
Les lasers et leurs applications scientifiques et médicales 

Sources laser femtosecondes 

A. Brun et P. Georges 

"mi/Id d'Optique Théorique e/ Appliquée, URA 14 du CNRS. Universilé Paris 
Sud, BP. 147, 91403 Orsay cedex. France 

1. INTRQDUcrlQN 

Le premier laser délivrant des impulsions a ttt inventt en 1960. Il a permis à de nombreux 
chercheurs d'accroître leurs connaissances rdalives à de nombreuK processus initits par des 
impulsions lumineuses. Ces tvtnements Ont ttt ttudits à l'tchelle de la nanoseconde puis de 
la picoseconde. Les chercheurs sont devenus très rapidement insatisfaits car de nombreux 
mécanismes intervenant dans la nature som rtgis par des dynamiques se dtroulant à des 
tchelles de temps encore bien plus counes. Il est donc tout à fait comprthensible que cet ttat 
de fait ait pousst les scientifiques à dtve lopper des sources laser dtlivrant des impulsions 
ultra brèves: aujourd'hui femtoseoondes (il reste par conséquent beaucoup de travail pour 
demain, mais cela est une toute autre histoire .. . ). 

Ainsi, depuis une quinzaine d'anntes, les lascrs femlOsecondes om permis à notre 
collectiyitt de comprendre un grand nombre de processus aHant des sciences fond amentales 
aUK sciences app!iqu~es. Il est en effet possible de citer les tlUdes des réactions chimiques, de 
la photosynth~se, de la vision. de la physique des semi,conducteurs . ... Des applications 
technologiques ont vu le jour plus n!cemment pour l'échantillonnage électro-optique 
pennenant d'apprteier les performances temporelles ultimes des composants électroniques 
de demain. et pour les télécommunications optiques par fibres optiques. De nouvelles 
applications pointcnt il l'horizon (imprtvues initialement) tclles que l'imagerie en milieu 
diffus, la réalisation dc nouveaUK injecteurs d'accélérateurs linéaires, la production de 
champs optiques intenses de l'ordre du pélawall (voie possible pour déboucheJ" sur le laser à 
rayons X et pour relancer des études sur la fusion ... ). 

Les trois derni~res anntes qui viennent de s'écouler, diK ans après la mise au point des 
premiers lasers femtosecondes . ont vu tOUie une série de dtcouvenes extraordinaires relatives 
à la technologie de ces sources de lumi~re. Les lasers femtosecondes sont devenus 
aujourd'hui plus faciles à utiliser, moins coûteux, moins encombrants et ils fournissent en 
routine des impulsions environ dix fois plus puissantes et bien plus counes qu'en 1990. De 
nombreuses versions commerciales de ces lascrs sont maintenant disponibles (les 
scientifiqucs précurseurs ont donc rempli parfaitement leur mission !). de telle sone que ces 
outils ne sont plus réservts aux seuls spécialistes opticiens mais peuvent être utilisés par lout 
scientifique. 

Avant de pénétrer dans le domaine de la femtoseconde, il est ntcessaire de prtciser que six 
fcmtosecondes (le record actuel de la durée des impulsions dans le domaine des longueurs 
d'onde visibles) sont à une secondc ce que une seconde est à cinq millions d 'années ! Ce 
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point de vue est n6::essaire pour bicn comprendre que des impulsions femlosccondes ne 
s'engendrent pas el ne se "manipulent" pas aussi aistmenl que des impulsions pioosecondes 
ou nanosecondes. DeuJ( phtnom~nes importants devront être pris en considüation : la 
dispersion de vitesse de groupe ell'aulomodulation de phase. Mais ce regard sur l'aspect 
temporel des impulsions est insuffisant. il faut également tenir comple du principe 
d'incertitude de Heisenberg 6E.6t .. CIe. Les impulsions lumineuses qui ont une dulie LI.\ 
extrêmement courte sont caractéristes paT le fail que les fréquences des photons s'baIent 
dans une bande dU IÙS large correspondant à une plage d'énergie 6E. Cene importante 
propriété aura de nombreuses conséquences relatives au choix des différents élt!ments 
intervenant dans la dtfinÎlion d'un laser femtoseconde : milieu amplificateur, traitement des 
optiques Une impulsion br~ve est ainsi une superposition cohtrente de nombreuses 
fréquences individuelles dont les amplitudes s'ajoutent de façon construçtive les unes avec 
les autres. En d'autre teone cela pose le problème fondamental de la rialisation du "blocage 
des modes" de la cavi tt du laser. 

En effet, dans un laser, tes friquences d'oscillation permises sont dttermintes par deux 
facteurs: d'une pan, la géomttrie de la cavité qui impose l'existence d'un certain nombre de 
fréquences discr~tes (de modes) et. d'autre pan. la bande passante 6.u des composants de la 
çavitt laser. Les fJtquenccs des modes autori5ts il. exister sont déterminées par le fait que 
dans la cavité le champ électrique doit se rtptter il. l'identique après un aller et retour de la 
lumi~re. Très souvent. pour des colorants laser et des solides dopts avec des ions des terres 
rares, la bande passante du milieu amplifiçateur de la cavité recouvre un très grand nombre 
de modes imposts par la géomttrie. Si le laser opère 11 de nombreuses fréquences aUloris&s, 
la lumière risultante pourra être considérée comme un bruit puisque chaque mode n'aura 
aucune relation de phase avec les autres. Pour engendrer une impulsion courte, les différents 
modes individuels doivent être "bloquts en phase" de telle sorte qu'ils s'ajoutent de façon 
constructive 11 un endroit de l'espace et de façon destructive partout ailleurs. 

Il est hors de question de trai ter ici l'ensemble de tous les travaux développts 11 ce sujet. 
Le choix qui a été fait va consister 11 étudier le blocage de mode passif utili5t pour la 
premi~re génération des lasers femtosecondes 11 colorants organiques et la raison est double. 
Aujourd'hui de nombreux lasers 11 colorants existent dans les laboratoires car ils émettent des 
impulsions dans le domaine visible des longueurs d'on.de et l'analyse des mtcanismes 
régissant leur fonctionnement nous peonellra de mieux comprendre le fonctionnement des 
nouveaux lasers apparus depuis. 

ET D'UN AMPLIFICATEUR 

Les premiers lasers femtosecondes il. colorants sont apparus vers le milieu des anntes 70 [1,2] 
mais ils étaient relativement instables et délicats à utiliser. Deux avançées importantes ont 
permis d'engendrer des impulsions stables au début des annttS 80. Tou! d'abord, en 1981,Ia 
technique du blocage de mode passif est apparue, le laser dit il. impulsions contre 
propageantes CPM (Colliding Pulse Mode!ocking) a été inventé [3]. La deux i~me innovation 
s'est produite en 1983. 11 a étt montré que la dispersion de vitesse de groupe DYG dans le 
laser pouvait être ajustée continùment et optimiste en insérant une séquence de prismes dans 
la cavité [4]. Celle nouvelle version du laser CPM fOllmit des impulsions aussi courtes que 27 
fs [5]. 

Les lasers appartenant il. cette famille Ont étt utilisés dans de nombreux domaines des 
sciences durant les années 80 et on trouvera de nombreuses Tiférences en ]6]. 

Yoici la structure et le principe de fonClÎonnement d'un laser CPM il. colorants. 
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2.1. L'~mateur femloseconde CPM.:li (olorants 

La composition de la cavitt laser est reprtsentte sur la figure 1. Elle est constitute d'un 
ensemble de miroirs qui lui donnent une configuration dite "en anneau". 

Miroir de !lOf1ic 

LIser 1 Argon 
conùnu 

Train de prismes 
pour Il compression 

Milicu 
Amplirlcltcur 

Figu,~ 1 ; sch<!ma du 1""" rcm=onde l COIomnIS 

On y trouve tout d 'abord un milieu amplificateur constitut par un jet de coloran t 
organique (tfts souvent la Rhodamine 00) dissoos dans un solvant (tlhyl ~ne glycol). Un 
laser à argon continu excite en permanence les mol&:ules organiques qui tmenent à leur tOur 
de très nombreuses frnquences car le spectre de fluorescence est trts large. Recueillîe par les 
deux miroirs de la sous-cavitt 1, la lumière tmise se propage dans l'anneau. à la fois dans le 
sens des aiguilles d'une montre et dans le sens inverse. 

Pour crur des impulsions lumineuses brèves à panir de l'émission continue precédente, 
on introdui t dans la cavilt un interrupteur optique ultra-rapide, qui ne laisse passer la lumière 
que pendant Un temps très bref. Cet interrupteur optique est constitué par un second jet de 
colorant appelé "absorbant saturable". Les molécules de ce colorant organique (souvent 
DODC!) ont la propriétt d'être absorbantes lorsqu'elles SOnt faiblement éclairées, et de 
devenir transparentes quand la puissanee optique dépasse un certain seuil (l'absorption est 
saturée). Ce second jet de colorant joue le rôle d'un intemJpteur de lumière commandé par la 
puissance lumineuse dans la cavité. L'absorbant saturable reçoit en permanence la lumière 
provenant du milieu amplificateur et constituée de très nombreuses fr~quences (de très 
nombreux modes). Parmi tous ces modes, seuls ceux qui vibrent en phase (c'est-à-dire ceux 
dont l'intensité est maximale au même instant) ont ensemble une intensi tt suffisante pour 
saturer l'absorbant saturable et le traverser (car leurs amplitudes s'ajoutent). Les autres 
modes s'opposent paniellement entll: eux et peuvent même parfois se dérruire. Leur intensitt 
rtsultante est trop faible pour saturer l'absorbant et ces modes $Ont absorbés. 

Les modes en phase formeront un "paquet de lumière" qui engendrera, après un grand 
nombre de tours dans la cavité, une impulsion lumineuse fem!oseconde. Comme de la 
lumière tourne dans les deux sens dans la cavité, deux impulsions viennent de naitre et 
voyagent ainsi en sens inverse. 

Considérons la première impulsion qui vient d'être crUe et qui circule dans le sens des 
aiguilles d'une montre. Elle anive dans le milieu à gain qui ne peut lui rétrocéder qu'une 
quantilt limitée d 'énergie. Quand tQute l 'énergie disponible a t lé u1Îliste pour 
l'amplification, le gain de l'amplificateur chute (il n'eS! pas lintaill: !). Par cons&!uent, le 
front avant de l'impulsion est beaucoup plus ampli fié que le front arritre. L'împlllsiOll est 
donc temporellement raccourcie par l'arrière. Celle impulsion temporellement "défonnée" 
poursuit son parcours dans la cavitt et y croise l'autr<: impulsion qui subi t le même son que 
la première en traversant à son tour le milieu amplificateur. Comme les deux impulsions SOnt 
"n~es" ensemble. qu'elles cin:ulent à la même vite$5e et qu'elles pan:ourenl le même chemin 
dans la cavité. elles se retrouvent ensemble dans l'absorbant saturable. Cependant l'énergie 
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contenue dans leurs front avant eSI alors perdue: eUe sen 11. saturer l'absorbant, et seuls le 
ma:ll.imum el le from arri~re traversent ["interrupteur optique les deux impulsions som 
raccourcies par ['avant. 

À mesure que les deux impulsions voyagent en sens inverse dans la cavit~, leur duTte 
diminue. NalUrcllemem ce m&:anisme ne se rt~le pas il. J' infini el la durée des impulsions 
n'aueint pas uro car deux effets antagonistes vont tendre 11. élargir l'impulsion. 

Des impulsions de duru inférieure il. 100 fs possèdem une puissance crile dans la cavité 
suptricure il. 50 kW. Cene puissance est focalisu sur des taches de petite dimension (10 ~m) 
et la dellSilé de puissance par unih~ de surface eSI de l'ordre de 200 GW/cm2. Pour de telles 
densités de puissance. il deviem difficile de négliger les valialions de 1'indice avec l 'inlCnsil6 
traversant le milieu. Ce pllfno~ne appel6 " automodulation de pllase" peut se d&:rire par 
un d6veloppement limité de l'indice n avec l'intensit6 lumineuse I(t): 

net) = no+n2.1(t) 

où n2 est l'indice non linfaire du milieu. 
Une variation de l'indice va se traduire par une modulation temporelle de la phase de 

l'impulsion (If' '=' 2"lt n.() et va introduire un glissement vers le rouge (pour nz> 0) des 

frtquences pr6sentes dans le front avant de !"impulsion et vers le bleu pour les frtquenees 
situfes dans le front arri~re (ligure 2) . 

. A:. 
Figur~ 2 : Effet de J'aulomo<!ulaûon <le phase {a) el de la disper$i"" de vilOS$e <le groupe II<!galive {bl sur 

une impulsion lumineuse. 

Ce ph6no~ne a pour effet d'6largir le spectre de l'impulsion tout en introduisant une 
modulation de frtquence. Si l'flargissemem du spectre est trts iméressant. puisqu'il offre la 
possibilit6 de r6duire dans un même rapport la duite de l"impulsion (.11..1u .. cte), il faudrd 
tout d'abord 6liminer la modulation de fr6quence pour remettre toutes les frtquences en 
phase. 

Par ail!eurs.lorsque les impulsions ont une durée inf6rieure li 100 fs.leur spectre pos~de 
une largeur telle (.1" > 4 nm) que l'on ne peut piuS n6gl iger les varialions de J'ind ice de 
réfmction entre les frfquences extrêmes du spectre. Les difffrentcs frfquences ne voyant pas 
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le même indice, elles ne voyagent pas à la même vitesse dans la cavilf. Ce phfno~ne de 
"dis~rsion de vitesse de groupe" a pour effet d'allonger l'impulsion el d'introduire un 
ftaleme nt des frfquences le long du profil temporel de l' impulsion. Dans le visible, la 
dispersion du verre ou des solvants utilists pour les jets de colorant eSI dite positive. c'esl-à­
dire que les basses frfquences composant le spectre voyagent plus vite que les h.autes 
fliquences. 

Dans un laser femlOse<:onde ces deux effets augmentent la durfe de l'impulsion. 
Imaginons cependanl que l'on puisse crfer anificiellement une dispersion de vilesse de 
groupe nfgative (plus imponante pour le bleu que pour le rouge - figure 2) oppost':e à celle 
existant dans le laser, on pourrait compenser la modulation de frfquence introduile par 
automodulation de phase et neutraliser la dispersion de vitesse de groupe de la cavi tf. 
L'impulsion serail alors recomprimte. 

Le syst~me à quatre prismes en silice ins6"\! dans la cavitf (figure 1) est utilisf à cel effet. 
Son principe de fonctionnemenl est illustré sur la figure 3 en supposant que l'impulsion 
lumineuse se propage de gauche à droile et ne contient que deux fréquences que nous 
appellerons bleue el rouge. Comme un prisme dfvie spatialement plus le bleu que le rouge, 
dans le deuxi~me prisme le rouge a plus d'fpaisseur à traverser que le bleu. Le rouge son du 
dcuxi~me prisme après le bleu. La seconde paire de prismes sen, d'une pan à doubler cet 
effel. et d'autre pan. à superposer spatialement les faisceaux bleu et rouge. Au lotal 
l'ensemble des quatre prismes réalise une dispersion de vllesse de groupe nfga!ive et sen à 
comprimer les impulsions. Le d&:alage temporel apportf entre les difffremes composantes 
spectrales de l'impulsion, ou plutôt leur d~ph.asage '(00), dfpend de la fTtquence et peUl être 
dfveloppf en puissance de (OJ - (00) où 000 reprfsente la frfquence centrale. Si le 
d~veloppement estlimitf aux trois premiers termes, on obtient: 

Q{OJ) '" <1>.,(00.,) + (OJ-OJ.,) . '·+~(OJ_OJ.,)2 <1>" 

.. ('<) ."-(".) avec <1> '" iKJJ .,~.,. et - a002 ,,~"'o · 

• • 

, , 

, 
Figure 3 : :sçhéma du système à quatre prismes pr6enlanl de la dispersion de ,i~<sc de groupe f>tgaÛvc. 

On peUl montrer (4( que la dispersion de vÎ1esse de groupe ," prend la fonne Q"=A.e - B.L 
pour un sySltme à quatre prismes, où e est en gros l'fpaisseur de verre traversé et L la 
distance entre les arêtes des deux prismes de la méme paire. A et B SOnt deux constantes 
positives qui ne Mpendent que de la nalUre du verre cOnstiluant les prismes. On comprend 
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ainsi qu'en translatant finemem un prisme on peut ajuster la valeur de la dispersion de vitesse 
de groupe et optimiser le fonctionnement de l'oscillateur femtoseconde. 

Aujourd'hui on parle beaucoup de transmission d'impulsions optiques par l'inlel1l1tdiaire 
de fibres optiques: la propagation de solitons. Les fibres optiques en silice prisentent, tout 
comme l'oscillateur laser qui vient d'être dtcrit, de la dispersion de vitesse de groupe, de 
l'automodulation de phase, de la saturation du gain et des penes. On peut dtcrire la 
propagat ion d'impulsions lumineuses dans ees milieux par J'équation non linéaire de 
Schrtidinger dom les solutions SOnt uts nombreuses mais toutes périodiques. Les solitons 
d'ordre 1 (ou solitons fondamentaux) sont des paquets de lumi~re qui se propagent sans 
défonnation. On comprend J'intérêt d'une telle propriété pour les télécommunications par 
fibres optiques. La figure 4 prisente l'allure de l 'l~vo lution temporelle de trois solitons 
simples au cours de leur propagation dans un milieu non linéaire. Le lecteur intéressé par ces 
problèmes pourra consulter les riférences (71 el [8J. 

Zo 

N=l N=3 

~ï8 DU 4 : tvotution LCmpocelle de sotitofl' d'ordre 1. 2 el J. 

Si nous revenons à l'oscillateur décrit plus haut, il faut préciser qu'il produit typiquement 
des impulsions de 50 fs li. une cadence proche de 100 MHz. L'énergie moyenne par impulsion 
est de l'ordre de 0,2 nJ ce qui correspond à une puissance crête d'environ 4 kW. Cette 
puissance est trop faible pour pouvoir créer avec ellicacité la plupart des effets non linéaires. 
On estime à 1 MW le seuil typique des effets non linéaires dans les mattriaux actuels. Il faut 
donc envisager d'amplifier les impulsions disponibles dont la longueur d'onde est imposée 
par le choix du couple de colorants: milieu amplificateur-absorbant saturable. Très souvent 
sa valeur eS! proche de 620 nm il plus ou moins JO nm. 

2.2. L'amplifica teur d' impulsions femtosccondes à colorants 

Les systèmes amplificateurs à colorants eKistant de pan le monde SOnt pratiquement tous 
conçus sur le même modèle. On se contentera ici de dtcrirc les éltments composant 
J'amplificateur sans entrer dans J'eKplication du fonctionnement physique de J'amplification 
dans les colorants. Pour tOule précision on se reponera à l'eKcel1ent anicle de Dl.ljardin et 
Ramant [91. 

Le principe d'amplification d'impulsions très courtes consiste il exci ter un colorant à 
raidc d'un laser très puissant qui émet dcs impulsions nanosecondes (environ 6 ns). Les 
molécules sont désexcitées par émission Sljmul~e lors du passage de l'impulsion très counc il. 
amplifier. Le laser de pompe est donc utilisé comme une simple source d·éncrgie. 

Une chllÎne amplificatrice classique telle que représentée sur la figure 5. est composée de 
quatre ttages présentant la même structure. Chaque étage est constitué d'une cuve de colorant 
amplificateur suivi d'un jet d'absorbant saturable destiné à découpler les ttages 
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amplificateurs entre eux. A l'entru et ~ la sonie de chaque cuve, on dispose des diaphragmes 
qui permettenl de ne laisser passer que le faisceau du laser femtoseconde et qui stoppent une 
grande partie de la fluorescence du colorant qui est ~mise dans un angle solide beaucoup plus 
imponant. Des syst~mes optiques permettent de focaliser le faisceau sur le jet et d'augmenter 
son dian-H:tTe au fur et à mesure de sa progression dans la chaîne pour limiter la saturation de 
l'amplification. Pour des raisons de simplicit~ de construction. les trois premiers ~tages 
amplificateun SOnt pompts transversalement tandis que, pour amtliorer le profil spatial du 
faisceau amplifi~, le quaai~me ~tage est pompt longitudinalement. 

62C "'" 
,,~ 

". 
O.lm! 

FiI U'~ 5' $C~made la chaine amplir,,:alriœd'impul$ions femlO$CConde.$ ~ colorant. (AS.: Ab:\o<banL 
Salllrable) 

L'~nergie lumineuse nécessaire à J'amplification est fournie par un laser Nd;Yag doubl~ 
en frtquence qui d~ liVTC des impulsions de l'ordre dc 10 ns à 0,53 [.1l11 et d'~nergie voisine de 
300 ml. La cadence d'un tel laser est souvent basse ; de l'ordre de quelques dizaines de hertz 
et les perfonnances des impulsions remtosecondes amplifius sont intimement li~es à la 
qualit~ de ce laser de pompe. De nombreuses ~uipes ont u tili~ des lasers à vapeur de cuivre 
pennettant d'alleindre 15 kHz au dtaiment du gain de la chaîne qui atteint 10" (il est de 
['ordre de 3.106 pour un Vag basse cadence). Ainsi à la sortie de la chaîne. on dispose 
classiquement d'impulsions de duite 350 fs, d'~nergie 0,3 mJ. Lors de son amplification la 
durée de l'impulsion a trh nettement augment~ à cause de la dispersion de vitesse de groupe 
introduite par la traverse'e des cuves de colorants, des lentilles et de touS les ~l~ments 
dispersifs composant l'amplificateur. On peUt compenser cet effet en utilisant à nouveau ullC 
ligne dispersive à prismes identique à celle utilis~e dans l'oscillateur. 

Afin de ne pas aboutir à un syst~me trop encombrant il est possible de choisir des verres 
appropri~s qui donnent une valeur suffisante à la constame B intervenant dans l'e~pression 
de la dispersion de vitesse de groupe 4>" rappeJ~e plus haut. On retrouve alors à peu pr~s la 
durée de l'impulsion d~livr~e par l'oscillateur. 

Les applications de ces lasers seront d~crites dans un autre cours, mais il est aise' de 
eomprendre à ce stade que nous ne disposons d'impulsions femtosecondes amplifius qu'à 
620 nm. Il est possible de doubler leur fr~quence pour atteindre J'ultraviolet ou de les 
focaliser ms violemment pour er~er un continuum de lumi~re blanche, mais bien 
~videmment ces o~rations abaissent l'~nergie des nouvelles impulsions produites. Si l'on se 
souvient, c'esl le couple des colorants utilise's dans l"oscillateur qui impose sa longueur 
d'onde de fonctionnement. Très peu de combinaisons milieu amplificateur-absorbant 
saturable conviennent et leur ~tude est très difficile. On trouvera de nombreuses infonnalions 
utiles à ce sujet dans la n!f~rence 110]. 
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Parallèlement 11 tous ces dtveloppemenlS au cours des ann&s 80, 011 a vu apparaître de 
nouveaux mau!.riaux solides prtsenlant la propriété de milieux amplificateurs 11 trh large 
bande passante. Ce fUI l'explosion des lasers femtosecondes 11 l'état solide [11 - 12]. 

J. LE LASER FEMTOSECONDE SOLIDE 

Le matériau solide qui a vérilablement émergé est le criStal de saphir dopt avec l 'ion titane 
(Ti3+:Ah0 3) qui prtscntc entre autres propriétfs une Irts large bande d'émission enlf(: 700 
nm et liDO nm el une densité d\~nergie de saturation très élevée. C'est donc un excellent 
candidat pour engendrer des impulsions femtosecondes. Des chercheurs du MIT onl démontti 
la production d'impulsions de 200 fs en ulÎlisam une nouvelle tcchnique de blocage de: modes 
dite "par addition d'impulsion" ou APM pour "additive pulse modelocking" [13]. Dans celte 
technique, le blocage de modes est réalist en réinjectant dans le laser une panie de son 
tmission qui a t tt modulœ non lintairement dans une cavitt externe. Puis, un peu plus tard, 
un laser "hybride" utilisant un absorbant saturable lent a ttt dtvelop~ [14). Ce résultat ttait 
très surprenant car un absorbant saturable lent ne devait pas bloquer les modes correc tement 
dans le laser. Nous avons nous-mêmes v~rifi~ ce fait ! 

Enfin, en 1991. un résultat encore plus extraordinaire a ~té rapporté par Spence, Kean et 
Sibbell de l'Universi té de Saint-Andrews: un "auto-blocage des modes" d'un laser saphir 
dopé au titane [15]. Nous avons personnellement assisté li celle communication tardive 
donnée au Congrès CLEQ'9O (Anaheim) et 11 cene lointaine époque on parlait du "magic 
mode-locking" 

Dans ce laser, aucun absorbant saturable ou aucune contre réaction n'étai t utilisé, le laser 
fonctionnait de manière stable en régime impulsionnel alOI> qu'il aurait dû opérer en continu, 
li la condition que la cavité soit réalisée de la bonne façon. Beaucoup de discussions prirent 
naissance à la suite de celle communication. 

3,1. L'osc: il1ateur femtoseconde li saphir dopé au titane 

La maoice d'a1umine Ah03, appel~e également saphir. possède des propriétts remarquables. 
C'est un mat~riau réfractaire, très dur, d'exce1!ente conductivité thcnnique Ct chimiquement 
stable. Dans la matrice de saphir. des ions Ti3+ remplacent certains ions A13. dans des sites 11 
syméoie trigonale. Le cristal fait panie d u système rhombotdnque et possède un axe de 
symétrie d'ordre 3 appelé c. Il est birHringent uniaxe, le rayon ordmaire est polari sé 

perpendiculairement à l'axe c (0) et le rayon extraordinaire est polarisé parallèlement à l'axe 

c (n). Ainsi les spectreS d'absorption et d'émission sont différents selon que la polarisation de 

la lumière d'excitation eSI parallèle (n) ou perpendiculaire (0 ) 11 l'axe c du criStal (figure 6. 
d'après [11 J). La valeur précise de la section efficace d'émission stimulée est très d~licate à 
mesurer et dépend fonement de la technique de cristallogénèse utiliste. C'est la raison pour 
laquelle nous avons dévelopPl" une méthode pcrmellant d'accéder li ce para~tre pour le 
cnstal qui était 11 notre disposition [16] et avons trouvé 2,1. JO. 19cm2 à 770 nm. Une mesure 
plus fine du spectre d'absorption du saphir doPl" au titane révèle une faible absorption 
résidueHe autour de 800 nm (figure 6.b). Celle absorption dont la longueur d'onde correspond 
li celle du spectre de fluorescence est très gênante pour l'émission laser. Elle constitue des 
pertes non négligeables qui limitent sérieusement le rendement des oscillations laser. 
L'origine de ces pertes e~t mal connue et a fait l'objet de nombreux travaux. Des paires d'ions 
Ti3+·TI4+ dans la matrice peuvent ~tre il. l'origine de celle absorption parasite. La prtsence 
d'ions T i3+ en position interstitielle est également envisagée pour e xpliquer ces pertes. La 
qualité d'un cristal de saphi r dopt au titane est habituellement exprimée 11 parti r d'un 
paramètre appelé "figure de mérite" (FOM : Figure Of Ment). Ceue grandeur est définie 

comme le rappon entre les coefficients d'absorption «(cm· l ) mesur~s li 490 et à 800 nm : 
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Aujourd'hui, la plupan des fabricants de saphir dopt au titane annoncent des figures de 
rrw!rite suptrieures 11. plusieurs centaines. 

Les largeurs des bandes d'ab!iOrption et de fluorescence de Ti:AI20) !iOnt li&s 11 la nature 
vibronique des uansitions mises en jeu. Le saphir dopt au titane ~ut être assimilé 11 un 
matériau laser li. quatre niveau~. Comme on ~ut le voir sur la figure 6.a, le laser de choi~ 
pour l"excitation de J'ion T i3-+- est le Jaser 11. argon dont les raies d'émission se si tuent au 
maximum de la bande d'absorption de Ti:AI2Û3. 
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Figur t 6 : spectre d'absorpl.ion (a) el d'~mi .. ion (h) du saphir dopt au titane suivam les deux polarisations. 
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Figure ~ bis: absorplion du saphir dopé au ÙIl\IIe dans l'infrarouge, 

La figure 7 reprisente maintenant la cavité dc l'oscillateur laser initiakment appel~e "li. 
bJocage de modes magique" ct aujourd'hui 11 "verrouillage de mode par effet Kerr" (KLM : 
Kerr Lens Modelocking). La cavité est extrêmement simple, elle est constitu& d'un cristal, 
d'une paire de prismes, de quatre miroirs et d'une fente de sélection spatiale du profil du 
fai~au intracavité, Il cst clair aujourd'hui que le blocage de mode es t dü 11. des non linéarités 
de type Kerr présentes dans le cris tal laser [17]. En effet, lorsque la densité de puissance 
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augmente dans la cavitt. et donc dans le cristal, il apparait une variation non lîn6airc de son 
illdice de réfraction: 

n=nl)-I-02.1 

où no est l'indice lin6aire du cristal, "2 son indice non linéaire et 1 l'intellsité de 
['impu lsion lumineuse. Cet e ffet peut-être assimi16 à une lemille convergente qui 
"aulofocalise" les rayons lumineult. qui modifie les paramttres de stabilité de la cavité et qui 
enfin modifie le profil spatial du faisceau. Le diamètre du mode est donc plus petit en régime 
impulsionnel qu'cn régime continu. Si l'on place dans la cavité une fente (qui va jouer le rôle 
d'un absorbant saturable ultra rapide) dom ]'ouvenure eSI plus petite que le diamètre du 
faisceau cominu mais supérieure à celui du faisceau impulsionnel, clic introduit beaucoup de 
pertes en continu et peu en régime impulsionnel. L'oscillateur fonctionne alors 
prtfüentieltement en n!gime impulsion ne!. Comme dt<:rit plus haut on voit deux prismes 
dans la cavité, destinés 11 compenser les effets néfastes de l'autOmodulation de phase et la 
dispersion de vitesse de groupe. 

50 '50 80 MHz 
accordable 

de 700 il 1064 nm 

Fente 
(~lt'dion spatiale) 

SAPHIR DOPE 
AU TITANE 

Miroir vib rant 

Fente 
($élection spectrale) 

LASER A 
ARGON 

Figurt 7 : !l:~ma d'un laser femtoStCOndell saphir ~au tiw.e. 

Il reste ensuite 11 initier le régime impulsionne!. Plusieurs syst~mes ont été testés, mais 
généralement on fait vibrer le miroir de fond de cavité poUT engendrer une modulation 
temporelle et initier les effets non linéaires. 

Les performances de ce type d'oscillateur sont les suivantes: les impulsions produites 11 la 
cadence de 100 MHz environ ont des dun!es de l'ordre de 50 fs et d'énergie allant jusqu'à 
10 nJ. Elles devront ~galemem être amplifiées pour n!aliser des expériences de physique. 
Mais avant d'étudier les amplificateurs "solides" il est imponant de noter qu'aucun laser de 
cene classe n'a pu 11 cene époque délivrer des impulsions de durée inférieure 11 50 fs alors que 
théoriquement la bande passante du cristal de saphir dopé au titane devrait convenir pour 
engendrer des impulsions de 3 fs ! 

Il a fallu seulcment deux années pour n!soudre le probl~me et vaincre une mauvaise 
compensation de la vitesse de groupe. En effet 11 l'époque "pn!historique" des lasers à 
colorants CPM, on avait déjà suspel::té que la dispersion de vitesse de groupe d'ordre trOis 
pouvait être un facteur limitatif et n'élail pas bien corrigée par des paires de prismes [18-19]. 
Le problème est aœenlUé dans le cas des lasers solides car les cristaux pn!sentent une plus 
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imponante dispersion de vitesse de groupe que les jets de colorant (ils sont plus ~pais) et 
accenwent ainsi toute erreur de compensation. La solution a ~t~ trouv~e gri.~ à une 
:untlioration de la cristallog~n~se des cristaux de saphir. Ils ont pu êue plus fonemcnt dop6s, 
on a ainsi pu utiliser des cristaux moins longs donc p1isentant moins de dispersion. L'ann&: 
demitre, des impulsions de II fs Ont pu êue produites directement dans un oscillateur 
(20-2 1 J. Ces impulsions ne sont pas les plus counes dt'jà obtenues, car le record est de 6 fs 
[221, mais le syst~mc laser n~essaire est environ dilt fois plus coûteux, comple~e, ct difficile 
11 utiliser que l'oscillateur laser au saphir dopt au tllane. 

Voici donc l'ttat de l'art relatif aux oscillateurs. il faut maintenant amplifier les 
impulsions produites. Comme le cristal de saphir dopt au titane a un long temps de 
fluorescence (3.2 ~s), il est t'gaIement un excellent mattriau destint' 11 amplifier des 
impulsions femtosecondes lorsqu'il est pompt avcc des impulsions nanosecondes, dt'Iivrtcs 
par un laser Nd;Yag doublt' en frtquence, dont la 10nglN:ur d'onde d'tmission (0,532 ~m) est 
proche du maximum de sa bande d'absorption. 

3.2. Les amplificaleurs à base dt' saphir dopé aulilant' 

Deux types d'amplificateurs peuvent être dtveloppts. 
Le premier est un amplificateur passif multipassage géométrique (figure 8). Un cristal de 

saphir dopot au titane est plact entre deux miroirs sphtriques de rayons de courbure 
ltgtrement difftrents qui peuvent être remplacts par l'association d'une lentille et d'un 
miroir plan. Il est ellcilt par des impulsions nanosecondes issues d'un laser Nd:Yag doublt' 
en frtquence. Le temps de fluorescence t' tant bien 5uptrieur à la durtc d'une impulsion 
d'ellcitation, une impulsion femtoscconde a le temps d'effectuer plusieurs passages dans le 
cristal afin d'en eltuaire I·t'nergie stocktc. En gt'ntral. silt à huit passages SOnt suffisants pour 
obtenir une amplification suptrieure 11 un million [231. Toutefois un tel dispositif est 
relativement dt'licat à aligner et son rendement est difficile à optimiser en raison du mauvais 
recouvrement spatial des faisceau~ lors des différents passages. Aujourd'h.ui on préfère plutôt 
utiliser un amplificateur dit Jtgt'nt'ratif. 

Entrée 

Sortie 

Figur. 8 , amptifocateur mullipassagc go!om&nque (les deux miroirs sph<!riques Ont des rayons de courbure 
t~g~rement difUrents) 

Rappelons le principe de l 'amplificateur régénüatif (figure 9). Une impulsion 
femtoseconde est pit'gte dans une cavitt laser, effectue plusieurs passages dans le milieu 
amplificateur pompt par le second hannonique d'un laser Nd:Yag nanoseconde, puis est 
e~uaite de la cavitt' lorsqu'elle a atteint son énergie mllJlimale. L'injcction etl'tjeelion SOnt 
Italisées par l'inteJ"Tl16:liaire d'un polariseur ct d'une cellule de Pocke15 qui fait tourner de 
9QO la polarisation de l'impulsion 11 amplifier et de ["impulsion amplifit'e. Il est possible 
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d'obtenir des <!nergies de l'ordre d'une dizaine de ml à la sortie de l'amplificateur. 
Injection 

___ .Ejection 

=*= Lame demi-onde 

Rotateur de 
Faraday 

Cellule de 
Pockels 

Polariseur 
C ristal de Saphir 
do~ au Titane 

Laser Nd-Vag 
de pompe 
(532om) 

Toutefois. un des problèmes renconm! lors de l'amplification d'impulsions courtes, est Hé 
à la densité de puissance créle dans la cavité lors des derniers passages de J'impulsion dans 
les éléments de ['amplificateur. Il l'SI impératif de diminuer Je plus possible la densité de 
puissance crête afin d'tviler de détruire ces éléments. Ceci est obtenu en util isant la 
technique, main tenant classique, de "amplification dite à dérive de frtquence (CPA : Chirped 
Pulse Amplification) [24]. Le principe consiste à allonger temporellement l'impulsion de 100 
fsjusqu'1I quelques centaines de picosecondes avant son injection dans l'amplificateur. On 
amplifie l'impulsion grâce 11 l'amplificateur régénératif, on l'éjecte ct on la rccomprime pour 
retrouver sa dur6e initiale. L'étirement ct la compression s'effectuent à l'aide de sySt~mes 11 
réseau", (qui jouent le même rôle que les lignes de prismes décrites plus haut) présentant une 
dispersion de vitesse de groupe positive pour l'étirement et négative pour la recompression 
(figure 10). Il est absolument nécessaire de parfaitement compenser l"étirernent lors de la 
recompression afin de pouvoir obtenir des impulsions comprimées les plus counes possibles. 
C'eSt la raison pour laquelle on utilise souvent des réseaux sous incidence de Littrow qui 
garantissent une grande facilité de réglage Ct l'assurance de bien revenir 11 la valeur initiale de 
l'impulsion. Suivant la ~me teclmique d'amplificateur régénératif il est possible de produire 
des impulsions de tr~S haute énergie et les nouveaux probl~mes qui apparaissent seront 
décrits par ailleurs. 

Ainsi, nous disposons d·oscillateUTS et d'amplificateurs pratiquement "tout solide" à ceci 
prts que les oscillateurs sont encore pompés avec des lasers à argon. Le récent 
développement des ditxles laser de puissance va relancer de nouvelles technologies destin6es 
à produire des impulsions femtosecondes. Le meilleur cristal qui émerge 11 ce jour est le 
LiSAF dopé avec l'ion Cr3 .. mais son avenir sera peUl ètre éphémhe. Avant de présenter 
quelques applications de ces lasers. il faui dire quelques mots relatifs à la caractérisation des 
impulsions produites. 

4. CONTRÔLE DES IMPULSIONS FEMTOSECONDES 
Les premiers lasers femlOsecondes dévelop~s Ont été bien évidemment des oscillateurs, 

qu'ils utilisent des colorants ou des cristau",. Ils ont tous la propriété de délivrer des 
impulsions à t~s haute cadence de répétition (entre 80 MHz et 100 MHz). œs lors, des 
autocOlTélateurs optiques ont été élaborés pour tenter de contrôler les performances des 
impulsions en terme de largeur temporelle. Ces sysltmes, avec le recul des années, sont 
appelés des autocomlateurs e n intensit.! du second ordre ou encore des autocomlateurs 
"classiques". 
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Figurt 10 : sch<!ma de rttirl:ur (haul) Cl du compresseur (bas) à ~u" poor l'amplirlt~lion à ~rivc de 
fmq""nce. 

Nous commencerons par leur description; mais il faut dire qu'ils son! plus délicats 11. 
utiliser pour comTÔler les impulsions délivrées par les amplificateurs, car ces derniers 
fonctionnent cette fois li. ITès faible cadence; quelques dizaines de hellz et au mieux quelques 
kilohellz. Une alternative consistera alors li. utiliser dcs autocorrélateurs dits "monocoups" 
que nous décrirons dans un second temps. 

4,1. L'aulocorrélaleur classique " mullicoup" du second ordre 

u principe d'un leI autocorrélateur oonsiste 11. U"ansformer une information temporelle en une 
information spatiale plus aisée 11. enregistrer. L'arrangement expérimental est représenté sur la 
figure II et ce n'est autre qu'un interféromttre de Michelson légèrement modifié. Chaque 
impulsion femtoseconde incidente est divisée en deux parties égales li. J'aide d'une lame 
séparatrice. Le faisceau A es t réfléchi par un coin de cube e t le faisceau B par un second coin 
de cube réglé de teHe sone que les deux faisceaux soient parfaitement paralltles. 

Ces deux impulsions sont focalisées dans un cristal non linéaire de KDP \aiiM de manière 11 
obtenir le maximum d'intensité 11. la fTiquence double de celle des impulsions (c'est-à-dire li. 
la longueur d'onde de 310 nm si celle des impulsions femtoseoondes est de 620 nm). Un 
photomultiplicateur détecte l'ulU"aviolet en aval d'un filtre UV. L'intensité UV produite est 
proponionnelle au produit des intensités des impulsions lumineuses A et B qu i traversent le 
cristal au même instant. Si l'une des impulsions est retardée par rappon li. l'autre, par 
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exemple la voie A qui tombe sur un coin de cube mOllit sur un vibreur se d\!plaçant à basse 
frtquence, l'intensité U.V. produite es! ; 

IU.v.(t) -IA(I) . 'B(1 - t) 

OÙ t eSlle retard entre les deu,.; impulsions, lA CI lB leurs intensités. La largeur temporelle 
du sigllal U.V. est du méme ordre de grandeur que celle de l'impulsion initiale, ainsi 
extrêmemem courte par rapport au temps de réponse du photOmultipliclleur. Par oonstquenl, 
on mesure le signal intégré : 

Ceue fonction mesurtc est directement proponionnene à la fonction d'autocOll'tlation du 
second ordre G2(t) qui est définie par: 

J'.(I). ',(t-T). dt 

GI('r ) = "--~._~----­

J '.(1). ' . (t). dl 

el qui est visualiM:e sur une voie venicale d'i.m oscilloscope. Le di!:placemem X() du coin de 
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cube de la voie B introduit un retard t • 2xtJ1c où c est la vitesse de la lumi~re. Un capteur de 
position montt: sur le coin de cube, permet de connaîcre exactement le retard enue les deux 
impulsions A et B et est relit: 11. la voie horitontale du même oscilloscope. La courbe 
visualist:e est directement proponiOllnelle 11. G2(t). 

Il est nt:cessaire de faire ici plusieurs remarques. Pn:mi~rement, un uh gr1Ind nombre 
d'impulsions (des millions 1) est nt:cessaire pour visualiser une fonction d'autocorrt:lation 
(obligatoirement syTJH!trique, même si l'impulsion à analyser n'a pas un profil temporel 
symt:trique). De plus, la fonction d'autocorrélation obtenue est essentiellement une 
st.atistique. 

Enfin, nous pouvons mesurer la largeur 11. mi-hauteur de la fonction d'autocoITtlation, mais 
un probl~me se pose : quelle est la largeur 11 mi-hauleur de l'impulsion initiale? Ce probl~me 
du "retour 11. l 'original" est rtgM de la façon suivante: dans tOllS les laboratoires du monde on 
divise la largeur de la fonction d'autocorrt:lation par l,55 si l'on dt:cide que le profil temporel 
initial est en l/ch2, et par 1.414 si le profil initial est supposé êcre gaussien. Les sciemifiques 
st:rieux ont le soin de pr&:iser quel mod~le ils utilisent. 

On comprend donc bien que cet autocorrt:lateur n'esl qu'un outil de routine permettant de 
caractt:riser grossiàement les impulsions produites par les oscillateurs et sunout qui permet 
de rt:gler l'oscillateur pour qu'il fournisse les impulsions les plus brèves possibles. Si l'on 
souhaite obtenir plus d'infonnations, il faut au moins utiliser des autocorrt:lateurs d'ordre 
trois [25). Un point capital n'a sîlrement pas échappt au lecteur si un amplificateur 
d' impulsions femtosecondes travaille 11. trh basse fréquence de rtpétition, cet autocontlateur 
"classique" ne peut plus êue utili5t pour ligler l'amplificateur car il est nt:cessaire d'attendre 
plus d'une minute pour obtenir une autocorrélation. L'autocomlateur monocoup rtpond 11. ce 
problème. 

4.2. L'autOCQrrét at~ur monocoup 

L'idt:e de base de la tnl!thode repose sur une transfonnation du profil temporel d'une 
impulsion en un profil spatial qui peUl êlre analy5t par une barrette de photodiodes. Comme 
prtœdemmenl, une lame 5tparatrice produit deux rtpliques de l'impulsion incidente qui se 
croisent dans un crisul non linéaire. L'image du cristal li. la longueur d'onde moitit: eSI 
enregistrée sur une barrette CCD. Si les deux impulsions incidentes ne sont pas colinéaires, 
le signal 11. la fréquence double ne sera produit que si les impulsions coïncident 11. la fois 
spatialement el temporellement. Le calcul exact de l'allure spatiale du profil doublt: en 
frtquence a été lialisé par Jansky el al. [26]. On exposera ici de manière intuitive le principe 
de l'aUlocontlateur. La figure 12 est Ulilis&: pour montrer comment est obtenue l'intensitt: du 
signal doublt: en frtquence produit à une distance xo du centre du faisceau doublé en 
frtquence. Il faudra tout d'abord que les deux rt:pliquts de l'impulsion initiale puissent être 
considtrt:es comme spatialement uniformes. On appelera It(t) et 12(t) leurs allures 
temporelles. Au point d'abscisse xo (et quelle que soit sa position le long de la direction y) le 
signal doublé en fréquence inst.antané est proportionntl li. Il(t - 1).12(1 + t) oille retard 1 eSI 
relié 11. la position par : 

, = ,"c'~'"',;",·,-,-1=2 , 
OÙ!jI est l'angle entre les deux faisceaux incidents, n l'indice du cristal non lînt:aire et c la 

vt:locitt: de la lumière. On supposera ici que 'l(c) = 12(t) = I(t). Comme le dt:tccteur int~gre le 
signal U.V. sur un tempS re lativement long, on obtient finalement une forme S(x) 
proportionnelte 11. la fonction d'autocomlation G2(t) de l'impulsion incidente: 
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.-
S(:..)<>< J I(I +t).I{t - 't). dt = G 2(21) 

Figure 12 : prirocipe de rauuxorrtlaleur mo<>xoup. 

En enregistrant l'allure spatiale du signal U.V., on peut obtenir la méme information que 
celle mesuue avec un aulocoTT~laleur classique, mais obtenu ceue fois avee une seule 
impulsion . 

Il titiste d'autres mtlllodes "monocoup" ; ['aulocorrélaleur monocoup interférométrique, 
l'utilisation de l' effet Kerr optique, la mesure de d~alage de phase .... On pourra se référer à 
]'arlicle de revue [27]. 

5. Q UELQUES NOUVELLES APPLIC ATIONS DES LASERS FEMTOSECONDES 

Les applications initiales des lasers femtoseeondes étaient essentiellement de nature 
"spectroscopie résolue en temps", afin de comprendre la dynamique des tous premiers 
phénomènes régissant la mise hors équilibre de la matitre par ces impulsions ultra brtves. La 
montée en puissance des impulsions "cn route vers le pétawau". n'était pas prévue 
initialement, mais elle occupe aujourd'hui une large part de n01re communauté. Ces 
applications seront décrites par allleurs et nous n'en dirons pas plus. 

Par contre, il peut être in téressant de rapporter ici de tOU\ récents développements qui 
élargissent le cllamp potentiel des applicalÎons de ces sources. 

5.1. Le projet CANDELA : "Canon déclenché par laser" 

Les injeçteurs d'accélérateurs linéaires fonctionnent à parti r de l'émission thermoélectronique 
de filaments chauffés. Le probl~me majeur consiste à fabriquer des impulsions d'éleçU'Ons à 



Sources IIlSCr femtosocoudes 303 

partir de cene émission continue avant de les amplifier dans des cavités accélératrices, 
La solution alternative visée par le Laoora toire de l'Accélérateur Lin~aire et l' Inst itut 

d'Optique a été de développer un nouveau type d'injecteur en produisant directement des 
paquets d'électrons issus d'une photocathode illumin&: par une impulsion lumineuse ultra 
br~ve, Ces impulsions doivent obligatoirement ê tre en phase avec l'onde acctlératrice des 
~lec trons à 3 GHz, Ceci est tialisé à l'aide d'une électronique de synchronisation qui 
compare la fréquence de l'oscillateur femtosecOnde 11 saphir d~ au titane avec la fréquence 
de référence pilotant deUil; cavit~s hyperfréquences aliment&:s en puissance par un klystron 
(figure 13), 

~avités accélératr lœ$ 
Photoca thode r---- -----, 

!!;!;;;*.;..(\J\7~_;;-=_F-+_=t.J i i ;;:::;~d. 
1 

1 

1 
1 photons de test , 

3 GHz 

électrons (q uelques MeV) 

" ig~.t 13 : prirocipe de fonctionnement d'un canon HF d6l:lerocht par laser. 

La stabilisalion s'effectue grâce à un miroir monté sur une cellule piézo électrique qui 
maintient fixe la longueur de la cavit~ laser. Ces impulsions sont ensuite amplifi&:s 11 l'aide 
d'un amplificateur il! dérive de fréquence utilisant un cristal de saphir dopé au titane comme 
décrit précédemment qui fournit des impulsioos de 2 ml, de durée inférieure à 500 fs à la 
longueur d'onde de 780 nm et 11 la cadence de JO Hz. Pour obtenir un oon rendement 
d'extraction des électrons, il est nécessaire de disposer de photons dans le proche U.V .. Les 
impulsions femtosecondes à 780 nm SOIll alors triplées en fréquence pour produire un 
rayonnement U.V. 11 260 nm grâce à deUil; cristaulI; de LBO pour le doublage et un cristal de 
BBO pour l'opérat ion finale. Une énergie de l'ordre de 200 ].1J a été obtenue dans 
J'ultraviolet. Les premiers essais ont été récemment effectués en utilisant une photocathode 
en cuivre qui reptisente un 0011 compris enlTe efficacité et dur~e de vie. Ils om conduit à la 
production de paquets d'électrons dont la charge est de quelques centaines de picocoulombs, 
c'est le premier canon HF excité par des impulsions ultra counes à fonctionner au monde. 
Ces premiers résultats encourageants vont être poursuivis par des études de caraCt~risalion du 
faisceau d'électrons tout en am~liorant les performances charge plus élev~e, du r~e 
d'impulsion plus coune, production d'un train d'impulsions. 

Indépendamment de la réalisation d'un futur injecteur d'accélérateur linéaire, le canon il: 
électrons peut également devenir un magnifique outil de spectrOSCOpie résolue en temps dans 
le domaine de la radiolyse. Les milieux chimiques ou biologiques seraient excités par des 
impulsioos ultra brhes d'~lectrons ct leurs propri~t~s optiques par les impulsions lumineuses 
femtosecondes qui auront servi à produire les électrons. 

S.2, lmagl'rie en milieu diffu sant util isant l'amplification paramét rique optique 

Considérons un milieu di ffusant éclairé par une impulsion lumineuse ~s courte. Il existe une 
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cenaine probabilité (faible) pour que des photOlis puisselll traverser le milieu sans etre déviés. 
On les appelle des photolls balistiques qui peuvelll apporter le plus d'informations sur la 
nature du milieu ou sur son COlllenu (figure 14). Il ex iste une autre classe de photons qui SOn! 
peu déviés de leur ttajectoire en traversant le milieu el qui sortent 11. peu près colintaires aux 
photons balistiques, on parle de photons "serpenliles". Ils peuvent également apporter des 
informations utiles sur la structure interne du milieu mais avec une rtsolution spatiale limit&: 
par leurs déviations 11. la trajectoire des photons balistiques. Finalement, les photons diffusts 
contribuent au bruit et doivent être éliminés de tout système de détection. Ce sont les plus 
nombreux car la probabilité de diffusion eS! ~s grande. En notant que les photons balistiques 
(les moins nombreux) vom sortir les premiers du milieu, suivis par les ph(){ons serpentiles et 
enfin par les pholOns diffusts, 011 peUl penser utiliser une porte ultra rapide et amplificaDice 
destinü, d'une pan à stleclIOl1ner temporellemen! les photons désirts. et d'autre pan, 11. les 
amplifier. 

milieu 
diffu sant 

photons 
diffusés 

photons 
serpentiles 

1(t) 

photons 
balistiques 

• 
temps 

.'Igu~ 14: imagerie par ua ... illumination. 

Pour réaliser une telle porte ultra rapide et amplificatrice nous avons développé un 
amplificateur paraméDique optique (APO). Son schéma de principe est représenté sur la 
figure 15. Partons d'une chaine laser femtoseconde amplifiée 11. partir de saphir d~ au titane 
comme dc'!jà décrit. Elle fournit des impulsions de 150 fs, 2 ml 11. 780 nm. Elles sont ensuite 
doublées en frtquence dans un cristal de BBO avec un rendement de 30 %. Le faisceau 
doublé 11. 390 m (200) pompe un APO basé sur un deuxième cristal non lilléaire de BBO, 

tandis que le faisceau restant 11 780 nm (00) est utilisé comme signal. Cet APO 
subpicoseconde travaille donc 11. la dégénérescence et se comporte comme une porte ultra 
rapide amplificaDice car le gain paramétrique est instantané. Il est possible d'amplifier des 
signault de très faible énergie avec un gain qui peut atteindre 10" sans optimisation du 
mOntage. Nous avons détecté un signal ayant traverst une densi té optique de 9, ce qui 
correspond Il un faisceau injecté de 1 pJ. En dessous de ce niveau d'injection, la fluoresCence 
paramétrique devient prtpondérante et il est impossible de discerner le signal du bruit. 
L'APO a alors été utilisé pour rtaliser de l'imagerie dans une cuve remplie d'une solution de 
billes de latex fortement diffusante (chaque photon y subit environ 20 diffusions) derri~re 
laquelle nous avons caché une mire. Cet ensemble est positionné sur la voie signal 11 la place 
des densités neutres. Une rtsolutioll spatiale de l'image meilleure que 3OO].Im a été obtenue, 
ce qui est très prometteur (figure 16). On espère augmenter par la suite la sensibilité de 
détection et rtaliser des tests sur des tissus biologiques. 
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l'Ig .... 15 : Sc~ma de l'amplirlC3Leur pBJlInli!triq,uot "!'tique utilist com~ [XIm ultra <lipide amplir1C8trice ; 
BOO: criSlai doubkuret cristal servant d'APO; w. 780 nm; 2w _ 390 Ml, 

S,Jo Les oscillaleurs paramélriques optiques (OPO) 

Les sources lumineuses femtoseoondes sonl llts utilisées pour des ~lUdes de sptcU'Osoopie 
résolue en temps, Compte tenu de la diversit~ des mat~riauJ( ~lUdi~s, il est encore na:essaîre 
de développer des techniques qui pennellent de produire des impulsions femtosecondes en 
dehors des plages de longueur d'onde couvenes par les oscillateurs li colorants ou à cristaux 
disponibles aujourd'tmÎ. Les amplificateurs paramétriques optiques évoqués dans le 
paragrnphe préctdent représentent une solution altemative 11 ce problème. Mais il existe aussi 
une autre solution : tialiser des oscillateurs paramétriques optiques (OPO) qui produisent 
direçtement des impulsions femtO$CÇQfldes accordables en longueur d'onde. 
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Fil .... 16 : image d'une mire plac6ea~ UII maltn.udiffusanttq"iva1ent~ 20 libres parcoors n>O)'Cn.s 

En 1988. des cllercheurs de Come]] On! développé pour la première fois un OPO 
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fem\oscconde intracavité, c'est-li-dire que l'OPO eSI placé li J' intérieur de la cavité du laser 
de pompe [28J. 

Plus récemment, il l'Université de St Andrews, Sibben el son groupe Ont dévelop~ une 
sour<:c d'impulsions femtosecondes qui est accordable dans plusieul'S plages de longueur 
d'onde dans le visible et l'infrarouge [29J. Le laser de pompe est un laser saphir dopt au 
titane de type KLM qui produit des impulsions de 100 fs 11 830 nm. La puissance moyenne 
des impulsions (-500 kW) esl suffisante pour que l'Oro soi! placé cene fois 11 J'extérieur de 
la cavité laser, donc en configuration extra-cavit<!. Le laser saphir dopt au titane pompe un 
cristal de KTP de 1,5 mm d'épaisseur qui es! placé dans un résonateur optique (figure 17). 

Le système eSI capable de fournir des impulsions plus counes que 40 fs 11 une fréquence de 
85 MHz. Il peut êrre accordé dans la plage 1,1 - 1,3 ll1Il el 2,3 - 3.41l1Il par simple rotation du 
cristal de KTP, ou en changeant la longueur d'onde de la pompe. Il pennet également de 
produire simultanément sept longueurs d'onde difftrenles (dans I"UV, le bleu, le vert, 
l'orange et le rouge) qui peuvent de plus êrre açcord&.s à l'unisson en toumantle cristal. 

Idler __ ~~~::,~ 

Signal 

Ajustement fm 
de la cavité 

Laser fs à sap/lir dopé 
au titane 80 MHz lOOfs 
vers 800 nm ou d(IUbl~ Cn 
fréquence vcrs 400 nm 

F,gu~ 17 : scho!mad'unosciHalew pan.~lriquc optique femooseoonde. 
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