en permettant de distinguer des
espéces dont les spectres de fluorescence linéaire sont identiques [139]. L’identification
d’agents biologiques serait ainsi possible parmi d’autres particules elles-mémes
fluorescentes.

IV.3 Au-dela du Lidar non-linéaire : le R-FIBS [102]

La capacité des impulsions laser femtoseconde a transporter efficacement et a
grande distance des intensités pouvant atteindre 10 W/cm? illustrée au paragraphe
précédant dans le contexte du Lidar non-linéaire, ouvre également la voie vers d’autres
perspectives d’applications. Dans ce paragraphe, j’en présenterai briévement un
exemple, la technique que nous avons nommée R-FIBS (Remote filament-induced
breakdown spectroscopy, spectroscopie a distance de plasma excité par des filaments) et
qui peut étre considérée comme un hybride du Lidar et du LIBS (Laser induced
breakdown spectroscopy, spectroscopie de plasma excité par laser).

Le LIBS [148] est un outil universel, qui permet une analyse élémentaire en surface
de matériaux tels que les métaux [149], les plastiques [150,151], les minéraux
[152,153,154], les aérosols, les tissus biologiques [155] ou les liquides. Il repose sur
I'ionisation locale de la surface par un laser fortement focalisé, en général un laser
impulsionnel de type Nd:YAG. Le spectre d’émission du plasma ainsi formé en surface
permet une analyse rapide, qualitative ou quantitative, avec des limites de détection
pouvant atteindre quelques parties par millions (ppm) selon les éléments. L'utilisation de
lasers a impulsions sub-picoseconde [149,156,157,158] améliore sensiblement la
reproductibilité des mesures en limitant le chauffage de I’échantillon. L’utilisation de
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systemes de détection a large bande spectrale fait du LIBS un outil tres souple dans la
mesure ou il n’est pas nécessaire de connaitre a 'avance les éléments que I'on recherche
pour choisir une bande de longueurs d’onde adéquate pour la détection. De plus,
aucune préparation préalable de I'échantillon n’est nécessaire.

Cette souplesse et cette facilité d’'usage ont permis au LIBS de servir dans des
applications allant du contréle de processus industriels [159], a la surveillance de
I'environnement [160], en passant par le tri de déchets [150,151], le diagnostic médical
[155], ou la recherche spatiale [152,153,154]. De plus, le développement de
spectrometres compacts et fiables et des lasers solides pompés par diode ont permis
I’émergence de systémes LIBS portables [153,161] pour des applications de terrain telles
que l'analyse de peintures anciennes en archéologie [162] ou les analyses alimentaires.
Mais certaines applications telles que I'identification de déchets nucléaires fortement
radioactifs [163] ou l'analyse en temps réel d’alliages fondus [164], nécessitent une
mesure a distance. L’absence de préparation des échantillons fait du LIBS un bon
candidat dans ce but. En effet, la seule contrainte est d’étre en vue directe de
I’échantillon. Une telle mesure a distance (jusqu’a 80 m) par LIBS a récemment été
démontrée [165]. Elle repose sur la focalisation a grande distance d’impulsions d’un laser
Nd:YAG de forte énergie, et la collecte du signal LIBS sur un télescope. Mais la
diffraction, alliée a la taille nécessairement limitée des optiques, limite intrinsequement
I'intensité qu’il est possible de déposer sur une cible distante.

Nous avons donc proposé la R-FIBS comme une approche nouvelle pour effectuer
des mesures LIBS a distance, en tirant parti des hautes intensités transportées a grande
distance dans les filaments générés par un laser a impulsions ultrabreves tels que le
Téramobile. En effet, 'autoguidage affranchit les filaments de la limite de diffraction et
les autorise a transporter sur plusieurs kilométres [46,47] des intensités de 10" & 10"
W/cm? nettement supérieures au seuil d’ablation d’échantillons métalliques par des
impulsions laser femtosecondes [166,167]. Nous avons ainsi pu réaliser des mesures de
R-FIBS jusqu’a 90 m, cette distance étant limitée par I’espace disponible lors de
I'expérience. Les données obtenues suggerent en outre que la technique pourrait étre
adaptée a I’échelle du kilometre.

Dispositif expérimental

Le dispositif expérimental du R-FIBS est décrit sur la Figure 47. Le faisceau du
Téramobile était émis avec une énergie de 250 md, en un faisceau collimaté de 3 cm de
diametre. L’échantillon a analyser était placé a une distance du laser comprise entre 20
et 90 m. A ces distances, un profil de multifilamentation comportant environ 30
filaments est observé sur la cible, et sur 7 a 8 métres en amont, pour la valeur de chirp
optimisant le signal mesuré. Les fluctuations coup a coup de la position des filaments
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limite fortement I’endommagement de la cible en répartissant 'ablation sur une surface
de plusieurs cm?. Ainsi, méme aprés 10° tirs du laser, la profondeur d’ablation était
négligeable, montrant a quel point la technique est non-invasive.

| Spectrométre +iCCD Figure typique de filamentation
20490 m

Echantillon
0.85m

Laser fs
(3TW - 80 fs)

filaments
Figure 47. Dispositif expérimental du R-FIBS

Deux échantillons ont été testés. Il s’agit de plaques de cuivre et d’acier, de qualité
industrielle. Le spectre rétrodiffusé du plasma était collecté sur un télescope de 20 cm
placé a proximité du laser, et analysé par un analyseur optique multicanaux (OMA,
optical multichannel analyzer). Le continuum de lumiere blanche généré dans les
filaments en amont de I’échantillon était éliminé par une porte temporelle adéquate sur le
détecteur. Nous avons observé que I'émission du signal n’était pas isotrope. Cependant,
pour démontrer que la R-FIBS peut étre utilisée méme dans des conditions défavorables,
nous nous sommes placés hors du maximum de la distribution angulaire ainsi observée.

Résultats et discussion

La Figure 48 et la Figure 49 présentent les spectres d’émission d’échantillons de
cuivre et d’acier placés a 90 metres du laser et du systeme de détection. Les raies
représentatives du Cu I et du Fe I dans la bande des 520 nm sont clairement visibles,
démontrant la capacité du R-FIBS a réaliser des analyses élémentales a une distance de
90 m. Bien que ces spectres aient été intégrés sur 10 000 impulsions laser, nous avons
vérifié qu’une intégration sur 1000 impulsions est suffisante pour identifier sans
ambiguité les raies d’émission sur les spectres. Une analyse peut donc étre réalisée en
moins de 2 minutes a 10 Hz, soit en quasi-temps réel. Le signal n’est observé que lorsque
les impulsions laser sont chirpées de maniére a ce que des filaments soient formés sur
I'échantillon. De méme, des impulsions longues de méme énergie ne produisent ni
ablation ni signal LIBS a distance. On vérifie ainsi que le signal observé provient bien
d’un plasma excité par les filaments eux-mémes, et donc que les filaments constituent
bien un nouveau mode d’excitation LIBS.
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Figure 48. Spectre R-FIBS du cuivre mesuré a une distance de 90 m
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Figure 50. Dépendance en distance du signal R-FIBS, corrigé du terme
géométrique, de la ligne d’émission du cuivre a 521,8 nm. Le trait mixte
(._._._) correspond a l'extrapolation de I"'amplitude du bruit. La simulation du
signal produit par un laser focalisé correspond a I’excitation a trois photons du
cuivre a 800 nm : la chute d’intensité sur la cible en fonction de la distance fait
décroitre le signal en R*?, R étant la distance de la cible

Hormis le terme géométrique 1/R? da a I'angle solide collecté par le télescope, le
signal observé ne dépend pas de I'éloignement R de I’échantillon (Figure 50).
Cependant, a cause de ce terme géométrique, le rapport signal sur bruit décroit avec la
distance de détection. Une extrapolation de nos données montre qu’il tomberait a 1 vers
150 m, comme le montre la ligne en trait mixte sur la Figure 50. Cette distance constitue
une borne inférieure a la portée du R-FIBS. En effet, une mauvaise optimisation du
couplage du détecteur sur le spectromeétre lors de nos mesures laisse prévoir une possible
amélioration du signal d'un facteur 100. La technique R-FIBS serait alors utilisable a
I’échelle du kilometre, et donc parfaitement adaptée a de nombreuses mesures en
environnement hostile. Notons que I'observation de filaments a la méme échelle de
distance, décrite plus haut [46], montre que la distance de filamentation ne serait pas ici
limitante.

Nous avons également vérifié la constance du signal avec la distance, en réalisant
une mesure locale afin de nous affranchir du terme géométrique. Pour cela, nous avons
placé le systeme de détection a 7 m de I’échantillon, et nous avons progressivement
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éloigné le laser’. Comme on peut s’y attendre sachant que I'intensité dans les filaments
dépend trés peu de la distance de propagation, le signal ne dépend pas significativement
de I’éloignement de I’échantillon, au moins jusqu’a 90 m. Ce comportement contraste
fortement avec celui observé dans le cas du LIBS excité par un faisceau focalisé
[156,164]. En effet, dans ce dernier cas, I'intensité sur la cible décroit lorsque I'on éloigne
le laser, puisque la diffraction impose un diametre du faisceau proportionnel a la distance
de mesure. De ce fait, I'efficacité d’ionisation, qui est un processus multiphotonique
chute brutalement lorsque I'on augmente la distance de mesure : cette chute n’est pas
compensée totalement par 'augmentation du volume illuminé par le faisceau. La
simulation d’une telle dépendance en distance dans les cas de I'excitation a 3 photons du
cuivre a 800 nm [168] est présentée, a titre de comparaison sur la Figure 50 (courbe
pleine).

Conclusion

Nous avons donc démontré une nouvelle technique optique non destructive
d’analyse élémentale a distance, la R-FIBS. Si nous avons effectué des mesures
seulement jusqu’a 90 m a cause de |'espace disponible, nous avons montré qu’elle est
adaptée a une extension a l’échelle du kilometre D’ailleurs, lors de mesures
complémentaires, nous avons détecté la raie du plasma a 395 nm sur un échantillon

d’aluminium placé a 180 m du laser.

Ces grandes distances peuvent étre atteintes grace a la filamentation, qui permet de
s’affranchir de la limite de diffraction et de transporter de trés hautes intensités
(10" W/cm?) a des distances trés supérieures a la longueur de Rayleigh. La R-FIBS ne
nécessite que des énergies raisonnables. Elle peut étre mise en pratique pour I'analyse a
distance d’échantillons dangereux ou inaccessibles, comme c’est le cas sur des sites
pollués, des mines, des pylones électriques sous tension, des centrales nucléaires ou dans
le cas de fuites chimiques.

Apres la premiere mise en évidence avec le Téramobile, la technique FIBS est
maintenant appelée a se développer au laboratoire, sous I'impulsion de Jin Yu. En
particulier, la caractérisation de l'interaction des filaments avec une cible solide est
encore trés mal comprise et nécessitera des études spécifiques.

* Ceux qui connaissent le Téramobile et ses 12 tonnes protesteront qu’en réalité, nous avons laissé le
laser en place, et éloigné simultanément I’échantillon et le détecteur. Ce n’est pas faux, mais tout est
dans le choix du référentiel.
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IV.4 Conclusion

Nous avons parcouru dans ce chapitre trois exemples d’applications des lasers
ultrabrefs et de forte puissance, tels que le Téramobile, pour 'analyse a distance dans
I'atmosphere. Le premier exemple, le Lidar a lumiere blanche, est une extension assez
naturelle des techniques optiques conventionnelles. Grace au large continuum de lumiere
blanche généré dans les filaments, il utilise le « laser blanc » issu de la propagation non-
linéaire du faisceau du Téramobile pour combiner les avantages du Lidar (cartographie
tridimensionnelle), du DOAS (analyse multi-composant) et du Lidar MultiFOV
(distribution de taille d’aérosols dans des nuages denses).

La non-linéarité est beaucoup plus fondamentale dans le second exemple. En effet,
il s’agit non seulement de générer non-linéairement une source de lumiere blanche qui
serait ensuite propagée élastiquement, mais bien de profiter des fortes intensités portées
par les filaments pour induire a distance, sur I'aérosol a mesurer, les effets non-linéaires
spécifiques qui vont autoriser sa caractérisation. Cette interaction non-linéaire avec
I'objet de la mesure fournit une analyse beaucoup plus riche que la simple interaction
linéaire, limitée a I'absorption et a la diffusion. Dans notre mesure d’aérosols biologiques,
on détermine ainsi la signature de fluorescence des traceurs étudiés. Mais on entrevoit,
via la mise en forme spatiale et temporelle des impulsions et I'usage d’optimisations en
boucle fermée, un acces a une information encore bien plus riche. Apres le spectre et la
résolution spatiale, la mise en forme ajoute en effet une nouvelle dimension aux
données : I'information sur la phase spectrale et/ou spatiale de I'impulsion laser.

La technique R-FIBS, enfin, repose elle aussi sur la capacité des filaments a
transporter de fortes intensités a grande distance, et sur une interaction fortement non-
linéaire avec I’échantillon a étudier. Si elle s’apparente au Lidar par la détection, elle se
rattache au LIBS par les processus physiques mis en jeu lors de la mesure, méme si
I'interaction des filaments avec les solides n’est pas encore complétement comprise. Vu
I'intérét soulevé dans la communauté du LIBS, en plein développement, cette
application pourrait étre 'une de celles qui a des chances d’étre mise en pratique
relativement rapidement.

Au travers de ces trois exemples, nous avons passé en revue trois champs
d’application des lasers femtoseconde-térawatt, que le Téramobile ouvert grace a sa
capacité unique a réaliser des expériences de terrain. A bien des égards, les résultats
présentés sont préliminaires. Ces techniques une fois démontrées, il nous appartient
désormais de les développer pour les rendre plus facilement utilisables et plus rigoureuses
pour permettre une réelle exploitation des résultats. C’est assurément I'un des défis qui
attendent I’équipe du Téramobile dans les années a venir.

95






V. Controle de decharges de haute tension par laser

V.1 Introduction

La foudre a toujours fasciné 'homme par sa puissance et son caractere
incontrélable et destructeur (Figure 51). Pour I'étudier, il est nécessaire de la faire tomber
a la demande au point voulu (et instrumenté) et a un instant choisi. Dans ce but, la
technique de déclenchement par fusée-fil [169, 170] a été mise au point par EDF et le
CEA a St Privat d’Allier (Haute-Loire) dans les années 1970 puis développée par
plusieurs groupes dans le monde, en particulier en Floride et au Nouveau Mexique. Il
s’agit d’envoyer vers un nuage d’orage une fusée paragréle, qui déroule derriéere elle un
filin métallique relié ou non a la terre (Figure 52). Ce conducteur va intercepter des
précurseurs de décharges de foudre, ou traceurs, et ainsi guider la décharge vers le sol
(Figure 53). Mais le nombre de fusées disponibles pour un orage est forcément limité, ce
qui nécessite de choisir judicieusement I'instant du tir de la fusée. Par ailleurs, la
retombée du fil peut représenter une pollution pour I’environnement comme pour la
mesure elle-méme.

Figure 51. Exemple de dégats dis a la foudre : destruction des isolateurs d'une ligne a haute
tension
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Figure 52. Fusée paragréle utilisée pour le déclenchement de foudre. © Langmuir Lab, New
Mexico Tech

Figure 53. Décharge guidée par fusée-fil. La partie rectiligne correspond a la position du fil. ©
Langmuir Lab, New Mexico Tech

Pour sa part, I'idée de déclencher et de guider la foudre au moyen de lasers est
presque aussi ancienne que le laser lui-méme. Elle a été proposée il v a plus de 30 ans
[171,172]. Le laser peut étre tiré en continu, et le tir ne produit pas de déchets. Le
principe consiste a utiliser la forte intensité du laser pour ioniser I'air le long du faisceau,
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et former ainsi un « fil » conducteur qui remplacerait celui déployé par une fusée. Les
premiers essais, dans les années 1970 et 1980, avec des lasers a impulsions
nanosecondes [173, 174], ont été infructueux, car les lasers utilisés ne peuvent pas
produire de canaux ionisés continus. Au contraire, le plasma dense qu’ils forment au
foyer est opaque et stoppe le processus d’ionisation a plus grande distance.

Plus récemment, 'avénement des lasers ultrabrefs et de forte intensité grace a la
technique CPA, a permis d’atteindre les fortes intensités nécessaires a 'ionisation de I'air
(10" W/cm?) pour des énergies par impulsion relativement modestes. Cette possibilité a
renouvelé la problématique du contréle de décharges électriques par laser. Ainsi, I'équipe
de H. Pépin a Montréal a pu déclencher et guider des décharges de haute tension sur des
distances de plusieurs metres, avec un laser a impulsions ultrabreves (0,3 TW, 600 fs)
focalisé entre les électrodes de maniére a former un plasma relativement dense au foyer
[84,85,86,87]. Des résultats similaires ont également été obtenus dans I'ultraviolet, bien
que sur des échelles moindres (30 cm) [175] : dans cette gamme de longueurs d’ondes,
I'ionisation multiphotonique est plus efficace que dans l'infrarouge. Dans ces
expériences, le laser produit un plasma de densité moyenne (de I'ordre de 10 cm®), a
partir duquel des fronts d’ionisation (streamers, en anglais), se propagent dans le champ
électrique en direction des électrodes.

Pour notre part, nous nous sommes intéressés a I’effet des filaments produits dans
un faisceau laser faiblement focalisé. En effet, grace a leur capacité a se propager a trés
grande distance [46,47] y compris a travers des nuages [93,97,99], et leur conductivité
[30,32], ils constituent de bons candidats pour le contréle de décharges. De plus, leur
extension spatiale laisse plus facilement envisager une extrapolation au controle de
foudre en grandeur réelle que les configurations basées sur un laser focalisé. Le groupe
de Montréal avait déja démontré le guidage de décharges électriques par des filaments,
sur un intervalle de 2 m entre électrodes [88]. Cependant, ces expériences n’avaient pas
mis en évidence de réduction de la tension de claquage, et donc de déclenchement
proprement dit.

Pour approfondir ces résultats, nous avons réalisé deux campagnes de mesures
avec le Téramobile, en 2001 et 2004 en collaboration avec I’'Univrsité technique de
Berlin (TU Berlin, Prof. Kalkner), et une autre en collaboration avec 1'équipe de C.
Davoise au Centre d’Etudes Aéronautiques de Toulouse (CEAT). Ces campagnes nous
ont permis de démontrer le déclenchement et le guidage de décharges de haute tension
par les filaments jusqu’a 4 m. Nous avons aussi étudié |'effet d’'un brouillard ainsi que
d’un laser auxiliaire sur I’efficacité de déclenchement. Les paragraphes suivants détaillent
les principaux résultats obtenus.
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V.2 Controle de décharges électriques par des filaments [89]

Le principe du dispositif expérimental est schématisé sur la Figure 54. Un
générateur de Marx produisait des impulsions normalisées de haute tension (jusqu’a
2 MV), avec un temps de montée de 1,2 us et un temps de décroissance de 50 us.
Cette impulsion était envoyée sur une électrode sphérique, de 12 cm de diamétre (8 cm
au CEAT), faisant face a une électrode de masse plane de 3 m de diametre (voire de 4 x
10 m au CEAT). D’autres géométries d’électrodes, telles que deux tores produisant un
champ électrique relativement uniforme, ont montré un comportement sensiblement
équivalent.

Electrode de masse
(plane, diametre 3 m)

0a-2MV

Electrode HT
(sphere, @ 12 cm)

\ Filaments ionisés

0.5-4m
« >

Foyer ajustable

)

Figure 54. Schéma de principe du dispositif expérimental utilisé pour les expériences sur le
controle de décharges de haute tension par laser

Grace a sa mobilité, le laser Téramobile a pu étre installé dans I’axe des électrodes,
environ 20 m en amont, a l'intérieur méme des laboratoires a haute tension. Les
impulsions de haute tension étaient synchronisées avec un tir du laser, avec un délai
ajustable. L’énergie du laser était variée en déréglant légerement I'extraction des
impulsions de la cavité de 'amplificateur régénératif. Le faisceau, de diametre initial
15 cm, était légéerement focalisé par le télescope d’émission (f ~ 15 a 20 m). On
génere ainsi un « bouquet » d’environ 15 filaments répartis transversalement sur une
section de 5 a 10 mm, d’une longueur de 4 a 5 m. Le chirp et la focale du télescope
d’émission étaient choisis pour que les filaments couvrent I'’ensemble de I'intervalle entre
les électrodes. Pour assurer un contact électrique le meilleur possible, le faisceau laser
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« léchait » I’électrode de haute tension a une distance d’environ 1 cm : cette distance a
une influence critique sur 'effet du laser. De méme, I'efficacité de guidage et de
déclenchement chute fortement si les filaments ne joignent pas les deux électrodes.

Nous avons observé des décharges déclenchées lorsque 'impulsion laser arrivait
entre 0 et 15 us apres le maximum de I'impulsion de haute tension. Le déclenchement
est caractérisé par un enregistrement systématique de la tension de claquage avec et sans
laser. On définit alors la tension médiane de claquage, ou Us,, comme la tension a
laquelle la probabilité de décharge est de 50 % dans les conditions considérées.
L’évaluation des intervalles de confiance est réalisée sur la base d’une distribution
binémiale de la probabilité de décharge, c’est-a-dire en considérant deux tirs successifs
comme indépendants. Nous avons alors représenté l'intervalle de confiance a a =
10 %. La Figure 55 présente I'évolution de U, en fonction de la distance entre les
électrodes. La réduction de Us, induite par le laser, soit (Usgjue—Usojaser) / U sogiores €St
estimée a 32 (=1) %.
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Figure 55. Us, en fonction de la distance entre électrodes. Un ajustement linéaire donne 800
kV/m pour les décharges libres (points ronds) et 600 kV/m pour les décharges déclenchées
(carrés). Les triangles correspondent aux tensions de claquage minimales observées.

Le guidage des décharges est certainement I’effet le plus spectaculaire du laser
(Figure 56). Au lieu de suivre un chemin erratique comme les décharges naturelles, les
décharges déclenchées se produisent le long du faisceau laser qui leur a donné
naissance. Dans certains cas, la décharge n’est guidée que sur une fraction n de la
distance entre les électrodes, puis reprend un chemin erratique comparable a celui des
décharges naturelles. Ces décharges partiellement guidées nous fournissent des
indications sur le mécanisme d’établissement de la décharge. En effet, le temps ©
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nécessaire a I'établissement de la décharge, compté a partir de I'impulsion laser, dépend
de n (Figure 57). T ne dépend pas significativement de la tension appliquée, tant que
cette derniere reste suffisamment inférieure a la tension de claquage libre. Si 'on
considere que les décharges se propagent a la vitesse vy, lorsqu’elles ne sont pas guidées,
et sont accélérées a la vitesse v, lorsque leur progression est facilitée par la conductivité
des filaments qui les guident (10°-10° () pour une distance entre électrodes de quelques
metres [30,32]), le temps d’établissement des décharges est :

=1 [n/vg + (1—m)/vl (V.1)

Figure 56. Décharge libre (en haut) ; décharge guidée (au milieu) ; (décharge partiellement
guidée (en bas)
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Un ajustement linéaire sur la courbe de la Figure 57 donne alors
. = 10 = 02 x 10° m/setv, = 29 = 0,5 x10° m/s. Ces valeurs sont du méme
ordre de grandeur que celles déterminées par La Fontaine et al. [88].

v

Nous nous sommes également intéressés a l'influence du délai entre le laser et les
impulsions de haute tension. Lorsque, au contraire des expériences présentées ci-dessus,
les impulsions laser arrivent avant la décharge de haute tension (At > 0), il est
impossible de déclencher les décharges. Seul le guidage est alors possible, comme I'ont
montré La Fontaine et al. [88]. En effet, dans ce cas, le plasma généré dans le filament
n’est initialement pas entretenu par le champ électrique. Lorsque ce dernier arrive, la
densité du plasma n’est plus suffisante pour déclencher des décharges, mais seulement
pour guider des décharges préalablement initiées naturellement. Nous avons alors
observé une compétition entre un chemin naturel, erratique, et un chemin guidé par le
laser [176]. Le guidage est alors beaucoup moins efficace, ce qui se traduit par un
guidage partiel beaucoup plus fréquent, comme le montre la Figure 58.
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Figure 57. Temps d’établissement de la décharge t en fonction de la longueur sur
laquelle elle est guidée, pour une distance entre électrodes de 2 m. Un ajustement
linéaire donne les vitesses de propagation des décharges guidées
v, =1,0+0,2 x 10° m/s, et des décharges libres v, =2,9 + 0,5 x 10° m/s

Nous avons donc démontré le déclenchement et le guidage de décharges de haute
tension sur une distance allant jusqu’a 4,5 m, par les filaments autoguidés issus de la
propagation non-linéaire d’un laser ultrabref et de forte puissance. Le mécanisme
invoqué, un court-circuit entre électrodes, provoqué par la conductivité des filaments, est
compatible avec une extension a de plus grandes distances, ce qui laisse espérer une
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extension au déclenchement de foudre en grandeur réelle. Cependant, les expériences
présentées jusqu’ici ont été réalisées en atmosphere claire. Or, par définition, la foudre se
produit le plus souvent dans une atmosphére chargée de particules de tailles variées,
nuages et pluie. Nous avons donc cherché a déterminer si la survie des filaments lors de
son interaction avec une goutte [93,96,97] ou a la traversée d’un brouillard [99] (voir
paragraphe Ill.4), permet de lever cette hypotheque.
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Figure 58. Longueur moyenne de guidage en fonction de la distance entre les
électrodes. La ligne pointillée représente la limite de 100 % (guidage sur la totalité
de l'intervalle entre les électrodes). At > 0 correspond au laser arrivant avant
I"impulsion de haute tension. La compétition entre les décharges guidées et les
décharges naturelles limite alors I'efficacité de guidage.

V.3 Influence de la pluie sur le guidage de décharges de haute tension par laser
femtoseconde [90]

Si un aérosol d’eau perturbe peu la propagation des filaments, on sait aussi que la
présence d’un aérosol d’eau réduit la tension de claguage a cause du potentiel
d’ionisation réduit dans I'eau par rapport a l'air. De plus, des particules d’eau ou de
glace sont indispensables pour produire, par leurs collisions, la charge a I'intérieur des
cumulo-nimbus. Par I'effet de pointe sur leurs aspérités, elles permettent également
d’initier les décharges de foudre naturelle [177]. Cependant a cause des difficultés
techniques occasionnées par I'utilisation simultanée d’une installation de haute tension et
d’un laser dans une atmosphere trés humide, I'effet de la pluie et des nuages sur le
déclenchement des décharges de haute tension par laser a été trés peu étudié. A ce jour,
la seule étude publiée concerne un laser CO, et s’intéresse davantage a un brouillard

gu’a la pluie proprement dite [178]. Compte-tenu de l'interaction spécifique des
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impulsions laser femtoseconde avec un aérosol d’eau, nous avons souhaité caractériser le
déclenchement et le guidage de décharges sous la pluie par un laser ultrabref.

Nous avons donc ajouté au dispositif expérimental décrit au paragraphe précédant
un générateur de gouttes produisant un nuage d’eau entre les électrodes et a leur
voisinage, sur une profondeur totale de 3 m. Le flux de 1,4 mm/min, soit celui d’'une
une forte pluie, et le coefficient d’extinction de 0,14 m™ correspondaient & une densité de
particules de 0,3 cm™ et un diameétre moyen de 0,5 mm, pour une vitesse de chute de
0,25 m/s. L’observation du profil du faisceau sur I'électrode de masse nous a permis de
vérifier que les filaments ne sont pas détruits par le nuage. L’humidité relative dans le
nuage était de 48 % et la température de 19°C, soit un rapport de mélange de 1 %
pour la vapeur d’eau. Pour les expériences de référence dans l'air « sec », une humidité
relative de 34 % et une température de 22°C correspondaient a un rapport de mélange
de 0,9 %. Pour cette série d’expériences, le chirp du laser correspondait a une durée
initiale d’environ 170 fs, et 'énergie par impulsion était de 230 md. Le laser était tiré
environ 5 us apres le maximum de la haute tension, et I'intervalle entre les électrodes
étaitde 1,2 m.

A titre de référence, nous avons d’abord caractérisé I'effet du nuage sur les
décharges libres. Comme le montre la Figure 59, le nuage réduit la tension médiane de
claquage (Us,) de 3 %. Cette contribution positive du nuage, qui est statistiquement
significative, peut étre comprise qualitativement par |'effet de la déformation de gouttes
dans le champ électrique, qui leur donne une forme allongée. Cette ellipticité [179]
amplifie le champ a leur extrémité et favorise I'initiation de la décharge. Par contre, la
faible différence dans le rapport de mélange de la vapeur d’eau exclut un effet de la
vapeur d’eau elle-méme.
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Figure 59. Influence d’un nuage de gouttes d’eau sur les décharges libres. Les courbes sont les
ajustements par des tangentes hyperboliques, utilisés pour déterminer les Usj.
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La présence d’un nuage facilite donc légerement la décharge, et peut donc
« déclencher » des décharges a des tensions inférieures a la tension de claquage
naturelle. Malgré cette concurrence, le nuage n’empéche pas les filaments de déclencher
des décharges. Comme le montre la Figure 60, on observe des décharges pour une
tensions de 910 kV seulement en présence du nuage, a comparer a 850 kV sans nuage,
mais 1260 KV sans laser. Paralllelement, la probabilité des décharges déclenchées par le
laser chute d’environ 30 % en présence du nuage.

B Laser, air sec A Laser, nuage
Décharge libre, air sec ———-Décharge libre, nuage
100% A
2 &
S 80% -
S 1
N —_
© 60% -
()
© A
L 40% -
% ——
g 20% A
o
0% n T T T 1
800 1000 1200 1400 1600

Tension (kV)

Figure 60. Probabilité de décharge en fonction de la tension, en air sec et en présence d’'un
nuage. Les courbes de déclenchement sans laser issues des ajustements de la Figure 59 sont
reprises a titre de comparaison.

Cependant, une fois déclenchées, les décharges sont guidées presque aussi
efficacement dans le nuage que dans 'air sec. La Figure 62 présente la distribution des
longueurs de guidage pour les décharges déclenchées, c’est-a-dire celles qui se
produisent pour une tension inférieure a 1260 kV, trop faible pour observer des
décharges naturelles. Un nuage dense réduit légérement le nombre de décharges guidées
sur toute leur longueur, et autorise I'apparition de décharges guidées sur moins de 70 %
de leur longueur. Cependant, 90 % des décharges sont guidées sur plus de 50 % et
60 % sur plus de 90 % de leur parcours.

On peut rapprocher la persistance de I'effet de déclenchement et de guidage du
laser a travers un nuage, avec le fait que la transmission du nuage utilisé dans nos
expériences (65 %), est supérieure au seuil de transmission des filaments, caractérisé au
paragraphe Il.4. On peut ainsi estimer le libre parcours moyen d’un filament a travers
notre nuage, et constater que seulement la moitié des filaments rencontre une goutte lors
de leur propagation a travers le nuage avant qu’ils ne soient re-nourris par le bain de
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photons qui les entoure. De la sorte, I’extinction linéaire du bain de photons par le nuage
joue un role crucial, en particulier sur les longues distances correspondant a I’échelle du

contréle de foudre dans I'atmosphere.

Figure 61. Décharge guidée sous une pluie artificielle. Le halo provient de la diffusion par le
nuage de la lumiere émise par la décharge.
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Figure 62. Longueur guidée (en pourcentage de |'intervalle de 1,2 m entre les électrodes), en air
sec et en présence d’un nuage.

Afin de quantifier I'effet de cette extinction, nous avons fait varier I’énergie du laser,
pour une tension fixée a 1050 kV, soit nettement inférieure a la valeur de Us, pour des
décharges naturelles. Réduire Iénergie réduit I’efficacité de déclenchement, avec comme
sans nuage (Figure 63). Cependant, méme en présence du nuage, il suffit de 60 md par
impulsion pour déclencher des décharges, bien qu’avec une faible probabilité.
Néanmoins, pour des applications au contréle de foudre, une faible probabilité est
compensée par la fréquence de répétition du laser, soit 10 Hz voire quelques kHz dans
les cas des lasers femtoseconde de forte puissance en cours de développement. Ainsi,
méme avec une probabilité faible par impulsion laser, la densité temporelle de
probabilité peut rester raisonnable. On peut ainsi espérer déclencher la foudre a une
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fréquence acceptable tant que le seuil de déclenchement de la foudre n’est pas trop
fortement perturbé par les nuages.

Les filaments autoguidés peuvent donc efficacement déclencher et guider les
décharges de haute tension, y compris dans un nuage dense. Certes, le nuage réduit la
probabilité de décharge dans des conditions données de champ électrique et d’énergie
par impulsion du laser, et favorise les décharges libres. Cependant, il n’augmente pas le
seuil de champ ou d’énergie nécessaire pour observer des décharges déclenchées et
guidées. La fréquence de répétition du laser peut ainsi compenser la réduction de la
probabilité de décharge, et pourrait permettre de déclencher efficacement des décharges
de foudre
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Figure 63. Influence de I"énergie par impulsion du laser a 1050 kV

V.4 Conclusion et perspectives

Les résultats présentés ci-dessus montrent qu’il est possible de déclencher et de
guider des décharges électriques de haute tension a I’échelle du metre, méme en
présence de pluie. Les filaments pouvant étre générés a grande distance (quelques
kilometres) et sur des longueurs de quelques centaines de metres, ces résultats sont
encourageants en vue d’une exploitation de cette technique pour le contréle de foudre. A
cet égard, le fait que la pluie ne perturbe que faiblement I’effet du laser est tres positif.

Cependant, aux échelles considérées, soit quelques centaines de métres, la durée
d’établissement de la décharge ne peut pas étre négligée devant la durée de vie du
plasma. Une modélisation statique de ce plasma, en I'absence de champ électrique,
suggere que la longueur utile du filament serait limitée a quelques metres. Méme si le
champ électrique prolonge la durée de vie du plasma en accélérant les électrons libres,
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cet effet ne semble pas a lui seul suffisant pour assurer un guidage sur quelques centaines
de metres. Une modélisation rigoureuse des processus en jeu reste nécessaire pour
dimensionner un paratonnerre laser utilisant des filaments générés par des impulsions
ultrabreves.

Néanmoins, des résultats récents nous ont montré qu’il est possible non seulement
de comprendre ces processus, mais aussi de les maitriser au moins en partie. En ajoutant
une seconde impulsion laser, colinéaire avec le faisceau ultrabref, nous avons réduit
d’environ 50 kV, soit environ 5 %, le seul de tension nécessaire pour déclencher des
décharges [180]. Le mécanisme de cet effet met en oeuvre I'ionisation par avalanche le
photodétachement d’électrons des ions O, par le second laser, les électrons libres ainsi
libérés amplifiant le chauffage par effet Joule du canal ionisé. L’élévation de température
qui en résulte favorise en retour le photodétachement et I'ionisation par avalanche ,et
peut assurer la transition d’un régime sous-critique ou le plasma décroit, a un régime sur-
critique ou la densité d’électrons et la température divergent jusqu’a ce que la décharge
soit déclenchée.

Ainsi, les travaux en laboratoire a I'échelle de quelques metres permettent de se
rapprocher progressivement de conditions expérimentales proches de celles qui
prévaudraient dans une expérience en grandeur réelle de déclenchement de la foudre. Si
elle reste lointaine, cette perspective vieille de 30 ans s’est toutefois nettement
rapprochée au cours des dernieres années.
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Conclusion et perspectives

Ces dernieres années, la compréhension de la propagation non-linéaire des
impulsions laser ultrabréves et de forte puissance a progressé a grands pas. Grace en
particulier au Téramobile, on sait désormais que la filamentation peut se produire a
grande distance, mais aussi traverser des nuages en restant auto-guidée. Les filaments
peuvent ainsi délivrer a distance des intensités suffisantes pour générer in-situ des effets
non-linéaires. Le spectre du continuum de lumiere blanche est également plus large
gu’attendu initialement, en particulier dans I'ultraviolet ou le mixage entre la longueur
d’onde fondamentale et la troisieme harmonique donne naissance a un plateau débutant
a 230 nm, probablement limité par la fenétre de transmission atmosphérique.

Ces progres autorisent désormais a s’intéresser a des applications a I'atmosphere,
telles que la télédétection de polluants par Lidar, la caractérisation a distance
d’échantillons solides par LIBS, ou le contréle de décharges électriques de haute tension,
voire a terme de foudre. De par sa mobilité, le Téramobile a d’ores et déja permis
d’explorer nombre de ces approches.

Le développement de ces applications sera probablement facilité a I'avenir par les
progres attendus dans les années a venir dans la technologie des lasers ultrabrefs :
systemes plus fiables et plus compacts, lasers pompés par diodes, ou encore mise en
forme spatiale et temporelle des impulsions laser. La possibilité d’utiliser des longueurs
d’ondes fondamentales autres que 800 nm émerge également grace a des alternatives
aux chaines CPA basées sur le Ti:Saphir. En particulier, les dopages a I'Ytterbium [181,
182] et la technique OPCPA [183, 184] devraient permettre une émission dans
I'ultraviolet, plus proche des bandes d’absorption des COVs, mais aussi dans un
domaine ou la sécurité oculaire est plus facile a atteindre. En fournissant des lasers
ultrabrefs plus souples, plus fiables et plus faciles a mettre en ceuvre, ces nouvelles
techniques faciliteront la mise en oeuvre des applications actuellement en cours de

développement.

Apres une période exploratoire a laquelle le Téramobile a largement contribué,
I'intérét des impulsions femtoseconde pour les applications atmosphériques est
clairement établi. Plusieurs groupes dans le monde envisagent de se doter d’un outil
comparable. Le défi est maintenant de poursuivre ces développements au-dela des
démonstrations de principe, afin d’obtenir des mesures suffisamment fiables, précises et
reproductibles pour étre utiles aux utilisateurs potentiels.
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