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Les plasmas générés par des impulsions laser

ULTRA-BREVES ET INTENSES

par Francois Vidal, Jean-Craude
et Tsuneyuki Ozaki

epuis leur invention en 1960 (Figure 1), les

lasers ont ete utilises pour transformer la

matiere. Trés tot la technique de la commuta-

tion-Q a permis de produire des impulsions de
haute puissance (~GW) et d’une duree de I’ordre de la
nanoseconde (10~9 s). Des 1963, il a ete possible de
vaporiser une surface solide par laser pour en effectuer
une analyse par spectroscopie démission#4 Le premier
temoignage de la formation d’un plasma par laser dans un
gaz date de 1964[2]. Vers la fin des annees 1980, une
veritable revolution s’est operée dans le monde des lasers,
avec I’invention de la technique CPA («chirped pulse
amplification »)[3], qui a permis la production d’impul-
sions laser dont la duree est dans le domaine des
femtosecondes (10~15 s) et dont la puissance est de
plusieurs ordres de grandeurs plus elevee (maintenant
~1015 W - Figure 2) que ce qui etait accessible
auparavant, ce qui a ouvert la porte a une multitude de
nouvelles applications des lasers. Les hautes intensites
(puissance par unite de surface, en W/cm2) accessibles ont
permis de nouvelles interactions avec les atomes, comme
I’ionisation tunnel, et les breves durees d’impulsion ont
permis de provoquer des changements dans la matiere sur
des temps ou les atomes ont a peine le temps de bouger.
Ceci entraine une interaction quasi isochore avec la
matiere solide, permettant ainsi d’atteindre des regions
du diagramme de phase en densite et temperature
inaccessibles auparavant. En particulier la «matiere
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chaude et dense» (~1-100 eV, ~0.01—0 g/cm3),
qu’on peut produire au moyen d’impulsions laser breves
et intenses[4], est un regime intermediaire entre le solide
et le plasma qui existerait a I’intmeur des planetes
massives et dont les proprietes sont encore mal comprises.
En portant la temperature au niveau du keV dans la
matiere a la densite solide (~ 1 g/cm3), on obtient les
sources de rayons X incoherentes les plus brillantes qu’il
soit possible de produire en laboratoire [5]. Par ailleurs, la
deposition ultrarapide de I’energie dans la matiere solide
permet le micro-usinage precis de divers materiaux,
entrainant des retombees notamment en chirurgie ocu-
laire [6]. De plus, comme nous le verrons, la brievete des
durees rend possible la propagation d’impulsions laser
trés intenses sur des distances considerables dans les gaz
ainsi que I’acceleration de particules chargees a de hautes
energies.

Dans ce qui suit, nous discuterons de quelques aspects des
impulsions laser ultra-breves et intenses en rapport avec
les plasmas, en mettant I’accent particulierement sur les
thematiques qui interessent les chercheurs du Laboratoire
de Sources Femtosecondes (LSF), connu egalement sous
le nom de « Advanced Laser Light Source » (ALLS), de
I’INRS-EMT. Mais pour bien comprendre les specificites
de ce type d’impulsions laser et des plasmas qu’ils
produisent, il faut d’abord revoir quelques notions con-
cernant I’interaction des lasers intenses avec la matiere.
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Résumé

Pour induire des changements de phase dans la matiere,
tels que la vaporisation et I’ionisation, il faut qu’une
densite suffisante d’energie laser soit absorbee rapidement
dans un petit volume. Les mecanismes d’absorption de
I’energie de lasers intenses par la matiere sont trés

Depuis environ 25 ans il est possible de
générer des impulsions laser dans lagamme
des femtosecondes (10 15s), atteignant des
puissances supérieures au terawatt (1012W).

Cette percee a permis d’accéder a de nou-
veaux etats de la matiere ionisée et a ouvert
de nouveaux champs d’applications qui ne
cessent de se développer et de se multiplier
avec l'amelioration des sources laser. Dans
cet article nous décrivons quelques unes de

diversifies et complexes. Pour simplifier, on peut affirmer
qu’ils sont de deux types : (1) la photoionisation directe
des atomes et molecules, et (2) I’interaction avec les
electrons libres. La photoionisation peut consister simple-
ment en |’absorption d’un photon ultraviolet extreme

Canada.

ces applications qui intéressent particu-
liecrement les chercheurs du laboratoire
ALLS de I'INRS-EMT.

(XUV) dont I’energie excede le potentiel d’ionisation.
Lorsque I’energie du photon n’est pas suffisante, la
photoionisation peut quand meme se produire soit par le
mecanisme de |’absorption multiphotonique, ou plusieurs
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Fig. 1  Le premier laser fonctionnel, inventé par T. H. Maiman

en 1960. (Image du domaine public.)

photons sont absorbes simultanement, et qui caracterise
generalement les intensites laser moderees (< 1013 W/cm2
pour une longueur d’onde de ~1 mm), soit par I’ionisation
tunnel, qui se produit pour les intensites elevees oit le champ
laser deforme le champ coulombien du noyau pour que
I’electron puisse quitter son etat lie par effet tunnel. Lorsque
la temperature effective de la matiere est moderement elevee,
le principal mecanisme d’absorption par les electrons libres est
I’absorption collisionnelle (ou Bremsstrahlung inverse), qui
implique une collision de I’electron avec un atome ou un ion.
En moyenne, I’electron gagne son energie d’oscillation dans le
champ laser a chaque collision. La temperature des electrons
augmentant, ces derniers transferent graduellement leur energie
aux atomes de la matrice, entrainant une elevation de
temperature de tout le materiau. L’energie des electrons peut

Fig. 2

hors du commun, soit un contraste trés eleve de (10 _
a pleine puissance.
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La chaine laser 200 TW du laboratoire ALLS peut produire des impulsions de 5 Joules a 0.8 pm
en 25 femtosecondes a taux de repetition de 10 Hz. Ce systeme présente une caractéristique
: 1) a la fréquence fondamentale et ceci

augmenter au point d’ioniser les atomes par impact, entrainant
ainsi un phenomene d’avalanche electronique qui produit un
plasma tres dense.

Lorsque la temperature effective du plasma devient suffisam-
ment elevee, I’absorption collisionnelle devient negligeable
car la section efficace de collision entre les particules
chargees diminue avec la vitesse relative, et les mecanismes
d’absorption deviennent non-collisionnels. Le mecanisme
d’absorption non-collisionnelle le plus connu est la force
ponderomotrice (une forme de pression de rayonnement)
exercee par le laser sur la cible. Cette force est independante
du signe de la charge et proportionnelle au gradient du profil
spatial d’intensite de I’impulsion laser. Elle peut «pousser»
les particules chargees et leur communiquer des energies
considerables. Les autres mecanismes d’absorption non-
collisionnelle dependent de la duree d’impulsion. Les phe-
nomenes d’absorption et d’interaction avec la matiere en
general impliquant des impulsions relativement longues
(nanosecondes) ont ete principalement etudies dans le con-
texte de la fusion nucleaire par laser (voir la section
suivante)[7]. Pour ces impulsions, [I’interaction est non-
isochore et un gradient de densite electronique relativement
long a le temps de s’etablir au cours de I’interaction, ce qui
fait apparaitre des phenomenes d’instabilite dans le plasma
ainsi que des mecanismes d’absorption particuliers, comme
I’absorption résonante ou une onde plasma est excitee a la
densite critique du plasma, laquelle capture des electrons et
les accelere a de hautes vitesses. Ces effets necessitent
typiquement une longueur de gradient d’au moins une
longueur d’onde pour etre efficaces. Cette longueur de
gradient n’est plus disponible
lorsque la duree de I'impul-
sion laser devient trés courte
car I’interaction avec la cible
solide s’effectue alors d’une
maniere quasi isochore. D’au-
tres mecanismes d’absorption
surviennent dans ce cas. L’un
des mieux connus est le «va-
cuum heating », ou effet Bru-
nel[8], qui se produit lorsque
la polarisation du champ
electrique du laser a une
composante selon la normale
a la cible. Dans ce cas, le
champ electrique extrait les
electrons de la surface de la
cible dans un demi-cycle,
puis les propulse a I’interieur
au demi-cycle suivant, et ces
derniers emportent ainsi une
partie de I’energie du laser et
la deposent dans la cible.



LES UTILISATIONS

L “ablation laser

L’ablation laser constitue 1’'une des applications les plus
importantes des lasers, toutes categories confondues. Lorsque
la densite d’energie laser deposee dans la matiere depasse celle
associee a la cohesion des atomes ou des molecules, la matiere
est vaporisee: on parle alors d’ablation laser. L’ablation laser
est soit utilisee directement, comme pour l’usinage de pieces
de diverses dimensions, ou indirectement, comme dans la
technique de deposition pulsee par laser (PLD ou «pulsed laser
deposition»)[9], servant a la fabrication de couches minces, et
dans la technique d’analyse chimique LIBS (laser-induced
breakdown spectroscopy) ou une petite quantite de matiere est
vaporisee et analysee par spectroscopie démission optique[10].
(Cette technique d’analyse chimique polyvalente a culmine
récemment avec le systeme ChemCam equipant le robot
d’exploration martienne Curiosity.) L ’ablation laser est aussi
a la base des recherches sur la fusion nucleaire par laser[11].
Dans les grandes infrastructures des projets NIF («National
Ignition Facility ») aux USA et Megajoule en France, la
convergence d’une centaine de faisceaux lasers (totalisant
presque 1015 W) entraine I’ablation de la surface d’une petite
cible spherique. L’implosion de cette cible, qui résulte de
«|’effet fusee », permet d’atteindre les conditions de densite et
de temperature necessaires pour declencher la reaction de
fusion nucleaire dans la mixture de deuterium et de tritium au
centre de la cible.

La plupart des applications de I’ablation laser sont réalisees au
moyen d’impulsions relativement longues (hanosecondes).
Cependant, les impulsions ultra-bréves ont des avantages
substantiels pour la plupart d’entre elles. En effet, il est
clairement demontré que les impulsions ultra-breves produi-
sent une ablation beaucoup plus efficace, localisee et repro-
ductible que les impulsions nanosecondes, ce qui en fait I'outil
de predilection pour le micro- voire le nano-usinage de
materiaux par laser[12]. Le fait de pouvoir deposer une grande
densite d’energie a la surface du materiau en un temps trés bref
entraine une vaporisation rapide et localisee de la cible, ce qui
permet dreviter que la diffusion de la chaleur dans le materiau
altere ses proprietes en dehors de la region d’impact du
faisceau. Cet effet est renforce par une plus grande efficacite
de I"ablation dans le cas des impulsions ultra-bréves, i.e. une
plus faible quantite d’energie par unite de surface est requise
pour I’ablation, comme il a ete demontré pour les materiaux
dielectriques (verre) et biologiques (cornee)[13]. Dans le cas
des cornees, ces proprietes des impulsions ultra-bréves rendent
possible une decoupe plus fine et precise, ce qui donne de
meilleurs résultats qu’avec les techniques chirurgicales tradi-
tionnelles [6].

Une consequence de la vaporisation rapide de la matiere au
moyen d’impulsions ultra-bréves est rejection d’un plus
faible nombre de grands agrégats d’atomes en raison du
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passage direct de la phase solide a la phase plasma (i.e. sans
la phase liquide), ce qui permet de fabriquer des couches
minces par PLD de meilleure qualite[14]. (Notons que des
nanoparticules se forment neanmoins dans le trajet de la
matiere ablatee vers le substrat ou elle est deposee, ainsi
qu’en raison d’instabilites thermodynamiques a la surface de
la cible[15]) Egalement, la possibilité de produire une
ablation tres localisee présente des avantages pour le micro-
LIBS, ie. pour le LIBS ou la quantite de I’echantillon a
analyser est tres petite, comme pour les circuits imprimes de
micro-electronique et les circuits micro-fluidiques employes
pour les analyses biochimiques[16], car le dommage cause est
infime.

Les filaments de plasma

L’une des proprietes les plus etonnantes des impulsions laser
ultra-bréves et intenses est la possibilite de se propager sur de
grandes distances (> 100 m)[17,18] dans I’air ambiant sans
subir les effets de d’elargissement naturel (diffraction), comme
une impulsion de faible intensite. Par contraste, la distance de
propagation des impulsions laser nanosecondes intenses est
limitee par I’effet d’avalanche electronique qui produit even-
tuellement une densite d’electrons plus elevee que la densite
critique (densite a laquelle le plasma devient opaque a la
lumiere du laser). Ce phenomene d’avalanche n’a pas le
temps de se developper pour des impulsions laser suffisam-
ment breves, meme si I’intensite laser dans le filament
(~ 1014 W/cm?2) est suffisante pour photoioniser efficacement
les molecules d’air et fournir les electrons germes. La
propagation d’impulsions laser ultra-bréves et intenses dans
I’air se fait dans un etat de quasi equilibre entre les effets de
defocalisation de I’impulsion (diffraction et réfraction par la
distribution inhomogene des electrons crées par I’impulsion
elle-meme) et |’effet d’auto-focalisation du a I’indice de
réfraction nonlineaire (proportionnel au champ electrique au
carre) inhomogene, qui joue le meme role qu’une lentille
convergente. La propagation de la lumiere dans ce mode quasi
stationnaire, produit un filament de plasma sur son passage
dont le diametre est d’environ 100 pm, la densite d’electrons
de I’ordre de 1016 cm~3 et la temperature electronique de
I’ordre de 1 eV. Ces filaments de plasma ont suscites de
nombreux projets d’applications, comme le declenchement et
le guidage de decharges electriques sur de grandes dis-
tances [19], la detection de polluants en haute atmosphere
(par remission de fluorescence du filament de plasma)[20], et
le guidage de faisceaux micro-ondes par la disposition des
filaments suivant une geometrie cylindrique[21]. En general, la
puissance (~energie/durée) de I’'impulsion doit depasser
un certain seuil (quelques GW pour une longueur d’onde de
~ 1 pm) pour que ce mode de propagation puisse se produire.
Lorsqu’une impulsion laser contient plusieurs fois cette
puissance seuil, I'impulsion laser est instable et se fragmente
pour generer plusieurs filaments qui contiennent chacun
quelques fois cette puissance seuil[22].
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L "accélération des électrons

Il a été démontré que les impulsions ultra-bréves et intenses
peuvent accelerer des electrons a des energies de |’ordre du
GeV (pour les electrons, 1 Gev & 99.999987 % de la vitesse
de la lumiere) sur une distance de 3.3 cm [23]. Par comparaison,
I’accelerateur SLAC de Stanford (utilisant la technique con-
ventionnelle des ondes RF) necessite 64 m pour les amener a
une energie comparable. Ces electrons sont accelerés par une
onde plasma qui est excitee dans sillage d’une impulsion laser
ultra-bréve et tres intense qui se propage dans un gaz. Cette
onde plasma est excitee grace a la force ponderomotrice qui
induit une oscillation des electrons: le front de I’'impulsion
laser accelere les electrons devant lui, puis lorsque le
maximum de [I’impulsion rattrape ces electrons, ils sont
acceleres dans la direction opposee. Des electrons libres
injectes a grande vitesse dans le sillage de I'impulsion laser
peuvent etre pieges dans cette onde plasma et etre accelerés a
la vitesse de I’onde, qui est pratiquement la vitesse de la
lumiere.

La force ponderomotrice du front de I’impulsion laser pousse
aussi des electrons dans la direction transverse par rapport a
I’axe de propagation. Ceci laisse un canal charge positivement
dans le sillage de I'impulsion laser. Les electrons, retenus par
la force electrostatique, oscillent autour de ce canal charge
positivement en emettant un rayonnement de type synchrotron
(appele «betatron» dans ce contexte particulier) trés collime
mais incoherent temporellement puisque les electrons n’oscil-
lent pas tous en phase. L ’interet de ce type de source est la tres
haute energie des rayons X generés (~10 keV) ainsi que la
faible dimension transverse de la source (~2 mm), qui est
ideale pour I’imagerie par contraste de phase (Figure 3)[24].

Fig. 3
() Un tir laser. (b) 13 tirs laser. Tire de la reference [24].
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Image d’une abeille par contraste de phase de rayons X produits par le rayonnement betatron.

Notons pour terminer que la force ponderomotrice, tout comme
I’effet Brunel[8], peut accelerer des electrons dans des feuilles
minces de matiere solide sans qu’il y ait formation d’une onde
plasma. Ces electrons accelerés vont entrainer des ions hors de
la cible par I’intermediaire de la force electrostatique créee par
leur deplacement. Il est ainsi possible d’accelerer des protons a
des energies de |’ordre de la dizaine de MeV[25]. Les protons
peuvent etre contenus initialement dans I’hydrogene compo-
sant la cible ou dans I’hydrogene adsorbe a la surface de la
cible, provenant de I’air ambiant. L’acceleration d’ions legers
par laser est envisagee dans le contexte de la proton-therapie
principalement pour traiter les tumeurs cutanees.

Les harmoniques d’ordres élevés et la science attoseconde

Lors de I’ionisation tunnel d’un atome dans un gaz, I’electron
traverse la barriere de potentiel avec peu d’energie et oscille
ensuite dans le champ laser. Cette oscillation peut le faire
revenir entrer en collision avec |’atome dont il est issu lorsque
la polarisation du laser est lineaire. En se recombinant,
I’electron emet |’energie recue par I’impulsion laser sous
forme de rayonnement[2] dont le spectre est constitue
d’harmoniques (i.e. de multiples entiers) de la frequence du
laser incident[27]. La generation d’harmoniques d’ordres eleves
(GHOe¢) suscite beaucoup d’interet parce qu’elle permet
d’envisager la creation d’une source laser coherente dans le
domaine des XUV tenant sur une table dans un laboratoire
laser conventionnel, a la difference des synchrotrons et des
lasers a electrons libres dont les infrastructures sont imposantes
et couteuses. L’un des principaux objectifs de la GHO¢ est
d’arriver a une source compacte permettant de faire de
I’imagerie en temps reel de processus chimiques et biologiques
dans la « fenetre de I’eau », i.e. pour des longueurs d’onde entre
23 et 44 nm, ou le contraste entre I’eau et la matiere
organique est maximum. La GHO¢ au moyen de gaz rares a
aujourd’hui  atteint  des
energies de photons de
I’ordre du keV (1 keV &
1.2 nm)[28 mais les inten-
sités restent trop faibles
pour les applications envi-
sagees. La principale limita-
tion vient de la densité
elevee d’electrons libres
produite  lorsqu’on  aug-
mente |’energie laser, ce
qui nuit au processus en
accentuant le desaccord de
phase entre les harmoniques
et I’impulsion laser.

Differentes avenues sont
envisagees pour résoudre
ce probleme. Une solution
prometteuse est |’emploi de
longueurs  d’ondes  plus
grandes que celles qui sont



générées directement par le laser Ti : Saphir (0.8 pm). Ces
longueurs d’onde peuvent etre generees au moyen d’un OPA
(«optical parametric amplifier») a partir d’une impulsion
standard a 0.8 pm [29]. Le probleme ici est cependant d’obtenir
les energies laser suffisantes aux longueurs d’onde et durees
d’impulsion desirées. D ’autres milieux que les gaz rares ont
aussi ete etudies. En fait, en vaporisant une cible solide au
moyen d’une premiere impulsion laser (plasma d’ablation), il
devient possible d’etudier pratiquement I’ensemble du tableau
periodique pour la GHO¢ [30]. Cette methode a permis de
mettre en evidence des effets nouveaux, pas encore totalement
expliques, qui n’ont pas ete observes dans les gaz rares, comme
par exemple I’amplification extraordinaire, observee notam-
ment dans I’etain et I’indium, d’un harmonique specifique
lorsque

le plasma possede une raie d’absorption proche de cet
harmonique[31].

Une troisieme facon de generer des harmoniques d’ordres
eleves est d’utiliser une cible solide au lieu d’un gaz ou un
plasma d’ablation. Dans ce cas, le mecanisme de GHOé¢ est
completement different et en principe il fonctionne d’autant
mieux que I’intensite laser est elevee. La GHOé dans ce cas est
causee par l’oscillation nonlineaire de la surface de la cible
solide sous I’effet du laser incident. Lorsque les electrons sont
tires hors de la cible solide par le champ electrique, ils
compriment le faisceau incident sur un temps trés bref et
produisent des trains d’impulsions attosecondes (10 ~18s) qui
sont associes a un spectre d’harmoniques d’ordres eleves (par
transformation de Fourier)[32]. Cette methode a permis la
GHO¢ jusqu’a plusieurs keV[33]. Il a ete demontre que des
cibles nanostructurées peuvent augmenter le rendement de
conversion en harmoniques, ce qui ouvre encore plus de
possibilites[34].

Comme mentionne, les phenomenes trés rapides démission
d’electrons par effet tunnel ou d’oscillation de la surface solide
qui se produisent lorsque I’amplitude de I’impulsion laser est
proche de son maximum, conduisent a la generation de trains
d’impulsions ayant des durees dans le domaine des attose-
condes, soit beaucoup moins qu’une periode du champ laser
(2.7 femtosecondes a une longueur d’onde de 0.8 pm). La
maitrise de ces impulsions ouvre la voie a I’etude de
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phenomenes extrémement rapides se deroulant a I’echelle de
I’attoseconde, soit principalement les deplacements des elec-
trons dans les atomes et les molecules, et les effets collectifs
dans les plasmas. (La periode de I’orbite de I’electron dans
I’etat fondamental de [’atome d’hydrogene est d’environ
150 attosecondes.) L ’attoscience est encore un domaine en
emergence meme si plusieurs travaux experimentaux ont deja
employe les impulsions attosecondes pour observer et meme
contrbler des phenomenes se deroulant sur cette echelle de

temps[35].

CONCLUSION : LE FUTUR

Comme nous |’avons demontre dans cet article, les impulsions
laser ultra-bréves et intenses et les plasmas qu’elles generent
sont appliques dans une multitude de domaines allant de la
dissection de tissus biologique a la generation de rayonnement
X, en passant par I’acceleration de particules a des vitesses
ultra-relativistes. Le developpement continuel des sources laser
permettra d’acceder a des durees plus courtes (attoseconde -
10~18's - ou meme zeptoseconde - 10~21 s), a un spectre de
longueurs d’onde plus etendu, et a des intensités plus elevees.
Actuellement, le projet europeen ELI (« Extreme Light Infra-
structure »), en collaboration avec divers laboratoires dans le
monde (dont I’INRS-EMT), est certainement le projet le plus
ambitieux en ce qui concerne I’accession aux trés hautes
intensités. En concentrant I’energie de plusieurs faisceaux laser
dans un volume de I’ordre du pm3 et sur une duree de I’ordre
de la femtoseconde, ELI vise une puissance de I’ordre de 1017
W, ce qui représente deux ou trois ordres de grandeur de plus
par rapport a ce qui est accessible actuellement. Cette
puissance fantastique pourrait permettre d’etudier la structure
du vide (par la creation spontanee de paires electron-positron)
et de reproduire en laboratoire les conditions qui ont régne
durant les premieres millisecondes du debut de I’univers. ELI
servira aussi a la conception d’accetérateurs compacts pour des
applications en physique des particules, avec des retombees
anticipees en sciences medicales et des matériaux. L avenir des
lasers intenses, des plasmas qu’ils generent et de leurs
applications, s’annonce donc extrémement passionnant et le
laboratoire ALLS de I’INRS-EMT participe activement a
faconner cet avenir.
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