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· I ·

INTRODUCTION

LA SPECTROSCOPIE optique se décline en une multitude de techniques d’analyse de

la matière dans l’état gazeux, liquide, ou solide trouvant de nombreuses applica-

tions dans beaucoup de domaines de la physique comme l’astronomie, la chimie, la

physique nucléaire, la biologie, dans l’industrie, et même dans l’archéologie ou bien

l’étude d’œuvres d’art.

La plupart des méthodes de spectroscopie actuelles permettent de sonder l’échantillon

de manière non destructive, locale et rapide. De nombreuses techniques de spectro-

scopie ont été mises au point, chacune d’entre elles apportant des caractéristiques par-

ticulières en terme de couverture spectrale, de sensibilité, de temps d’acquisition, etc.

L’apparition des lasers dans les années 1960 a permis le développement de nouvelles

méthodes très sensibles, et leur évolution a pu améliorer en continu la limite de résolu-

tion des spectres et la sensibilité de détection, ainsi que l’accordabilité des sources.

Il est important de mentionner deux avancées majeures ici, qui sont la base du

travail effectué dans cette thèse. La première est l’apparition de la spectroscopie par

transformation de Fourier à la fin des années 1950 [1], qui, en perfectionnant l’inter-

féromètre de Michelson, a permis une amélioration considérable du temps de me-

sure, et s’est rapidement imposée comme l’une des techniques les plus importantes

pour la spectroscopie optique. La deuxième est l’invention des lasers peignes de fré-

quences, sources aux impulsions ultra-courtes dont le spectre est composé de cen-

taines de milliers de fréquences discrètes reparties uniformément sur tout le domaine

spectral, et qui permettent alors de mesurer n’importe quelle fréquence optique avec

une très grande exactitude. Développé dans la fin des années 1990, le peigne de fré-

quences a tout de suite révolutionné le domaine de la métrologie des fréquences, condui-

sant son inventeur, Theodor W. Hänsch, à se voir décerner le prix Nobel de Physique en

2005 [2], qu’il partage avec John L. Hall [3], pour leurs contributions au développement

de la spectroscopie laser de précision, y compris la technique du peigne de fréquences

optique.
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Nous verrons dans cette thèse que la combinaison de ces deux avancées a permis

l’apparition d’une nouvelle technique de spectroscopie optique au fort potentiel, la

spectroscopie par transformation de Fourier à deux peignes, proposée au début des an-

nées 2000 [4, 5]. Basée sur l’utilisation de deux peignes de fréquences dont la fréquence

de répétition diffère légèrement, cette nouvelle méthode permet un grand perfection-

nement de la spectroscopie par transformation de Fourier, réduisant par exemple le

temps nécessaire pour la mesure d’un interférogramme jusqu’à un facteur un million.

Il sera aussi discuté dans ce manuscrit les difficultés inhérentes à cette nouvelle tech-

nique qui limitent jusqu’à présent son développement et son utilisation comme instru-

ment en dehors des laboratoires de métrologie, ainsi que la solution mise en œuvre ici

pour y pallier.

Les travaux décrits dans ce mémoire concernent l’étude, le développement et l’amé-

lioration de cette méthode. Ils s’inscrivent dans le prolongement des travaux de thèse

réalisés par Julien Mandon [6] et Patrick Jacquet [7], dans l’équipe « Instrumentation In-

novante et Spectroscopies à leurs Limites » de l’ISMO, et de Birgitta Bernhardt [8], dans

le groupe « Laser Spectroscopy » du Professeur Theodor W. Hänsch, au MPQ à Garching

(Allemagne). La thèse présentée ici est le fruit du travail réalisé à l’ISMO et au MPQ, où

la majeure partie des résultats expérimentaux ont été obtenus.

Ce manuscrit a pour but de présenter la méthode de spectroscopie par transformation

de Fourier à deux peignes, son principe, sa mise en œuvre ainsi que la technique de cor-

rection adaptative développée au cours de ma thèse. Effectivement, bien que présen-

tant tous les avantages nécessaire pour en faire une technique pouvant potentiellement

surpasser la spectroscopie de Fourier classique, basée sur un interféromètre de Michel-

son, l’instabilité fréquentielle des lasers femtosecondes utilisés empêche une utilisa-

tion aisée et optimale de la méthode. En utilisant un ou deux signaux de référence, il

est alors possible de corriger l’effet de ces instabilités, permettant ainsi à l’utilisateur de

tirer complètement parti de tous les avantages de cette méthode très simplement. La

possibilité d’avoir alors un instrument ultra-rapide, sensible, possédant une très grande

limite de résolution sur une grande plage spectrale, tout en étant fiable et compact,

pourrait ouvrir la voie à un outil de diagnostic optique pouvant améliorer significati-

vement les domaines scientifiques, médicaux, industriels ou environnementaux où est

actuellement utilisée la spectroscopie par transformation de Fourier basée sur l’inter-

féromètre de Michelson.

Le plan de cette thèse est le suivant :

Chapitre II : Spectroscopie par transformation de Fourier

Le chapitre II présente une courte description de la spectroscopie par transforma-

tion de Fourier, basée sur l’interféromètre de Michelson. Ses caractéristiques, ainsi que

ses avantages et inconvénients sont décrits, appuyant ainsi les raisons qui empêchent

cet instrument de répondre aux nouveaux enjeux et expliquant les motivations du dé-
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veloppement de la méthode de spectroscopie à deux peignes. Les principes de fonc-

tionnement de l’interféromètre de Michelson, ainsi que de la spectroscopie par trans-

formation de Fourier sont présentés dans ce chapitre, puis une revue non exhaustive

des utilisations de la spectroscopie par transformation de Fourier est donnée, illustrant

l’importance de cet instrument dans le monde de la physique, de l’industrie, etc., et

montrant l’avantage qu’il y aurait à utiliser un instrument basé sur la spectroscopie à

deux peignes de fréquences.

Chapitre III : Peigne de fréquences

Le chapitre III explique ce qu’est un peigne de fréquences. Après un historique sur le

développement et l’apparition des sources lasers peigne de fréquences, le principe de

fonctionnement d’un laser femtoseconde est décrit. Différentes possibilités pour ob-

tenir un peigne de fréquences sont brièvement présentées après avoir décrit le peigne

de fréquences du point de vue temporel et fréquentiel. Dans ce chapitre sont données

aussi quelques applications des peignes de fréquences, par exemple en métrologie ou

en astronomie, et l’intérêt de ces sources pour la spectroscopie d’absorption est discuté.

Chapitre IV : Spectroscopie à deux peignes de fréquences

Le chapitre IV décrit la méthode de spectroscopie par transformation de Fourier

à deux peignes de fréquences. Les avantages de cette technique sont détaillés dans le

contexte des autres instruments actuels disponibles. Dans ce chapitre est fait un état

de l’art des différents travaux de recherche menés à travers le monde utilisant la mé-

thode de spectroscopie à deux peignes de fréquences depuis 2001. Ensuite, le principe

de la méthode est exposé et son fonctionnement est expliqué, d’abord d’un point de vue

temporel, puis d’un point de vue fréquentiel. Enfin, sa mise en œuvre expérimentale est

présentée, ainsi que le problème de stabilité en fréquence des sources femtosecondes

employées qui se pose, et l’incapacité à utiliser des systèmes d’asservissements tradi-

tionnels pour y remédier.

Chapitre V : Spectroscopie adaptative à deux peignes de fréquences

Le chapitre V est consacré à la description de la méthode de correction adapta-

tive développée au cours de ma thèse. Tout d’abord, une première méthode de correc-

tion adaptative mettant en jeu un signal d’horloge externe est présentée. Nous verrons

comment ce signal est généré et les résultats obtenus en l’employant. Les limitations

de cette première solution seront alors discutées. Ensuite, nous présenterons une ex-

périence permettant d’étendre cette nouvelle méthode à d’autre domaines spectraux.

Dans un second temps, une deuxième méthode de correction adaptative est présen-

tée, permettant cette fois une meilleure correction des spectres obtenus en venant pal-

lier les limitations de la première solution. Nous verrons comment fonctionne cette

deuxième méthode de correction et comment les signaux qu’elle requiert sont géné-

rés. Enfin, nous présenterons les résultats alors obtenus , d’abord à limite de résolution

Doppler, puis en augmentant le temps de mesure pour montrer que la cohérence entre

les deux sources femtosecondes est maintenue. Une discussion sur cette méthode, ses
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avantages, les résultats obtenus, tient lieu de conclusion pour ce chapitre.

Chapitre VI : Spectroscopie avec un peigne de fréquences dans le moyen infra-

rouge

Le chapitre VI présente une source peigne de fréquences éméttant dans l’infrarouge

moyen, région spectrale de grande importance pour la spectroscopie optique car le

spectre d’absorption de beaucoup de molécules y est présent. Après avoir énuméré plu-

sieurs techniques pour générer un peigne de fréquences dans ce domaine spectral, ce

chapitre se consacre plus particulièrement à la méthode de génération de différence de

fréquences qui a été étudiée au cours de ma thèse. Le montage expérimental ainsi que

les résultats obtenus sont présentés.

Chapitre VII : Conclusion

Le chapitre VII donne, après un résumé des résultats de cette thèse, une conclu-

sion globale sur la méthode de correction adaptative et discute des avantages qu’elle

apporte à la technique de spectroscopie par transformation de Fourier à deux peignes.

Quelques perspectives de développement de la méthode sont abordées.
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SPECTROSCOPIE PAR

TRANSFORMATION DE FOURIER

CE CHAPITRE est consacré dans une première partie, après un bref historique de la

méthode, à une présentation du principe de fonctionnement de la spectroscopie

par transformation de Fourier, ainsi que ses avantages et limitations. Ensuite, plusieurs

exemples d’applications de cette technique d’interférométrie sont donnés.

II.1 Historique

Il existe de nombreuses techniques de spectroscopie optique, mais la plus fameuse

d’entre elles est certainement la spectroscopie par transformation de Fourier, qui peut

être utilisée pour la spectroscopie d’absorption ou d’émission. Cette méthode se base

sur l’interféromètre à deux ondes conçu a l’origine par Albert A. Michelson en 1881 [9].

Elle permet une analyse simultanée s’étendant sur de larges domaines spectraux avec

des temps de mesure allant de quelques secondes à plusieurs heures, pour une limite

de résolution pouvant varier de plusieurs dizaines de GHz à quelques dizaines de MHz.

Le spectromètre par transformation de Fourier s’inspire des recherches menées in-

dépendamment par Peter Fellgett et Pierre Jacquinot [1] au début des années 1950. À

la fin des années 1950, les recherches menées par Janine Connes [10, 11] jouent un rôle

considérable dans le développement et la mise en œuvre de cette technique, incitées

par la volonté d’avoir un instrument de spectroscopie permettant facilement d’accéder

au domaine de l’infrarouge, car les performances des monochromateurs n’étaient pas

suffisantes [12].

Grâce à ses caractéristiques, la spectroscopie par transformation de Fourier a ré-

volutionné le monde de l’instrumentation scientifique. Ses principaux avantages, dits

avantage multiplex ou de Fellgett et avantage de Jacquinot, font d’elle une méthode
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énormément plus rapide que les techniques disponibles jusqu’alors et permettant l’ana-

lyse simultanée d’un large domaine spectral. Ces avantages ont conduit à une amélio-

ration de quatre ordres de grandeur du temps d’acquisition nécessaire à la mesure de

spectres d’absorption et d’émission par rapport aux techniques de spectroscopie qui

étaient utilisées précédemment.

Le spectre de la source est obtenu grâce à l’algorithme de transformation de Fourier

rapide. Cette méthode, découverte par J.W. Cooley et J.W. Tukey en 1965 [13], a joué un

grand rôle, avec l’aide de la croissance exponentielle des capacités de calcul des ordi-

nateurs, dans l’essor des instruments de spectroscopie par transformation de Fourier

commerciaux. Ainsi, dès la fin des années 1970, les premiers instruments commerciaux,

robustes et simples d’utilisation, font leur apparition sur le marché, et restent, encore

aujourd’hui, les principaux outils employés pour la spectroscopie optique.

II.2 Principe de fonctionnement

II.2.1 Grandeurs utilisées en spectroscopie

Avant de continuer plus avant, il est utile de rappeler ici quelques grandeurs qui sont

utilisées en spectroscopie par transformation de Fourier.

La spectroscopie optique d’absorption peut être définie comme l’étude de l’inter-

action entre la lumière et le milieu dans lequel elle est transmise. Cette interaction est

régie par la loi de Beer-Lambert qui énonce que l’intensité lumineuse transmise à tra-

vers un milieu absorbant décroît de manière exponentielle avec la longueur du milieu

traversé :

It(ν) = Ii(ν)e−α(ν)L

Où It(ν) est l’intensité transmise à la fréquence optique ν, Ii, l’intensité incidente,

L, la longueur du milieu traversé et α(ν) le coefficient d’atténuation du milieu à la fré-

quence ν.

• Limite de résolution instrumentale

La limite de résolution instrumentale, ou largeur de raie instrumentale (exprimée

en Hz ou en cm−1), désigne la largeur en fréquence de la fonction d’appareil utili-

sée pour sonder les transitions. Dans le cas où les éléments spectraux sont unifor-

mément répartis sur l’axe des fréquences, comme en spectroscopie de Fourier, la

limite de résolution instrumentale peut être reliée au domaine spectral d’analyse

∆ν par la relation δνinst = ∆ν/M (où M est le nombre d’éléments spectraux, c’est

à dire d’éléments individuels composant le spectre, et pour lesquels un coefficient

d’absorption et une fréquence sont mesurés).
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• Limite de résolution spectrale

La limite de résolution spectrale δν est la distance minimale séparant deux élé-

ments spectraux distincts d’un spectre. Elle résulte de la convolution de la fonc-

tion d’appareil de l’instrument avec les raies spectrales de l’échantillon observé.

La limite de résolution spectrale est donc identique à la limite de résolution ins-

trumentale tant que la largeur de la fonction d’appareil est plus grande que la lar-

geur des raies spectrales observées. Elle est de façon ultime limitée par la largeur

des transitions observées, et se distingue ainsi de la limite de résolution instru-

mentale.

• Intervalle spectral libre

L’intervalle spectral libre ISL représente l’intervalle de fréquence correspondant

au plus grand domaine spectral observable sans risque de voir les spectres se su-

perposer. Pour les spectromètres par transformation de Fourier basés sur l’inter-

féromètre de Michelson, l’intervalle spectral libre est lié à l’application du théo-

rème de Nyquist-Shannon. Ce théorème implique que la plus grande plage de

fréquence mesurable sans risque de repliement de spectre est la moitié de la fré-

quence d’échantillonnage. Si nous considérons alors qu’un point de l’interféro-

gramme est enregistré à chaque pas élémentaire de différence de marche ∆x,

l’intervalle spectral libre s’exprime de la façon suivante (où c est la vitesse de la

lumière) :

ISL =
c

2∆x

• Sensibilité

La sensibilité est le plus petit coefficient d’absorption αmin qu’il est possible de

détecter dans un spectre. Elle s’exprime en cm−1, et est donnée par la relation :

αmin(ν) ' 1

L×RSB
OùL est la longueur d’absorption etRSB désigne le rapport signal sur bruit. Dans

la suite, le rapport signal sur bruit sera mesuré comme étant le rapport entre l’am-

plitude maximale des raies d’absorption du spectre enregistré et l’écart-type du

bruit.

Cette définition de la sensibilité ne permet cependant pas une comparaison effi-

cace des différentes méthodes de spectroscopie, car elle ne tient pas compte du

temps de mesure, ni de la largeur du domaine spectral et de la limite de réso-

lution. C’est pourquoi il est d’usage d’introduire une nouvelle grandeur, le NEA

(Noise Equivalent Absorption). Elle s’exrime comme étant le plus petit coefficient

d’absorption mesurable que multiplie la racine carré du rapport entre le temps de

mesure T et le nombre d’éléments spectraux M :

NEA = αmin

√
T

M

Elle s’exprime en général en cm−1Hz−1/2, et plus sa valeur est faible, meilleure est

la méthode.
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II.2.2 Spectroscopie par transformation de Fourier avec des sources incohé-
rentes

La spectroscopie par transformation de Fourier est une technique utilisant un in-

terféromètre à division d’amplitude, l’instrument le plus utilisé étant l’interféromètre

de Michelson (figure II.1). Elle permet une démultiplication des fréquences optiques

vers un domaine fréquentiel dans lequel elles sont mesurables à l’aide d’un photo-

détecteur 1. Son fonctionnement très simple en fait un outil facile d’utilisation. Le fais-

ceau provenant de la source lumineuse d’entrée est divisé en deux parties d’égales in-

tensités à l’aide d’une lame séparatrice. L’un des deux faisceaux résultant est alors ré-

fléchi par un miroir fixe, tandis que l’autre est lui réfléchi par un miroir se déplaçant à

une vitesse donnée vM . Le bras mobile de l’interféromètre introduit alors un déphasage

résultant de la différence de marche. Après réflexion sur les miroirs, les deux faisceaux

sont recombinés et interfèrent sur le détecteur placé en sortie de l’appareil.

FIGURE II.1 – Schéma de principe de l’interféromètre par transformation de Fourier basé sur l’in-

terféromètre de Michelson. Le faisceau incident, provenant d’une source lumineuse S, est divisé

en deux parties par la séparatrice B. L’un des faisceaux résultant se réfléchit sur un miroir fixe

MF , tandis que l’autre est réfléchit par un miroir mobileMM auquel est appliqué une translation

x. Les deux faisceaux sont ensuite recombinés sur la séparatrice et le signal d’interférence qui en

découle est focalisé par la lentille L puis enregistré par le détecteur D en fonction du temps. La

transformation de Fourier de ce signal permet alors de retrouver le spectre de la source.

1. En pratique, ce domaine est celui des fréquences acoustiques
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Interférogramme et Spectre

L’interféromètre de Fourier possède un point naturel de référence lorsque les deux

miroirs se situent à une distance égale de la lame séparatrice. Ce point est appelé diffé-

rence de marche nulle (dm0).

L’interférogramme est le nom donné au signal acquis par le spectromètre de Fourier.

Lorsqu’une source monochromatique est placée en entrée de l’interféromètre, alors

l’interférogramme est simplement une sinusoïde. Cependant, si la source est une source

polychromatique, alors la forme de l’interférogramme est plus complexe (figure II.2).

FIGURE II.2 – Interférogramme typique obtenu avec une source à large bande.

Le maximum central de la figure II.2, est la signature témoin que nous sommes bien

en présence d’une source à large bande. Cela s’explique par le fait que toutes les si-

nusoïdes, correspondant à chaque élément spectral et constituant la source, sont en

phase au point de différence de marche nulle, toutes leurs contributions sont alors au

maximum, et un signal intense est enregistré par le détecteur. Au fur et à mesure que la

différence de chemin optique augmente, les différentes sinusoïdes composant la source

polychromatique ne sont plus en phase. Leurs maximums se retrouvent à diverses posi-

tions, et ne coïncident plus entre eux. Il en résulte alors un signal oscillatoire complexe

caractérisé par une amplitude décroissante au fur et à mesure qu’on s’éloigne du pic de

différence de marche nulle.

Considérons dans un premier temps pour expliquer son fonctionnement une onde

plane monochromatique de fréquence ν, exprimée par son champ électrique :

E(t) = Aν cos(2πνt)

Avec Aν son amplitude spectrale.

Après le bras fixe de l’interféromètre, le champ électrique peut s’écrire :

9
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Ef (t) =
1

2
Aν cos(2πν(t− d

c
))

Où d est la longueur parcourue par l’onde, et c la célérité de la lumière. L’autre bras,

mobile, introduit un déphasage supplémentaire, et le champ électrique devient :

Em(t) =
1

2
Aν cos(2πν(t− d+ ∆

c
))

Où ∆ est la différence de marche entre les deux bras. Cette différence de marche est

égale au double du déplacement du miroir, soit ∆ = 2x. Elle peut donc s’exprimer en

fonction de la vitesse de déplacement vM du miroir mobile :

∆ = 2vM t

Les deux faisceaux sont recombinés sur la lame séparatrice et l’intensité résultant du

battement des deux champs, ou interférogramme, est mesurée sur le photo-détecteur :

I(t) ∝ [Ef (t) + Em(t)]2

soit

I(t) ∝ A2
ν(1 + cos(2πν

2vM
c
t))

L’étude de cet interférogramme, grâce à la transformation de Fourier, permet de re-

trouver les caractéristiques spectrales de la source. L’effet Doppler introduit un déca-

lage de la fréquence de l’onde monochromatique réfléchie par le miroir mobile. On

mesure en effet à la sortie de l’interféromètre une nouvelle onde de fréquence νf , ré-

sultant du battement entre l’onde de fréquence ν, réfléchie par le miroir fixe, et l’onde

dont la fréquence est légèrement décalée par l’effet Doppler, réfléchie par le miroir mo-

bile. Le passage de ν à νf , appelé démultiplication de fréquence, se fait grâce au facteur

de conversion 2vM
c

2.

Dans le cas d’une source monochromatique, dont le signal est une sinusoïde, le

spectre correspond à une ligne spectrale à la fréquence νf . À cause de la fonction d’ins-

trument du spectromètre de Fourier, son spectre devient une fonction sinus cardinal.

Sa résolution théorique est alors la largeur totale à mi-hauteur de la fonction sinus car-

dinal, donnée par la formule :

δν ' 1, 207

2∆max

où ∆max est la différence de marche maximale donnée par la course du miroir mobile.

La différence de marche est alors comprise entre 0 et ∆max.

Considérons maintenant une source polychromatique possédant une densité spec-

trale d’énergie B(ν). L’intensité sur le détecteur peut alors s’écrire :

2. Typiquement de l’ordre de 10−9
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I(t) ∝
∫ ∞

0
B(ν)(1 + cos(2πν

2vM
c
t)dν

Ce signal, qui est l’interférogramme, contient une partie constante et une partie qui

varie en fonction de la différence de marche ∆. Cette partie modulée de l’interféro-

gramme nous permet d’obtenir le spectre de la source, en utilisant la transformation

de Fourier (d’où le nom de spectroscopie par transformation de Fourier, donné à cette

méthode) :

B(ν) ∝
∫ ∞
−∞

I ′(t) cos(2πν
2vM
c
t)dt

où

I ′(t) =

∫ ∞
0

B(ν) cos(2πν
2vM
c
t)dν

Cependant, l’équation précédente ne prend pas en compte le fait que la course du

miroir mobile est limitée, et donc le retard optique aussi. Cette limitation se traduit par

la multiplication de l’interférogramme avec une fonction porte, qui est la fenêtre tem-

porelle la plus simple, ce qui revient à faire le produit de convolution du spectre par une

fonction sinus cardinal (qui est la transformée de Fourier de la fonction porte).

Le spectre s’écrit alors :

S(ν) = B(ν) ∗ F (ν)

avec

F (ν) = 2∆maxsinc(2πν∆max)

soit

S(ν) ∝ 2∆max

∫ ∞
−∞

B(ν ′)sinc(2π(ν − ν ′)∆max)dν ′

Apodisation

Nous avons vu précédemment que la transformée de Fourier du signal analysé,

donc le spectre étudié, est convoluée avec la transformée de Fourier de la fenêtre uti-

lisée. Dans l’idéal, l’allure de la fenêtre spectrale devra se rapprocher le plus possible

d’une fonction de Dirac, pour ne pas modifier le spectre. Cependant, les allures spec-

trales de ces fenêtres présentent une succession de lobes, qui peuvent perturber la me-

sure de raies de faible intensité dans le spectre. Il est donc souhaitable que le lobe prin-

cipal soit le plus étroit possible, et que les lobes secondaires soient les plus faibles pos-

sible. Il existe différents types de fenêtres pouvant être utilisées, qu’on peut noter A(x),

égales à 1 en x = 0 et qui tendent vers 0 pour de grandes valeurs de |x|. Toutefois, il faut

signaler que plus les lobes secondaires de l’allure spectrale d’une fenêtre seront faibles,

et plus le lobe principal sera large. Cette méthode est nommée apodisation 3, et A(x)

3. Littéralement : enlever les pieds
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est la fonction d’apodisation.

Une fonction d’apodisation populaire et la plus simple est la fonction triangle. C’est

celle qui sera utilisée dans les résultats expérimentaux de la suite de ce manuscrit. Elle

s’exprime de la manière suivante (avec L correspondant au temps de mesure maximal,

où le temps de mesure est compris entre−L et L) :

ΛL(x) =

{
1− |x|L pour |x| ≤ L
0 pour |x| > L

FIGURE II.3 – Fonction triangle et sa transformation de Fourier. La largeur à mi-hauteur de la

fonction sinus cardinal carré est donnée par la relation 1,77
2L . La largeur de raie instrumentale

mesurée est donc élargie.

Nous pouvons montrer que la transformée de Fourier de cette fonction, qui nous

donne la nouvelle forme de raie instrumentale (voir figure II.3), est :

FA(ν) = FΛL
(ν) = Lsinc2(πνL)

L’atténuation des lobes secondaires entrainant un élargissement du lobe principal,

il en découle, lorsque le spectre à étudier est convolué avec la transformée de Fourier

de la fenêtre, une dégradation de la limite de résolution, la largeur à mi-hauteur étant

plus importante.

Interpolation

Il est possible que parfois la limite de résolution du spectre mesuré ne soit pas suf-

fisante pour observer des raies d’absorption d’aspect « lisse ». Du fait du nombre de

points insuffisant, la forme du profil peut paraître « tronquée ». Il peut alors être utile

de faire appel à des processus d’interpolation pour trouver les estimations de la va-

leur d’une fonction aux points manquants entre les points connus. Considérons par

exemple les points mesurées Hk d’un spectre H(f), il est alors possible d’utiliser l’in-

terpolation pour trouver l’estimation des valeurs du spectreH(f) entre les échantillons

12
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connus de Hk.

Une méthode d’interpolation simple et rapide est d’utiliser directement la trans-

formation de Fourier d’un plus grand nombre d’échantillons. Dans un premier temps,

nous effectuons la transformation de Fourier du spectre à partir des échantillons me-

surés Hk :

F{Hk} = hj j = 0, 1, 2, ..., N − 1.

Dans un second temps, la séquence de points calculés, hj , constituée de N échan-

tillons dans le domaine temporel, et étendue par l’ajout de M nouveaux échantillons

auxN échantillons constituant l’ancienne séquence. Tous lesM nouveaux échantillons

se voient affecter la valeur nulle. C’est ce qui est appelé l’ajout de zéros (zero-padding

en anglais). Ces échantillons de valeur zéro peuvent aussi être rajoutés directement à

l’interférogramme enregistré par le spectromètre de Fourier. On obtient donc un nou-

veau signal h′j contenant N +M points, de telle manière que h′j = hj , si 0 ≤ j ≤ N − 1,

et h′j = 0, si N − 1 < j ≤ N + M − 1. Enfin, la transformation de Fourier inverse de ce

nouveau signal étendu est calculée :

F−1{h′j} = H ′k k = 0, 1, 2, ...,M +N − 1.

De cette manière, un nouveau spectre est obtenu, identique au premier, mais consti-

tué de M + N échantillons. Le nombre de points d’analyse est alors augmenté, mais le

nombre de points de signal utile reste le même (la limite de résolution reste donc in-

changée), l’interpolation n’introduit pas de distorsions de l’information originale. Le

degré d’interpolation est d’autant plus grand que l’on ajoute de zéros à l’interféro-

gramme. Par exemple, si nous voulons atteindre un degré K (qui est un entier ≥ 1)

d’interpolation, nous ajoutons alors (K−1)·N échantillons de valeur zéro auxN échan-

tillons de l’interférogramme (calculé ou mesuré) hj , et nous pouvons alors utiliser les

K ·N échantillons de h′j pour le calcul de transformation de Fourier.

II.2.3 Avantages de cette technique

La spectroscopie par transformation de Fourier s’est immédiatement imposée comme

étant la meilleure technique par rapport à ses concurrentes de l’époque, du fait des

nombreux avantages qu’elle possède. Le premier d’entre eux est certainement la pos-

sibilité d’enregistrer simultanément un large domaine spectral d’analyse à l’aide d’un

unique détecteur, limité seulement par l’étendue spectrale de la source utilisée. Il est

connu sous le nom d’avantage multiplex ou bien de Fellgett [14, 15]. Cet avantage mul-

tiplex peut être défini de la manière suivante :

Pour un spectre mesuré dans les mêmes conditions (temps de mesure identique,

même résolution, etc.), le rapport signal sur bruit d’un spectre mesuré avec la spectro-

scopie par transformation de Fourier, sous réserve que le bruit de détecteur domine,
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est meilleur que celui mesuré avec un spectromètre à réseau d’un facteur donné par la

racine carré du nombre d’éléments spectraux,
√
M . En effet, en général, le gain du si-

gnal augmente proportionnellement à T , le temps de mesure, tandis que le bruit évolue

proportionnellement à
√
T . Dans le cas d’un monochromateur, chaque élément spec-

tral est enregistré pendant un temps T/M , et le rapport signal sur bruit est alors propor-

tionnel à
√
T/M . Alors que dans le cas d’un spectromètre de Fourier, tous les éléments

spectraux sont enregistrés pendant la durée de l’expérience, et donc le rapport signal

à bruit est proportionnel à
√
T . Ceci revient à dire que pour mesurer un spectre avec

le même rapport signal sur bruit, un spectromètre dispersif utilisant un seul détecteur,

nécessitera M fois plus de temps qu’un spectromètre par transformation de Fourier.

Concrètement, cela procure une amélioration significative du temps de mesure. Dans

un spectromètre dispersif, les différentes fréquences sont observées séquentiellement,

au fur et à mesure que le réseau est balayé. Dans un spectromètre par transformation

de Fourier, toutes les fréquences de lumière sont observées en même temps. Cela signi-

fie qu’un spectre de 800 - 8 000 cm−1, et de limite de résolution de 2 cm−1, mesuré en

30 minutes sur un spectromètre dispersif avec un monodétecteur, serait collecté en 0,5

seconde au même rapport signal sur bruit sur un spectromètre par transformation de

Fourier.

Le deuxième avantage de la méthode, connu sous le nom d’avantage de Jacquinot,

est celui de l’étendue géométrique. À limite de résolution identique, le spectromètre par

transformation de Fourier possède une pupille d’entrée de surface plus grande que les

spectromètres dispersifs utilisant une fente. La quantité de lumière transmise à travers

l’instrument est donc plus importante avec un spectromètre de Fourier, ce qui permet

la réduction du temps de mesure de un ou deux ordres de grandeurs.

Un autre avantage est la limite de résolution atteignable avec les spectromètres par

transformation de Fourier. Elle dépend de la différence de marche qu’il est possible

d’introduire entre les deux bras de l’interféromètre, et peut être jusqu’à 1 000 fois meilleure

qu’avec les spectromètres dispersifs. De très bonnes limites de résolution (9×10−4 cm−1)

sont d’ailleurs démontrées dès 1977 [16], en utilisant un interféromètre dont la diffé-

rence de marche maximale est de 6 m.

Enfin, le dernier avantage de cette méthode que nous pouvons citer est sa préci-

sion. Le spectromètre donne un étalonnage uniforme de l’échelle de nombre d’ondes

car les éléments spectraux sont enregistrés simultanément. De plus, les effets systé-

matiques de l’instrument sont connus et peuvent être pris en compte. La position du

miroir mobile de l’interféromètre de Michelson est mesurée à l’aide d’un faisceau mo-

nochromatique provenant d’un laser He-Ne, dont la fréquence d’émission est connue

avec précision, et dont le chemin optique est parallèle à celui de la source étudiée dans

l’interféromètre. Un deuxième interférogramme est donc produit au niveau d’un autre

détecteur, dédié à ce faisceau monochromatique, qui est une sinusoïde. Les passages

d’une valeur négative à une valeur positive (ou l’inverse) sur cet interférogramme en-
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clenchent le convertisseur analogique-numérique, qui échantillonne immédiatement

l’interférogramme principal correspondant à la source incidente.

Grâce à ce laser, l’interférogramme peut être enregistré à intervalles constants de

déplacement, et non plus de temps, et il est ainsi possible de compenser les variations

de vitesse du miroir mobile.

II.2.4 Limitations

Les deux limitations principales de la spectroscopie par transformation de Fourier

sont l’utilisation de l’interféromètre de Michelson et de sources lumineuses incohé-

rentes.

L’interféromètre, du fait de la course du miroir limitée, possède une différence de

marche finie, ce qui limite la résolution susceptible d’être atteinte par l’instrument.

Dans ces conditions, mesurer un spectre à haute résolution avec ce type d’instrument

requière un coût et un encombrement conséquent.

L’utilisation de sources incohérentes limite la sensibilité de la technique, et impose des

temps d’acquisitions de plusieurs minutes, voire même plusieurs heures, pour enregis-

trer des spectres à haute résolution et avec un bon rapport signal sur bruit. La sensibilité

étant un aspect très important pour de nombreux domaines d’applications, cette limi-

tation en fait un système mal adapté pour l’observation de phénomènes rapides ou de

faible intensité.

Il est cependant possible d’améliorer la sensibilité de détection en allongeant le par-

cours optique de la source lumineuse dans l’échantillon sondé. Un bon exemple étant

les cuves multipassages, comme celle de White [17]. La longueur d’interaction peut de-

venir alors de quelques centaines de mètres [18], et permet d’atteindre des sensibilités

de l’ordre de 10−7 cm−1 [19]. Toutefois, l’amélioration de la longueur d’absorption par

rapport à la longueur de base de la cuve reste faible du fait de l’utilisation d’une source

incohérente, et les grandes dimensions de telles cuves présentent des inconvénients

(difficultés à contrôler la température ou la pression) et rendent le système plus en-

combrant et inadapté à des applications embarquées.

II.3 Applications de la spectroscopie de Fourier

La spectroscopie par transformation de Fourier est fréquemment utilisée pour de

nombreuses applications, tant pratiques que scientifiques. Du laboratoire de recherche

à la chaîne de contrôle industrielle, ses utilisateurs sont abondants, ce qui en fait l’une

des premières techniques de spectroscopie pour un diagnostic optique simple et effi-

cace. La commercialisation d’instruments en tirant parti dès les années 1970 en fait un

outil maîtrisé depuis plus de 40 ans, ayant connu de constantes améliorations depuis.
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Nous allons brièvement décrire dans la suite quelques applications, relevant de di-

vers domaines, pour lesquelles le spectromètre de Fourier est un outil de choix.

II.3.1 Spectroscopie moléculaire

L’une des plus importantes applications scientifiques de la spectroscopie de Fourier

est la spectroscopie moléculaire, où le spectromètre de Fourier est utilisé pour étudier

les structures géométriques des molécules et leurs transitions rotationnelles, vibration-

nelles ou électroniques. Pour ce type d’expériences, l’exactitude, la précision et la haute

résolution sont des critères très importants, c’est pourquoi la spectroscopie par trans-

formation de Fourier une méthode très utilisée.

La spectroscopie moléculaire a pour but, d’un point de vue fondamental, d’étudier

les niveaux d’énergie des molécules. L’analyse des raies d’absorption (intensité, élar-

gissement, position et forme du profil. . . ) dues aux transitions énergétiques présentes

dans les spectres permet d’améliorer la compréhension et les connaissances que nous

avons de leur structure intrinsèque. De plus, elle permet de tester des lois fondamen-

tales de la mécanique quantique, comme la validité du postulat de symétrisation, par

exemple en utilisant une approche consistant à tenter de détecter des transitions mo-

léculaires judicieusement choisies [20].

L’étude spectroscopique des molécules permet aussi de constituer des bases de don-

nées spectroscopiques expérimentales, qui se révèlent indispensables dans des domaines

d’applications comme l’astrophysique et la physique de l’atmosphère pour interpré-

ter les observations réalisées. Ces bases de données doivent être complètes tant sur

le nombre d’espèces recensées que sur la largeur du domaine spectral sur lequel elles

s’étendent, ainsi que du point de vue de la précision et l’exactitude, qui doivent être

égales, si ce n’est supérieures, à celles requises par les applications qui en font usage.

II.3.2 Étude de l’atmosphère

La spectroscopie est un très bon outil pour l’étude de l’atmosphère terrestre ou

d’autres planètes. Bien entendu, ceci nécessite de disposer de données précises sur

les fréquences des raies d’absorption et leurs intensités, ou encore sur l’évolution de

la forme de la raie d’absorption avec les changements de pression et de température.

Comme l’absorption de chaque molécule possède une signature très caractéristique, la

spectroscopie moléculaire est très intéressante pour détecter des molécules présentes

dans la stratosphère terrestre, dans les atmosphères planétaires ou même dans le mi-

lieu interstellaire. Les avantages du spectromètre de Fourier en font un outil particuliè-

rement bien adapté pour ce genre d’étude, ils sont donc utilisés pour cette application.
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La spectroscopie de Fourier est en effet utilisée pour observer l’atmosphère ter-

restre, comme c’est le cas par exemple pour ACE-FTS, qui est l’instrument principal

du satellite d’observation de l’atmosphère terrestre SCISAT-1 [21]. Le principal objectif

de cet instrument est de mesurer et de comprendre les processus chimiques et dyna-

miques responsables de la distribution de l’ozone dans la haute troposphère et dans

la stratosphère. Pour cela, un spectromètre de Fourier basé sur l’interféromètre de Mi-

chelson est utilisé, possédant une limite de résolution spectrale de 0,02 cm−1 et pou-

vant couvrir un large domaine spectral dans l’infrarouge (de 2,2 à 13,3 µm).

Les très bonnes performances de l’instrument, même plusieurs années après son lan-

cement [22], donnent accès à des données observées de qualité, permettant une ana-

lyse et une compréhension plus avancée des phénomènes atmosphériques [23, 24, 25].

Il permet l’étude de l’absorption atmosphérique infrarouge à différentes altitudes, qui

contient l’information sur les constituants atmosphériques, la température et la pres-

sion. Ainsi, il est possible avec ce type d’instrument d’étudier l’abondance de la vapeur

d’eau dans la stratosphère [26], qui joue un rôle important dans le climat et la chimie de

notre atmosphère, ou bien d’observer les évolutions de la distribution de l’ozone dans

l’atmosphère, essentiel pour comprendre les changements de climats [27, 28, 29].

Le spectromètre de Fourier est donc un outil essentiel pour ce genre de mesures, comme

l’atteste le développement et le lancement d’autres instruments de ce types prévus dans

les prochaines années [30].

La spectroscopie de Fourier est également utilisée pour l’observation de spectres

solaires ou d’atmosphères planétaires dès les débuts de son développement [31, 32]. La

collecte d’informations, que se soit sur le spectre de transmission du soleil [33], ou sur

d’autres atmosphères planétaires [34], reste une motivation importante pour l’utilisa-

tion de spectromètres de Fourier dans le domaine de l’astronomie.

II.3.3 Détéction de gaz

La spectroscopie de Fourier peut aussi être appliquée à la détection de traces de

gaz. Sa précision élevée en fait un excellent outil pour plusieurs applications pour les-

quelles la sensibilité qu’il est possible d’atteindre est suffisante, telles que l’observation

de la pollution de l’air [35], par exemple avec la détection à distance de gaz polluants ou

dangereux tels que l’ozone ou le monoxyde de carbone [36] ou la mesure précise de la

concentration des polluants atmosphériques les plus important dans une grande mé-

gapole pour améliorer la compréhension et la modélisation du processus de pollution

de l’air en milieu urbain [37].

Une autre application est la détection d’agents biologiques ou d’explosifs pour la sé-

curité, pour laquelle l’aspect très rapide et suffisamment sensible sur une large bande

spectrale en fait un dispositif très intéressant [38].
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II.3.4 Applications biomédicales

La spectroscopie de Fourier infrarouge est un outil de diagnostic non invasif n’uti-

lisant pas de réactifs pour l’analyse de fluides biologiques. Les résultats qu’elle fournit

sont d’excellents candidats pour l’étude de fluides biologiques tels que le sang, le sé-

rum, la salive, etc.

Cette méthode se prête donc assez bien à la détection de bio-marqueurs pathologiques,

qui est une application du domaine médical très prometteuse, sur des échantillons de

tissus ou de fluides biologiques [39, 40, 41, 42, 43, 44].

Elle pourrait aussi s’adapter à l’analyse de la respiration. L’idée est que certaines

maladies peuvent provoquer chez les personnes qui en sont atteintes, l’exhalation de

molécules particulières, qui sont des composés organiques volatils, dans la respiration

expirée. La possibilité de détecter ces molécules facilement et de manière précise et

sensible font de la spectroscopie de Fourier un très bon outil de diagnostic potentiel

pour ce genre d’applications [45].

Un test basé sur l’utilisation d’un spectromètre de Fourier présente les avantages d’être

rapide, non invasif et sans risque pour le patient ou le praticien. Le nombre important

de composés organiques volatils expirés (plus de 3 000 d’après [46]) ainsi que leur très

faible concentration imposent l’utilisation de techniques à la fois sensibles et permet-

tant d’analyser un très large domaine spectral.

II.3.5 Contrôle de qualité, contrôle industriel

Les procédés industriels requièrent souvent des contrôles qui soient fiables, rapides,

et non invasifs. La technique de spectroscopie de Fourier peut être employée dans ce

cas, que ce soit pour des contrôles sur des produits agro-alimentaires, pharmaceu-

tiques, chimiques ou bien encore la surveillance de fuites de gaz.

Par exemple, l’industrie pharmaceutique utilise la méthode de spectroscopie par trans-

formation de Fourier pour détecter certains composants dans les médicaments ou pour

connaitre la concentration de divers produits. Cette méthode est potentiellement idéale

pour l’analyse et l’identification quantitative et qualitative d’échantillons solides ou li-

quides [47, 48, 49, 50].

La spectroscopie de Fourier est également utilisée aussi pour le contrôle de la qua-

lité ou l’étude de produit agro-alimentaires. Cette méthode possède l’avantage dans ce

cas d’être non-invasive tout en permettant l’analyse rapide d’un large domaine spec-

tral. Elle est par exemple employée pour contrôler la qualité des récoltes dans la vini-

culture et analyser le vin produit [51, 52, 53].

Toujours dans le domaine de l’agro-alimentaire, une autre application de la spectrosco-

pie de Fourier est le contrôle et l’analyse de la nourriture (viande, fruits, etc.) [54, 55, 56,

57].
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II.3.6 Conclusion

L’évolution des enjeux en spectroscopie optique a rendu nécessaire la conception

de nouveaux outils basés sur la spectroscopie par transformation de Fourier utilisant

l’interféromètre de Michelson.

Toutes les applications citées dans ce chapitre bénéficient donc des avantages de la

spectroscopie de Fourier. Cependant, celle-ci utilise dans la grande majorité des cas

un interféromètre de Michelson équipé d’un miroir mobile, ce qui, de fait, limite la ré-

solution maximale qu’il est possible d’atteindre et fait de l’instrument un outil plutôt

encombrant. De plus, l’utilisation de sources de lumière incohérente limite la sensibi-

lité à laquelle ces instruments peuvent prétendre.

Donc, malgré le grand nombre de compagnies commercialisant des spectromètres

de Fourier, les différentes applications mentionnées plus haut à titre d’exemples pour-

raient être grandement améliorées par l’utilisation d’un instrument plus compact et

restant facile d’emploi, qui soit plus rapide et plus sensible sur un large domaine spec-

tral d’analyse simultanée avec une limite de résolution très faible et une grande exacti-

tude.

La solution à ce nouveau défi pourrait provenir de l’utilisation des peignes de fréquences,

sources laser relativement récentes, qui seront le sujet du prochain chapitre.
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· III ·

PEIGNES DE FRÉQUENCES

LE TERME « peigne de fréquences » est employé pour désigner une source laser impul-

sionnelle dont la représentation spectrale constitue une série de fréquences dis-

crètes régulièrement espacées sur le domaine d’émission. Nous décrivons dans ce cha-

pitre le principe de fonctionnement d’un peigne de fréquences, en présentant celui-ci

d’un point de vue temporel et fréquentiel. Nous présentons ensuite, après un bref histo-

rique et une présentation de quelques méthodes permettant d’obtenir de telles sources,

quelques applications pour les peignes de fréquences dans différents domaines, y com-

pris la spectroscopie d’absorption.

III.1 Principe de fonctionnement

III.1.1 Description

Les peignes de fréquences utilisés au cours de ma thèse sont des peignes de fré-

quences femtosecondes, c’est à dire des lasers émettant des impulsions femtosecondes

de manière périodique, et ayant un mode de fonctionnement particulier. Les impul-

sions sont le résultat des interférences constructives entres les modes longitudinaux du

laser, verrouillés en phase. Le verrouillage de mode revient donc à établir une relation

de phase entre les modes longitudinaux du laser à l’intérieur de la cavité. Une cavité

laser normale peut contenir un très grand nombre de modes longitudinaux.

L’idée du verrouillage de modes en phase est de forcer tous les modes de la cavité à avoir

une même phase φ0, ce qui implique, dans le domaine temporel, que toutes les ondes

de fréquences différentes s’additionnent constructivement en un point, conduisant à

une impulsion intense et courte de lumière [58].

Le principe du verrouillage de modes en phase est un mécanisme qui se traduit par un

gain beaucoup plus élevé pour les impulsions courtes que pour le régime continu. Ce

mécanisme peut être introduit dans le système laser soit à l’aide d’un élément actif, soit

mise en œuvre de manière passive avec un absorbant saturable.
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Les impulsions en sortie du laser se succèdent avec une cadence frep =
1

Trep
=

c

2L
,

où c est la vitesse de la lumière, L est la longueur de la cavité laser 1 et Trep est le temps

séparant deux impulsions consécutives.

En effet, la cavité laser ne permet les oscillations qu’autour des fréquences de réso-

nance définies par νq = qc/2L (avec q un entier). Lorsqu’un laser fonctionne dans son

régime normal, il oscille autour de chaque fréquence de résonance pour lesquelles le

gain est supérieur aux pertes de la cavité.

Toutes ces fréquences forment alors les modes longitudinaux du laser, et c’est les rela-

tions de phase qui existent entre les différents modes qui définissent la distribution de

l’intensité dans le temps. Lorsque les modes ont la même phase, des impulsions d’onde

périodiques se forment grâce aux interférences constructives des modes longitudinaux

[59].

Le champ électrique à la sortie d’un tel laser, en fonction du temps, peut être donné

par :

E(t) =
∞∑
n=0

A(t− n

frep
)ei(2πνpt−n(2πνpTrep−∆φPE))

Où νp est la fréquence de l’onde porteuse et A(t− n
frep

) représente l’enveloppe tem-

porelle de l’impulsion. L’enveloppe et la porteuse de l’impulsion ne se propagent pas à

la même vitesse, et il apparaît un terme de phase ∆φPE .

En effet, l’enveloppe se déplace avec une vitesse de groupe vg et la porteuse se déplace

avec une vitesse de phase vφ, qui ne sont pas égales, cela se traduit par un déphasage

pulse à pulse de la porteuse par rapport à l’enveloppe, qui s’écrit :

∆φPE = (
1

vg
− 1

vφ
)2πLνp

Un peigne de fréquences femtoseconde se distingue ainsi des autres sources lasers

femtosecondes par le fait que la cadence de répétition Trep et le déphasage entre por-

teuse et enveloppe ∆φPE sont maintenus constants au cours du temps. La représen-

tation fréquentielle d’une telle source correspond alors à une série de fréquences dis-

crètes uniformément réparties sur son domaine d’émission.

III.1.2 Caractéristiques d’un peigne de fréquences

Point de vue temporel

Un peigne de fréquences est caractérisé par deux degrés de libertés : la fréquence

à laquelle les impulsions sont émises par le laser (frep), et le déphasage entre l’onde

porteuse et l’enveloppe temporelle de l’impulsion correspondante (∆φPE), qui, comme

1. Dans le cas d’une cavité linéaire
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nous l’avons vu, provient de la différence entre la vitesse de groupe vg de l’enveloppe et

la vitesse de phase vφ de la porteuse.

Il en résulte dans le domaine temporel (figure III.1) un train d’impulsions, séparées

par Trep = 1
frep

. D’une impulsion à l’autre, le maximum de la porteuse glisse continu-

ment par rapport à l’enveloppe.

FIGURE III.1 – Représentation temporelle du champ électrique produit par un peigne de fré-

quences femtoseconde. La fréquence de répétition est donnée par l’inverse du temps séparant deux

impulsions, et la fréquence de décalage porteuse-enveloppe est reliée au glissement du maximum

de la porteuse (représentée en trait plein) par rapport à l’enveloppe (représentée en trait pontillé).

Point de vue fréquentiel

Si ces deux paramètres restent constants au cours du temps, et si la forme de l’enve-

loppeA(t− n
frep

) reste identique d’une impulsion à l’autre, alors le peigne de fréquences

est complètement stable, et la transformation de Fourier du signal temporel décrivant

l’évolution du champ électrique E(t) émis par la source laser nous conduit à l’expres-

sion suivante :

E(ν) = F [E(t)] = A(ν − νp)
∞∑
n=0

e−in(2πνTrep−∆φPE)

Cette expression fait apparaître que le spectre est composé d’une somme discrètes de

fréquences (fig III.2), résultant de la stricte périodicité des impulsions, dont l’ampli-

tude de chacune est pondérée par un terme d’enveloppe spectrale centrée en νp. Ces

fréquences sont équidistantes, séparées de frep. Le prolongement de ce spectre vers les

basses fréquences fait apparaitre un décalage entre la « première » dent du peigne et la

valeur zéro, dû au glissement du maximum de l’enveloppe par rapport à la porteuse.

En outre, le fait que les modes du laser femtoseconde soient verrouillés en phase signi-

fie que la phase entre deux fréquences discrètes est un multiple entier de 2π, soit :

2πνTrep −∆φPE = k × 2π , avec k ∈ N

En écrivant maintenant frep =
1

Trep
et f0 =

∆φPEfrep
2π

, nous pouvons formuler que

chacune des fréquences discrètes composant le peigne de fréquences se note :

νn = f0 + nfrep
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Avec n qui est le numéro de la dent du peigne considérée. frep, la fréquence de répé-

tition, et f0, la fréquence de décalage porteuse-enveloppe, constituent les deux degrés

de liberté fondamentaux d’un peigne de fréquences.

FIGURE III.2 – Représentation fréquentielle du peigne de fréquences. Le spectre de la source est

constitué d’une multitude de raies fréquentielles discrètes équidistantes, appelées « dents ». L’écart

fréquentiel entre les dents est la fréquence de répétition, et l’écart entre la première dent et la fré-

quence nulle est la fréquence de décalage porteuse-enveloppe.

III.1.3 Mesure des deux degrés de liberté

Ces deux degrés de liberté constituent donc le point crucial de la stabilité d’un peigne

de fréquences, propriété qui est la pierre angulaire de l’intérêt d’un tel dispositif pour de

nombreuses applications. frep et f0 doivent donc être parfaitement connus et contrô-

lés, ce qui est obtenu à l’aide de systèmes d’asservissements électroniques complexes

devant être suffisamment rapides.

Il est donc nécessaire de pouvoir mesurer avec précision ces deux paramètres. La me-

sure de frep peut se faire à l’aide d’une simple photodiode rapide (la cadence des im-

pulsions se situant entre quelques dizaines de MHz et quelques GHz). La mesure de f0,

quant à elle, est plus compliquée et nécessite des techniques interférométriques.

Si le peigne de fréquences couvre plus d’une octave 2, la méthode dite « f − 2f » (fig

III.3) peut être utilisée. Le principe de la mesure est d’extraire une dent νn de la partie

basse fréquence du spectre, et, après l’avoir doublée en fréquence (2νn), observer le

signal de battement qu’elle produit avec une dent extraite de la partie haute fréquence

ν2n du même spectre. Nous obtenons alors directement la valeur de f0 à partir de ce

signal :

2νn − ν2n = 2(f0 + nfrep)− (f0 + 2nfrep) = f0

2. Intervalle de fréquence dont la fréquence la plus élevée est le double de la plus basse
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Si le spectre n’est pas assez large pour couvrir une octave, d’autres méthodes sont

mises en œuvre [60], [61], avec par exemple l’utilisation d’un laser continu.

FIGURE III.3 – Figure reproduite d’après [62]. Principe de l’auto-référencement pour un peigne

de fréquences couvrant l’octave.

III.2 Historique

L’idée d’utiliser les modes équidistants d’un laser impulsionnel pour réaliser la me-

sure de fréquences optique n’est pas nouvelle. Une première approche de ce type a été

proposée pour la première fois en 1978 [63], mais l’absence de moyen de mesure et

de stabilisation du décalage porteuse-enveloppe ne permet pas de mesure absolue de

fréquence. Il faut alors attendre la fin des années quatre-vingt-dix et l’émergence des

peignes de fréquences femtosecondes pour que cette technique soit utilisée de manière

très précise et avec une grande exactitude.

Si aujourd’hui, les peignes de fréquences utilisant des lasers à impulsions femtose-

condes sont les plus couramment utilisés dans les laboratoires, ce ne sont pas les seul

dispositifs permettant l’obtention de peignes de fréquences optiques. Des systèmes

permettant la génération de peignes de fréquences apparaissent pour la première fois

en 1993 [64].

Ces dispositifs sont constitués d’une cavité optique de haute finesse contenant un mo-

dulateur électro-optique, et permettent la génération d’un peigne de fréquences à par-

tir d’un laser monochromatique continu injecté de manière résonnante dans la cavité.

À chaque aller-retour de l’onde laser dans la cavité de haute finesse, le modulateur pro-

duit des bandes de fréquences latérales de chaque côté de la fréquence d’origine. En
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choisissant une fréquence de modulation correspondant à l’intervalle spectral libre de

la cavité, les nouvelles fréquences générées par le modulateur seront en résonance avec

la cavité. Ces dernière passent elle aussi dans le modulateur, et de nouvelles bandes de

fréquences latérales sont ainsi créées, qui elles aussi rentrent en résonance avec la ca-

vité. Ce phénomène se répète de nombreuses fois et aboutit ainsi à la création d’un

véritable peigne de fréquences.

Cependant, ce genre de dispositif est rapidement devenu obsolète après l’appari-

tion des premiers peignes de fréquences générés par des lasers femtosecondes stabi-

lisés. Ces derniers, de loin les plus courants dans les laboratoires actuellement, pos-

sèdent de multiples avantages par rapport aux dispositifs précédents. L’un des plus im-

portants d’entre eux est sans doute la possibilité d’obtenir une émission sur plus d’une

octave, permettant la mesure directe de toutes les fréquences composant le peigne.

La mise au point des lasers femtosecondes Ti :Sa à modes verrouillés en phase par

effet Kerr au début des années 1990 a permis l’obtention de sources laser délivrant des

impulsions ultra brèves, de l’ordre de quelques dizaines de femtosecondes [65]. Ces

nouvelles sources, et particulièrement leur largeur spectrale, éveillent alors l’intérêt de

la métrologie des fréquences optiques. À la fin des années quatre-vingt-dix, l’équipe de

T.W. Hänsch réalise la première expérience de spectroscopie optique avec un laser fem-

toseconde à modes verrouillés en phase [66].

De plus, avec l’arrivée des premières fibres microstructurées [67], il devient possible

d’obtenir un domaine spectral beaucoup plus large en sortie de la fibre. L’extension

du domaine spectral peut alors être supérieur à une octave, bien au delà des limites

imposées par le milieu à gain, et il est possible d’avoir ce même domaine spectral di-

rectement en sortie de cavité [68, 69, 70].

Ces deux progrès considérables débouchent sur la réalisation des premiers véri-

tables peignes de fréquences femtosecondes en 1999, conjointement au JILA (Joint Institute

for Laboratory Astrophysics) et au MPQ (Max-Planck-Institut für Quantenoptik) [71,

72, 61]. Ces peignes possèdent un domaine spectral s’étendant sur plus d’une octave

et sont stabilisés par auto-référencement. Ils rendent possible l’établissement d’un lien

direct entre fréquences radio et fréquences optiques, et par ce biais rendent possible la

mesure d’une fréquence optique avec l’exactitude procurée par les meilleurs horloges

atomiques [62]. Cette avancée technologique rends alors instantanément obsolète les

lourdes chaînes de conversion de fréquence utilisées jusqu’alors [73], mais c’est aussi

une véritable révolution instrumentale, dont les domaines d’applications vont s’avé-

rer nombreux, et ses deux principaux concepteurs, John L. Hall (JILA) et Theodor W.

Hänsch (MPQ), se sont vu récompensés par le prix Nobel de physique en 2005.

Les peignes de fréquences ont été développés à l’origine pour la métrologie des

fréquences, mais leur expansion atteint désormais d’autres domaines de la physique

comme l’astronomie ou la métrologie des longueurs. Ils ont aussi permis le développe-
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ment de la physique attoseconde[74, 75]. Enfin, dans le domaine de la spectroscopie, les

peignes de fréquences femtosecondes pourraient potentiellement engendrer une amé-

lioration instrumentale de l’ordre de celle qui a eu lieu dans les années soixante avec

le développement de l’interféromètre par transformation de Fourier. Une sélection de

quelques différentes applications que peuvent trouver les peignes de fréquences seront

décrites dans la suite de ce chapitre.

III.2.1 Différentes méthodes pour obtenir un peigne de fréquences

Nous décrirons ici de manière brève les différentes possibilités qui s’offrent pour la

réalisation de lasers femtosecondes pouvant être qualifiés de peignes de fréquences.Le

fonctionnement de chacune des sources n’est pas décrit en détail ici, il s’agit d’établir

une liste non exhaustive, visant à montrer que cet outil est polyvalent, bien connu et en

constante évolution.

Les premières réalisations de peignes de fréquences femtosecondes étaient basées

sur l’utilisation de laser solides à cristaux de Ti :Sa [66, 60]. Ceux-ci ont permis la me-

sure de fréquences optiques sur un domaine spectral beaucoup plus large et avec une

grande précision. De plus, la fréquence individuelle de chacun des modes longitudi-

naux peut être contrôlée en changeant la longueur de la cavité, avec un miroir monté

sur un dispositif piezo-électrique.

Cependant, des procédés reposant sur des lasers fibrés dopés aux ions terre rare sont

rapidement apparus [76], qui, non seulement permettent d’obtenir des dispositifs plus

robustes et compacts, mais se révèlent aussi d’un grand intérêt du fait des technologies

inhérentes aux fibres optiques développées pour les systèmes de télécommunication.

À l’heure actuelle, les principaux types de lasers femtosecondes utilisés pour géné-

rer des peignes de fréquences sont les dispositifs solides à base de Ti :Sa (850 nm), et les

dispositifs fibrés dopés à l’ytterbium (1 µm) et à l’erbium (1,5 µm). Toutefois, d’autres

domaines spectraux d’émission intéressants pour des applications spectroscopiques

(ou autres) peuvent être obtenus grâce à l’utilisation de cristaux différents, comme, par

exemple, le Cr2+ :ZnSe [77, 78], pour l’infrarouge moyen.

D’autres domaines spectraux peuvent être atteints indirectement, en utilisant des tech-

niques de conversion de fréquences non linéaires, allant de l’XUV [79, 80] à l’infrarouge

moyen [81]. De plus, il est possible de générer des peignes de fréquences très larges,

notamment grâce à l’utilisation de fibres à cristaux photoniques [82], ou à l’aide d’Os-

cillateurs Paramétrique Optiques [83].

D’autres méthodes plus récentes sont développées pour la génération de peignes

de fréquences femtosecondes, telle que les micro-résonateurs optiques [84, 85]. Ré-

cemment, cette méthode a permis d’obtenir des peignes de fréquences dont le spectre

s’étend sur plus d’une octave [86, 87].
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Une alternative à ceux-ci est l’utilisation d’Amplificateurs Paramétriques Optiques ba-

sés sur des guides d’onde nanométriques [88].

III.3 Applications des peignes de fréquences

III.3.1 En métrologie

Dès son apparition, le peigne de fréquences a eu des retombées importantes dans

le domaine de la métrologie des fréquences. Le peigne, servant de règle de mesure dans

l’espace des fréquences, permet de mesurer un large écart fréquentiel entre une fré-

quence inconnue et une référence optique connue avec précision. En connaissant les

fréquences de répétition et de décalage porteuse-enveloppe du peigne de fréquences,

il est possible de connaitre la fréquence de chacun des modes du laser femtoseconde.

La fréquence d’un laser peut alors être déterminée en créant un battement hétérodyne

entre celle-ci et un mode proche du peigne de fréquence. De plus, le lien direct qu’il

établi entre fréquences optiques et radio-fréquences permet de contrôler l’espacement

des modes grâce à une horloge radio-fréquence ultra stable, telle une horloge atomique

à césium [62]. Ainsi, une unique source de lumière permet de mesurer, avec la précision

et l’exactitude des meilleures horloges atomiques, n’importe quelle fréquence située

dans son domaine d’émission.

Bien que son application première soit la mesure de fréquence [72, 89, 90], ce dispositif

peut être utilisé pour la mesure de longueurs [91, 92]. Cependant, il devient également

rapidement un dispositif très intéressant pour d’autres domaines de la physique.

III.3.2 En astronomie

En astronomie, il est exploré [93, 94] pour procéder à un étalonnage en longueur

d’onde extrêmement précis et fiable des télescopes astronomiques. Les peignes de fré-

quences astronomiques permettent un étalonnage plus rigoureux des spectrographes,

permettant d’améliorer significativement la précision et la reproductibilité de ces ins-

truments pour la mesure de vitesses radiales en astronomie. Une telle calibration pour-

rait permettre de mesurer des changements de vitesse radiale avec une précision de

1 cm.s−1, ce qui correspond à des déplacements en fréquence de 25 kHz.

L’observation de l’évolution du décalage vers le rouge cosmologique d’objets distants

rend possible une mesure directe de petites variations dans le décalage de lignes d’ab-

sorption stellaires. La recherche de planètes extra-solaires est par exemple basée sur ce

genre de mesure, et la précision apportée par les peignes de fréquences astronomiques

pourrait rendre possible la détection d’exoplanètes [95, 96, 97]. La figure III.4 montre

un exemple de montage utilisé pour ces calibrations.
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FIGURE III.4 – Figure reproduite d’après [97]. a.Schéma du peigne de fréquences astronomique

utilisé pour la calibration du spectrographe HARPS. Les modes du peignes de fréquences (LFC :

Laser Frequency Comb) espacés de 18 GHz sont sélectionnés à l’aide de cavités Fabry-Pérot. Ils

sont ensuite amplifiés pour la génération de seconde harmonique (SHG : Second-harmonic gene-

ration) puis le spectre est élargi à l’aide d’une fibre à cristal photonique (PCF : Photonic crystal

fiber). b.Résultats d’une acquisition avec HARPS. La différence entre la calibration utilisant le

peigne de fréquences (Channel B) et celle utilisant une lampe à Thorium (Channel A) est claire-

ment visible.

III.3.3 Intérêt en spectroscopie d’absorption

Un autre domaine d’application très important des peignes de fréquences est la

spectroscopie d’absorption. Qu’ils soient utilisés pour la spectroscopie d’absorption à

un ou deux photons, et conjointement à une cavité haute finesse pour avoir une haute

sensibilité ou à un spectromètre à réseau ou encore à un spectromètre de Fourier, les

peignes de fréquences ont apporté de nettes améliorations ces dernières années aux

différentes techniques de spectroscopie d’absorption.

Avec un spectromètre à réseau

Avant d’utiliser véritablement des peignes de fréquences, certaines techniques de

spectroscopie d’absorption voient le jour utilisant des lasers impulsionnels.

En 1999, Crosson et al. proposent une technique inspirée de la C.R.D.S.(Cavity Ring

Down Spectroscopy) utilisant une source laser à électrons libres impulsionnelle picose-

conde [98]. Dans cette expérience, nommée Pulse-Stacked C.R.D.S., le laser délivrant
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de courtes impulsions dans l’infrarouge moyen et à haute cadence est injecté dans une

cavité optique de haute finesse. Le faisceau laser est couplé dans la cavité de façon à ce

que ses modes du laser correspondent à ceux de la cavité, et que le chemin optique à

l’intérieur de celle-ci soit un multiple de la longueur séparant deux impulsions consé-

cutives. L’impulsion se propageant dans la cavité est alors amplifiée lors de chaque

aller-retour par l’arrivée d’une nouvelle impulsion se superposant de manière cohé-

rente, créant alors un empilement des impulsions. L’émission laser est ensuite stoppée,

et le signal de décroissance (dû aux pertes du résonateur contenant l’échantillon) est

analysé séquentiellement à l’aide d’un monochromateur à réseau, ce qui permet de re-

trouver le spectre d’absorption.

En 2002, Gherman et al. proposent une nouvelle expérience basée sur le principe de la

C.E.A.S. (Cavity Enhanced Absorption Spectroscopy)[99], appelée Mode-Locked C.E.A.S..

Une cavité de haute finesse (F ' 420) contenant un échantillon gazeux à étudier est

associée à un laser Ti :Sa à modes verrouillés en phase délivrant des impulsions fem-

tosecondes à une cadence d’environ 80 MHz. Le signal transmis à travers la cavité est

envoyé sur un photo-détécteur et sur un spectromètre à réseau permettant l’analyse du

spectre d’absorption.

En 2006, une nouvelle proposition de spectroscopie optique d’absorption utilisant

des véritables peignes de fréquences est proposée par Thorpe et al., utilisant la tech-

nique de C.R.D.S. et un laser Ti :Sa [100], puis un laser à verrouillage de mode basé sur

une fibre dopée à l’erbium en 2007 [101]. Dans cette expérience (figure III.5), la source

délivre des impulsions de 175 fs à une cadence de 100 MHz. La sortie du laser est cou-

plée à une fibre optique monomode (SMF 28) qui étire les impulsions à 7 ps avant les

deux étapes d’amplification (CPA) portant la puissance moyenne de 15 mW à 350 mW.

Le spectre du laser est ensuite élargi à l’aide d’une fibre optique non linéaire (HNLF). Le

domaine spectral s’étend alors de 1 150 nm à 1 650 nm. Le faisceau est ensuite envoyé

à travers la cavité de haute finesse (Ringdown cavity), possédant une finesse F ' 7 200,

couplée à un interrupteur optique basé sur un interféromètre Mach-Zender contenant

un modulateur électro-optique (EOM) dans l’un de ses bras, puis vers le spectromètre

à réseau permettant l’analyse du spectre d’absorption à une résolution spectrale de

25 GHz. L’interrupteur optique est utilisé pour rapidement éteindre la lumière inci-

dente pénétrant dans la cavité afin de permettre les mesures du signal de décroissance.

Cependant, cette méthode, bien qu’ayant une très haute sensibilité (2×10−8 cm−1 Hz−1/2)

ne dispose pas d’une limite de résolution suffisante pour résoudre les dents du peigne

de fréquences, et l’intérêt d’avoir un moyen de mesure fréquentielle extrêmement exact

et précis disparait. En 2007, une méthode est proposée [102], permettant de résoudre

les dents du peigne grâce à l’utilisation d’un spectromètre comportant un V.I.P.A. (Virtually

Imaged Phased Array) [103, 104]. Néanmoins, si cette méthode permet de résoudre les

dent du peigne (ici espacées de 3 GHz), elle ne permet d’enregistrer qu’une dizaine de

nanomètres à la fois autour de 633 nm, la largeur spectrale étant limitée par le filtre

passe bande utilisé.
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FIGURE III.5 – Figure reproduite d’après [101]. Schéma du spectromètre CRDS basé sur un la-

ser peigne de fréquences fibré dopé à l’Er, éméttant autour de 1, 55µm. (SMF : Single-mode fiber,

CPA : Chirped pulse amplification, HNLF : Highly non-linear fiber, EOM : Electro-optic modula-

tor, OSA : Optical spectrum analyser).

Avec un spectromètre de Fourier

Le remplacement d’un spectromètre dispersif par un spectromètre par transforma-

tion de Fourier dans les expériences de spectroscopie optique d’absorption, proposé

en 2007 par l’équipe dans laquelle j’ai effectué ma thèse, a permis de dépasser les li-

mitations imposées par ce premier. Dans les expériences menées par Julien Mandon

au cours de sa thèse [6], une source laser femtoseconde vient se substituer à la source

blanche utilisée habituellement dans ce type de spectromètre et, à rapport signal sur

bruit identique, permet de réduire le temps d’acquisition de plus de 2 ordres de gran-

deur [105]. Il est aussi possible d’utiliser des fibres microstructurées pour élargir le do-

maine spectral [106].

La forte luminance spectrale du laser peut également être mise à profit pour augmenter

la longueur d’interaction avec une cuve multipassage (cuve de White) pour améliorer

la sensibilité du système, un NEA par élément spectral de 5× 10−9 cm−1 Hz−1/2 a ainsi

été atteint [7]. Il est également possible de remplacer le monodétecteur de FTS par un

dispositif de détection synchrone [107], ce qui permet d’atteindre un NEA par élément

spectral de 5 × 10−6 cm−1 Hz−1/2. Comparée aux méthodes utilisant un spectromètre

à réseau, ces techniques ont l’avantage de pouvoir exploiter l’intégralité du domaine

spectral des sources laser de manière simultanée. Cependant, la sensibilité reste plus

faible dans ces cas là qu’avec l’utilisation d’une cavité de haute finesse.
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Utilisation d’une cavité de haute finesse et d’un spectromètre de Fourier

Il est bien sûr possible de combiner l’utilisation d’un spectromètre de Fourier et

l’utilisation d’une cavité de haute finesse. Cela a été démontré dans une expérience

publiée en 2010 par Kassi et al. [108]. Un laser femtoseconde Ti :Sa possédant une ca-

dence d’impulsions de 80 MHz est envoyé dans une cavité de haute finesse (dans ce

cas F = 44), puis le faisceau laser de sortie est focalisé dans un spectromètre de Fourier

commercial qui permet d’analyser le signal. Si la sensibilité reste moins importante que

dans le cas des expériences utilisant un spectromètre dispersif (la qualité de la cavité de

haute finesse étant ici un facteur limitant), cette expérience prouve néanmoins qu’il est

possible de coupler l’utilisation d’une cavité haute finesse avec les avantages que pro-

cure le spectromètre de Fourier.

Le groupe de J. Ye propose en 2011 à son tour un schéma utilisant un peigne de fré-

quences couplé à une cavité de haute finesse, un spectromètre par transformation de

Fourier et un détecteur différentiel à faible bruit [109]. Le peigne de fréquences utilisé

est un laser femtoseconde à fibre dopée à l’Erbium ayant une fréquence de répétition de

250 MHz. Il est asservi à une cavité de haute finesse externe ayant une finesseF = 8 000

contenant l’échantillon de gaz. La lumière transmise au travers de cette cavité est en-

suite envoyée dans un spectromètre par transformation de Fourier qui permet l’analyse

du signal. Foltynowicz et al. rapporte avec ce dispositif l’acquisition de spectres d’acé-

tylène avec un rapport signal à bruit de 1 000 et une limite de résolution de 380 MHz en

6 s.

Une nouvelle expérience similaire est proposée par le même groupe en 2012 utili-

sant cette fois un peigne de fréquences émettant dans l’infrarouge moyen à l’aide d’un

oscillateur paramétrique optique[110]. Le peigne de fréquences est couplé dans cette

expérience à une cavité de haute finesse de finesse F = 3 800 contenant l’échantillon

à étudier, ici le péroxyde d’hydrogène (H2O2). La figure III.6 reproduit le schéma expé-

rimental de ce dispositif. Ce système permet potentiellement la détection de 8 ppb de

péroxyde d’hydrogène en l’absence d’eau (130 ppb en présence d’environ 3% d’eau) en

1 seconde de temps de mesure. Cette sensibilité pourrait permettre une application à

l’analyse de la respiration.

III.3.4 Conclusion

Depuis son invention, le peigne de fréquences optique a bouleversé le monde de la

métrologie des fréquences, ainsi que d’autres domaines de la physique. Désormais, et

ce depuis les dix dernières années, ce dispositif commence à prouver tous les avantages

dont il dispose pour la spectroscopie optique à large bande spectrale. Qu’elles utilisent

un seul peigne de fréquences (comme les exemples cités plus haut dans ce chapitre)

ou deux peignes de fréquences (comme nous le verrons dans le chapitre suivant), des

nouvelles méthodes innovantes de spectroscopie voient le jour, mettant à profit leurs
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FIGURE III.6 – Figure reproduite d’après [110]. Schéma de principe de l’expérience, basée sur un

peigne de fréquences émettant dans l’infrarouge moyen couplé à une cavité de haute finesse et

utilisant un spectromètre par transformation de Fourier. a.Un oscillateur paramétrique optique

fonctionnant dans l’infrarouge moyen (Mid-IR OPO) est pompé de manière synchrone avec un

laser femtoseconde à fibre dopée à l’ytterbium (Yb :fiber laser). Le faisceau transmis à travers la

cavité, dont la longueur est asservie à l’aide d’un piézo (PZT), est couplé dans un spectromètre

de Fourier (FTS). b.Détail du spectromètre de Fourier. Les deux faisceaux de sortie de l’interféro-

mètre sont observés à l’aide d’un photodétecteur (PD). Un oscillateur en anneau (NPRO), dont le

faisceau se propage parallèlement au faisceau dans l’infrarouge moyen, est utilisé pour calibrer

l’échelle des fréquences. Les deux interférogrammes sont enregistrés grâce à une carte d’acquisi-

tion rapide (DAQ).

caractéristiques inhérentes, à savoir un large domaine spectral d’émission, une struc-

ture discrète et une forte luminance spectrale, et permettant des mesures à la fois très

sensibles et avec une haute limite de résolution sur un large domaine spectral.

Ces techniques peuvent mettre en œuvre une cavité de haute finesse, elles peuvent

alors atteindre une très grande sensibilité, mais l’utilisation de spectromètres dispersifs

leur confère un très faible domaine spectral d’analyse simultanée et une résolution ul-

timement limitée au GHz. Une autre méthode est d’utiliser en même temps le peigne

de fréquence avec l’interféromètre par transformation de Fourier afin d’accroître les

performances de ce dernier, au moyen de techniques de multi-passage et de détection

synchrone.
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Une nouvelle approche plus récente est en train de se développer, qui a les moyens

de surpasser les méthodes précédemment mentionnées. Basée sur les interférences qui

s’opèrent entre deux peignes de fréquences, elle s’inspire de la spectroscopie par trans-

formation de Fourier, mais tout en étant libérée des contraintes liées à l’utilisation d’un

interféromètre de Michelson.

Cette technique, la spectroscopie de Fourier à deux peignes de fréquences (Dual

Comb Spectroscopy), atteint déjà des performances exceptionnelles en terme de rapi-

dité d’analyse et de sensibilité. Le fonctionnement, ainsi que les avantages et les limita-

tions de cette nouvelle technique feront l’objet du chapitre suivant.
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SPECTROSCOPIE À DEUX PEIGNES DE

FRÉQUENCES

UTILISER non plus un seul peigne de fréquences avec un interféromètre de Michel-

son, mais les interférences entre deux peignes de fréquences permet d’obtenir

un outil très puissant de diagnostic optique en temps réel. Se basant sur un principe

très simple, cette nouvelle méthode, qui a commencé à se développer au cours des der-

nières années, pourrait potentiellement aboutir à une grande amélioration des instru-

ments de spectroscopie, comme l’a été l’apparition du spectromètre de Fourier basé

sur l’interféromètre de Michelson. Cependant, certains aspects, notamment la stabilité

des degrés de liberté des sources lumineuses, empêchent son expansion et font d’elle

une technique encore au stade de maturation. Nous décrivons dans ce chapitre en dé-

tail comment cette méthode fonctionne, en soulignant les points de vue temporel et

fréquentiel, suivi d’un état de l’art de différentes expériences la mettant à profit à tra-

vers le monde.

IV.1 Contexte

L’utilisation d’une source incohérente est à l’origine d’une partie des limitations

rencontrées par la spectroscopie par transformation de Fourier classique. Il a été dit

par ailleurs (III.3.3) que le remplacement de cette source par une source laser femto-

seconde permet d’améliorer la mesure en termes de temps d’acquisition, de rapport

signal à bruit ou encore de sensibilité.

Mais les autres limitations sont toujours présentes, notamment la limite de résolution

et le temps de mesure, qui ont pour origine l’utilisation d’un miroir mobile au sein de

l’interféromètre, dont la vitesse et la distance de déplacement maximales sont limitées

par des contraintes mécaniques et d’encombrement.

En 2001, Lee et al. proposent une nouvelle technique de spectroscopie utilisant deux
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peignes de fréquences [5], suivi peu après par Schiller, en 2002 [4]. L’idée consiste à

faire battre ensemble deux sources peignes de fréquences dont les cadences d’impul-

sions sont légèrement différentes, ce qui permet d’effectuer une démultiplication du

signal optique vers un domaine de fréquences plus basses qu’il est alors possible de

facilement mesurer. Cette technique est en cela similaire à l’interféromètre de Michel-

son, à la différence qu’ici aucune partie mobile n’est employée. Rapidement, quelques

équipes de recherche à travers le monde s’intéressent à cette nouvelle technique. Car,

en effet, cette approche multihétérodyne permet en théorie à la fois une très grande

rapidité d’acquisition, une grande sensibilité, une très bonne limite de résolution et

un domaine spectral enregistré seulement limité par l’étendue des sources laser utili-

sées. En enregistrant le signal de battement dans certaines conditions, il est possible

d’acquérir un spectre dans le domaine des radio-fréquences qui contient toute l’infor-

mation spectrale relative aux deux peignes de fréquences.

La première démonstration expérimentale de cette méthode est publiée par Lee et

al. [5]. Une autre démonstration expérimentale de cette méthode est ensuite réalisée

par Keilmann et al. en 2004 [111]. Plusieurs expériences basées sur ces interféromètres

à deux peignes suivent alors, et de nouvelles démonstrations expérimentales sont rap-

portées [112, 113, 114]. En 2008 est rapportée une démonstration expérimentale utili-

sant des lasers femtosecondes ayant leurs degrés de liberté stabilisés, qui permet d’at-

teindre une limite de résolution instrumentale suffisamment élevée pour résoudre la

structure en dents du peigne de fréquences [115].

Seulement, nous le verrons par la suite, avec l’utilisation de cette méthode, nous per-

dons la capacité à enregistrer simultanément et très rapidement la totalité du domaine

spectral de la source qui sonde l’échantillon. De plus, le système d’asservissement des

peignes de fréquences qui doit être mis en œuvre pour s’assurer de leur stabilité rend

l’utilisation d’un tel montage difficile en dehors d’un laboratoire de métrologie.

Pour éviter d’avoir à asservir les sources lasers femtosecondes, une approche alterna-

tive est proposée la même année, qui consiste en l’utilisation d’une correction a poste-

riori du signal interférométrique enregistré [116].

Le travail rapporté dans cette thèse s’inscrit dans la continuité des travaux de thèses

effectués par Julien Mandon (2006 – 2009) [6] et Patrick Jacquet (2007 – 2010) [7] à

l’ISMO, et des travaux de thèse de Birgitta Bernhardt (2006 – 2011) [8] au MPQ.

La thèse de Julien Mandon [6] rapporte le développement expérimental de deux mé-

thodes de spectroscopie optique par transformation de Fourier basées sur des peignes

de fréquences. La première d’entre elles décrit l’association entre une source peigne

de fréquences et un spectromètre de Fourier basé sur l’interféromètre de Michelson.

Elle permet alors l’acquisition, en un unique enregistrement, de la totalité du domaine

d’émission du peigne de fréquences, et ce à haute limite de résolution et avec un temps

de mesure réduit par rapport à l’utilisation de sources incohérentes. La seconde mé-

thode présentée est basée sur la mesure du battement entre deux peignes de fréquences,
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pour une spectroscopie à large bande spectrale, qui permet de réduire le temps d’ac-

quisition d’un facteur un million et n’utilise plus l’interféromètre de Michelson.

Dans sa thèse, Patrick Jacquet [7] décrit la mise en œuvre expérimentale de trois dis-

positifs basés sur des lasers femtosecondes à fibre (1 µm et 1,5 µm) et à solide (2,4 µm)

qui illustrent les performances de la méthode de spectroscopie à deux peignes de fré-

quences. La sensibilité atteinte rejoint alors celle des spectromètres par laser accor-

dables les plus performants grâce à des techniques de détection différentielle ou d’uti-

lisation de cuve multipassages. Il montre également que l’augmentation du temps de

mesure et ainsi résoudre les raies individuelles du peigne permet potentiellement une

spectroscopie de précision à large bande spectrale.

Enfin, la thèse de Birgitta Bernhardt [8] explore plus avant la méthode de spectro-

scopie à deux peignes de fréquences, et révèle son potentiel pour différentes régions

spectrales d’émission. Une première expérience est menée à l’aide d’un spectromètre

à deux peignes constitué de deux lasers femtosecondes à fibres dopées à l’ytterbium,

associé à une cavité de haute finesse permettant d’améliorer considérablement la sen-

sibilité, ce qui permet de résoudre pour la première fois la région dense de la bande har-

monique 3ν1 du spectre d’ammoniac. La réalisation d’un spectromètre à deux peignes

de fréquences émettant directement dans le moyen infrarouge (2,4 µm) est aussi dé-

crite. Enfin, l’extension de la méthode de spectroscopie à deux peignes de fréquences

vers le domaine de l’ultra-violet est discutée. Pour cela, un peigne de fréquences ultra-

violet a été réalisé en utilisant la génération d’harmoniques d’ordre élevé.

Le travail réalisé au cours de cette thèse porte sur la réalisation d’un dispositif de

spectroscopie à deux peignes de fréquences et particulièrement de la mise au point

d’une méthode innovante permettant de pallier les variations des degrés de liberté des

peignes de fréquences optiques, consistant en une correction électronique du signal

d’interférogramme en temps réel lors de l’acquisition. Cette technique fera l’objet d’un

chapitre ultérieur de ce manuscrit.

Cette nouvelle technique de spectroscopie à deux peignes de fréquences s’inscrit

donc dans une évolution de la technique de spectroscopie par transformation de Fou-

rier classique basée sur l’interféromètre de Michelson, en améliorant d’un facteur un

million le temps d’acquisition, et tout en ayant une excellente limite de résolution et

un domaine spectral d’analyse ne dépendant que de la largeur d’émission des sources

employées.
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IV.2 Avantage sur les autres méthodes

Comme nous l’avons dit précédemment, la spectroscopie de Fourier basée sur l’in-

terféromètre de Michelson présente deux majeures limitations provenant de l’utilisa-

tion de sources lumineuses incohérentes d’une part et de la présence d’un miroir mo-

bile d’autre part. La spectroscopie à deux peignes de fréquences permet de s’affranchir

de ces limitations et possède donc des avantages conséquents sur les autres techniques

de spectroscopie.

Premièrement, la disparition de toute partie mobile signifie une absence des contraintes

mécaniques associées et la possibilité d’un instrument de conception plus robuste et

compact.

Deuxièmement, la démultiplication des fréquences optiques ne se fait plus à l’aide

du déplacement d’un miroir, comme dans l’interféromètre de Michelson, mais grâce à

la légère différence entre les fréquences de répétition des impulsions de deux sources

lasers. De ce fait, cette démultiplication peut être réalisée vers des fréquences plus

hautes. Typiquement, un interféromètre de Fourier classique génère des fréquences de

l’ordre de quelques kHz, la vitesse du miroir étant de quelques cm.s−1. Le spectromètre

à deux peignes produit, lui, des fréquences de quelques dizaines de MHz, soit 3 à 4

ordres de grandeur plus élevées. Donc, pour une limite de résolution équivalente, l’in-

terféromètre à deux peignes est beaucoup plus rapide.

De plus, la luminance spectrale des sources peigne de fréquences est plus élevée que

celle des lampes blanches. Cela implique que le temps nécessaire pour atteindre un

même rapport signal sur bruit peut être diminué (le bruit évoluant en 1/f ).

Ainsi, au total, le gain en terme de vitesse d’expérience peut ainsi s’élever à plus d’un

million. Il devient alors possible d’acquérir des spectres à limite de résolution Doppler

en quelques dizaines de microsecondes contre plusieurs minutes auparavant.

Troisièmement, l’utilisation de sources de lumière de grande luminance spectrale

et de grande cohérence, permet d’augmenter de manière considérable les longueurs

effectives d’interaction avec l’échantillon gazeux en utilisant des cuves à passages mul-

tiples ou bien des cavités de haute finesse. Contrairement aux sources étendues inco-

hérentes, ces lasers peuvent également être focalisés de manière à atteindre une très

grande résolution spatiale. La structure en peigne s’avère quant à elle un excellent moyen

d’étalonnage en fréquence des spectres. Les positions des dents d’un peigne de fré-

quences peuvent être connues avec une exactitude qui dépend de la fréquence de réfé-

rence utilisée pour leur stabilisation.
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IV.3 Principe de fonctionnement

Dans cette partie, nous allons détailler le principe de fonctionnement de la méthode

de spectroscopie d’absorption à deux peignes de fréquences. Après une description glo-

bale du dispositif, nous allons aborder l’explication de son fonctionnement à travers

deux points de vue : dans le domaine du temps et dans celui des fréquences.

IV.3.1 Vue globale

Le dispositif de la spectroscopie à deux peignes est décrit dans la figure IV.1. Il utilise

deux peignes de fréquences optiques ayant des fréquences de répétition différentes.

Les deux faisceaux en sortie de ces peignes de fréquences sont superposés. Nous en-

registrons alors un signal radio-fréquence, issu du battement de chacun des modes

d’un peigne avec ceux de l’autre peigne, à l’aide d’un unique photodétecteur rapide et

après un filtrage électronique adéquat. La transformation de Fourier de ce signal per-

met d’obtenir le spectre dans le domaine radio-fréquence, qui est la démultiplication

du spectre optique issu des deux sources lumineuses.

FIGURE IV.1 – Schéma de principe global de la spectroscopie à deux peignes.

Il suffit alors de placer l’échantillon que nous souhaitons analyser sur le trajet des

sources lumineuses (qui peut également être placé avant la superposition des faisceaux,

sur l’un des deux bras) pour observer le spectre d’absorption obtenu. Les impulsions

des lasers femtosecondes traversent alors le milieu contenant les espèces moléculaires

que nous souhaitons étudier.
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IV.3.2 Point de vue temporel

Il s’agit ici de faire la description de la méthode de spectroscopie à deux peignes de

fréquences d’un point de vue temporel.

Si les molécules sondées par les deux peignes de fréquences possèdent des transitions

rovibrationnelles dont les énergies sont situées dans le domaine spectral d’émission

des sources lumineuses, alors ces molécules sont excitées à intervalle régulier par le

train d’impulsions provenant d’un laser, et à un intervalle régulier différent provenant

de l’autre peigne de fréquences. Les molécules reviennent alors à leur état initial et une

traînée apparaît alors en arrière des impulsions. Ce signal est modulé à une fréquence

de l’ordre de la centaine de térahertz (pour le domaine de l’infrarouge proche) et ne

peut donc pas être observé directement.

Les deux faisceaux provenant des sources lasers femtosecondes interagissent avec

l’échantillon sondé. Ensuite, les deux lasers, ayant des fréquences de répétition légè-

rement différentes, battent ensemble sur un photo-détecteur rapide de manière asyn-

chrone. Les impulsions du second peigne de fréquences viennent alors échantillonner

l’information contenue dans les impulsions du premier peigne de fréquences avec un

déphasage (retard optique) qui varie linéairement avec le temps, construisant ainsi l’in-

terférogramme. Ce dispositif est ainsi analogue à la spectroscopie de Fourier basée sur

l’interféromètre de Michelson car la différence entre les deux fréquences de répétitions

des lasers crée un retard optique similaire à celui introduit par le bras contenant le mi-

roir mobile.

Dans le domaine temporel, le champ électrique E1(t) émis par un peigne de fré-

quences optiques, dont la cadence des impulsions est donnée par frep,1, et dont le

déphasage de la porteuse par rapport à l’enveloppe est défini par f0,1, peut se noter

comme la somme des composantes de Fourier qui le forment en raison de sa nature

périodique.

E1(t) =

∞∑
n=0

A1,ne
2πi(f0,1+nfrep,1)t

Où A1,n représente l’amplitude de la dent n, de fréquence νn = f0,1 + nfrep,1.

Le champ électrique est modifié lorsque le faisceau laser passe dans le milieu à ana-

lyser. Ceci se traduit par le fait que chacune de ses fréquences subit un déphasage φ(νn)

et une atténuation δ(νn) chromatiques, c’est à dire dépendant de la fréquence, dus à

la dispersion et l’absorption induites par l’échantillon. L’expression du champ devient

alors :

E′1(t) =
∞∑
n=0

A1,ne
2πi(f0,1+nfrep,1)te−δ(νn)−iφ(νn)

Nous nous intéressons seulement au cas où les deux faisceaux sont superposés avant

de sonder l’échantillon. Dans ce cas, les deux trains d’impulsions interagissent avec les
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molécules, et l’expression des deux champs électriques est de la même forme que celle

donnée par la formule ci-avant.

Dans ce cas de figure, le signal d’interférogramme qui va résulter de l’interaction entre

les deux lasers femtosecondes contient la signature moléculaire de l’échantillon d’un

coté comme de l’autre du pic d’intensité maximale (figure IV.2).

FIGURE IV.2 – Schéma de principe de la méthode de spectroscopie à deux peignes dans le do-

maine temporel dans le cas de la configuration où les deux peignes sondent l’échantillon. En haut,

les deux trains d’impulsions temporels des lasers femtosecondes : les deux peignes ont subit un dé-

phasage et une atténuation en traversant l’échantillon, et une traînée en arrière des impulsions

apparaît. Le second peigne (en bleu) possède une fréquence de répétition légèrement différente du

premier peigne (en vert). Au milieu, l’interférogramme résultant. Notons l’apparition d’un fort si-

gnal d’interférence lorsque les maxima des impulsions des deux peignes se superposent. En bas, le

signal interférométrique. Les impulsions des deux lasers femtosecondes se superposent de manière

périodique à une fréquence de ∆frep.

Le champ électrique résultant de la superposition des deux faisceaux s’écrit alors :

E′1(t)+E′2(t) =

∞∑
n=0

A1,ne
2πi(f0,1+nfrep,1)te−δ(ν1,n)−iφ(ν1,n)+A2,ne

2πi(f0,2+nfrep,2)te−δ(ν2,n)−iφ(ν2,n)

δ(ν1,n) et φ(ν1,n) étant respectivement l’absorption et la phase rencontrées par la dent

de fréquence ν1,n du peigne 1 et δ(ν2,n) et φ(ν2,n) celles rencontrées par le peigne 2.

Le photodétecteur délivre un courant idéalement proportionnel à l’intensité des la-

sers. Le signal d’interférence résultant du battement de chacun des modes d’un peigne

avec chacun des modes de l’autre peigne, est constitué de la superposition d’une mul-

titude de signaux sinusoïdaux modulant son intensité.

Ainsi, chacune des dents données du premier peigne de fréquences est susceptible d’in-
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teragir avec n’importe quelle dent du deuxième peigne de fréquences. Le signal recueilli

par le détecteur s’écrit :

I(t) ∝ [E′1(t) + E′2(t)][E′1(t) + E′2(t)]

Ce signal d’interférence peut se décomposer de la manière suivante :

I(t) ∝
∑
n

[
[A1,ne

2πi(f0,1+nfrep,1)t−δ(ν1,n)−iφ(ν1,n) +A2,ne
2πi(f0,2+nfrep,2)t−δ(ν2,n)−iφ(ν2,n)]

×[A1,ne
−2πi(f0,1+nfrep,1)t−δ(ν1,n)+iφ(ν1,n) +A2,ne

−2πi(f0,2+nfrep,2)t−δ(ν2,n)+iφ(ν2,n)]

+termes de modulation de plus grandes fréquences
]

En écrivant alors :

∆f0 = f0,1 − f0,2 et ∆frep = frep,1 − frep,2

On obtient :

I(t) ∝
∑
n

[
A2

1,ne
−2δ(ν1,n) +A2

2,ne
−2δ(ν2,n)

+A1,nA2,ne
−δ(ν1,n)−δ(ν2,n)2 cos[2π(∆f0 + n∆frep))t− (φ(ν1,n)− φ(ν2,n))]

+A1,nA2,n−1e
−δ(ν1,n)−δ(ν2,n−1)2 cos[2π(∆f0 + n∆frep + frep,2))t−

(φ(ν1,n)− φ(ν2,n−1))]

+A1,nA2,n+1e
−δ(ν1,n)−δ(ν2,n+1)2 cos[2π(−∆f0 − n∆frep + frep,2))t+

(φ(ν1,n)− φ(ν2,n+1))]

+termes de modulation de plus grandes fréquences
]

Dans cette expression, seul le premier terme modulé par le cosinus est intéressant

car il contient l’information spectral de l’échantillon étudié. C’est la somme sur n de ce

terme qui donne l’interférogramme. Les autres termes sont le résultat des battements

entres les dents d’ordres différents des deux peignes.

Le signal interférométrique obtenu peut alors s’écrire, en ne considérant que le

terme modulé par le cosinus :

I(t) ∝
∑
n

2A1,nA2,ne
−δ(ν1,n)−δ(ν2,n) · cos

(
2π(∆f0 + n∆frep)t− (φ(ν1,n)− φ(ν2,n))

)
C’est ce signal qui est alors échantillonné par la carte d’acquisition, nous permet-

tant d’enregistrer l’interférogramme.

Il est intéressant de noter que dans le cas d’une configuration dite « symétrique »,

telle que décrite ici, les dents des deux lasers sont affectés par une atténuation et une

phase qui leur est propre, δ(ν1,n) ou δ(ν2,n) et φ(ν1,n) ou φ(ν2,n). Donc, en sondant des

transitions larges par rapport à la différence de fréquence entre dents du même ordre

des deux peignes de fréquences, les dents provenant des deux peignes qui battent en-

semble vont être affectées de la même manière par l’échantillon. Nous pouvons suppo-

ser δ(ν1,n) = δ(ν2,n) = δ(νn) et φ(ν1,n) = φ(ν2,n) = φ(νn). La sensibilité est alors deux
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fois plus importante en utilisant cette configuration symétrique qu’avec la configura-

tion asymétrique, où un seul des lasers femtosecondes interagit avec l’échantillon.

Comme nous le voyons sur la figure IV.2, l’interférogramme a une allure symétrique

par rapport au pic d’intensité maximale dans le cas d’une configuration symétrique,

alors que l’interférogramme enregistré avec une configuration asymétrique serait asy-

métrique par rapport à ce même maximum. Le spectre d’absorption peut être retrouvé

de la même manière en effectuant la transformation de Fourier de l’interférogramme

dans les deux cas de figure.

IV.3.3 Point de vue fréquentiel

Nous décrivons maintenant le principe de la méthode de spectroscopie par trans-

formation de Fourier à deux peignes d’un point de vue fréquentiel.

Chacun des deux lasers femtosecondes peignes de fréquences peut se représenter dans

le domaine des fréquences comme une suite de raies (dents) fréquentielles discrètes ré-

parties uniformément sur le domaine spectral d’émission de la source. Cette méthode

est une technique multi-hétérodyne (voir figure IV.3).

Les dents du premier peigne de fréquences battent avec les dents adjacentes de

l’autre peigne de fréquences, pour former un signal radio-fréquence à une fréquence

donnée. Un nouveau peigne de fréquences est alors formé dans le domaine radio-fréquence

(en rouge sur la figure IV.3). Bien sûr, chaque dent du premier peigne est susceptible de

battre avec n’importe quelle dent du second peigne. Il se forme donc en réalité plu-

sieurs peignes hétérodynes dans le domaine radio-fréquence, qui vont se situer aux

fréquences frep+ [n∆frep+∆f0] (en vert sur la figure IV.3), frep− [n∆frep+∆f0] (en vio-

let sur la figure IV.3), et ainsi de suite. Par soucis de simplification, comme frep,1 est très

proche de frep,2, l’on notera par la suite frep = frep,1 = frep,2. Il suffit alors de filtrer fré-

quentiellement le signal pour ne garder que celui correspondant aux battements entre

les dents les plus proches des deux peignes de fréquences (On utilise un filtre passe-bas,

dont la fréquence de coupure se situe à la fréquence frep/2).

IV.4 Mise en œuvre expérimentale

IV.4.1 Montage expérimental

Le montage expérimental de la spectroscopie à deux peignes de fréquences est donc

très simple à réaliser. Il s’agit en réalité simplement de faire se superposer spatialement

deux faisceaux laser, et d’observer leur battement à l’aide d’un photo-détecteur suffi-

samment rapide. Le schéma présentant le montage expérimental ainsi que sa descrip-

tion ont déjà été données en IV.3.1. La simplicité du dispositif, et l’absence de partie

mobile, en fait un candidat extrêmement intéressant pour un large panel d’applica-

tions. De plus, il est possible d’avoir un interféromètre en espace libre aussi bien qu’un
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FIGURE IV.3 – Schéma de principe de la méthode de spectroscopie à deux peignes dans le do-

maine fréquentiel. En haut, les deux peignes de fréquences sont représentés dans le domaine op-

tique. Le battement des deux peignes crée plusieurs peignes de fréquences dans le domaine des

fréquences radios (en bas). En rouge, les battements entre dents de même ordre des deux peignes.

En violet, les battements entre les dents d’ordre n d’un peigne et les dents d’ordre n+1 de l’autre

peigne. En vert, les battements entre les dents d’ordre n d’un peigne et les dents d’ordre n-1 de

l’autre peigne.

interféromètre tout-fibré.

IV.4.2 Choix des paramètres expérimentaux

Choix de la différence de fréquence de répétition

La différence du taux de répétition entre les deux lasers femtosecondes ∆frep est di-

rectement liée au facteur de démultiplication des fréquences, qui opère le passage du

domaine des fréquences optiques au domaine des radiofréquences.

En effet, chaque fréquence optique composant le premier peigne de fréquence νn =

nfrep,1 + f0,1 se voit créer par battement avec le second peigne une image dans le do-

maine radiofréquence, fn = αnfrep,2 + ∆f0, où α est le facteur de démultiplication. Il

s’exprime de la manière suivante :

α =
frep,2 − frep,1

frep,2
=

∆frep
frep,2

La largeur du spectre obtenu dans le domaine radiofréquence, ∆fRF correspond donc

à la largeur spectrale des peignes de fréquences, ∆ν multipliée par le facteur de démul-
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tiplication :

∆fRF = α∆ν =
∆frep∆ν

frep,2

Cela implique une limite imposée à la valeur que peut prendre la différence de fré-

quence de répétition. En effet, si cette valeur est trop importante, il peut alors en résul-

ter un phénomène de repliement spectral, pouvant brouiller l’information. En effet, si

la valeur de ∆frep dépasse une certaine valeur, la largeur du spectre démultiplié devient

supérieur à frep,2/2 et un recouvrement, entre le spectre résultant des battements entre

dents de même ordre des deux peignes et le spectre constitué des battements entre les

dents d’ordre n d’un peigne et les dents d’ordre n+1 de l’autre peigne, survient.

On peut alors dire qu’il existe une valeur optimale pour la différence de taux de répé-

tition, en dessous de laquelle il est possible d’enregistrer le spectre correctement, et au

dessus de laquelle apparaît un recouvrement spectral entre les battements de différents

ordres autour de frep,2/2. Ce phénomène est montré sur la figure IV.4.

FIGURE IV.4 – Illustration du phénomène de repliement spectral qui a lieu si la différence de

fréquence de répétition est trop grande. Le spectre correspondant aux battements entre dents

du même ordre est représenté en rouge, et le spectre correspondant aux battements entres dents

d’ordre n du premier peigne et d’ordre n+1 du second peigne est représenté en bleu. En haut, le

choix de ∆frep est optimal et le domaine spectral couvre tout l’intervalle spectral libre. En bas en

revanche, le choix de ∆frep est inapproprié et nous observons un recouvrement de spectre.

La valeur optimale de ∆frep est obtenue lorsque le spectre démultiplié recouvre l’in-

tervalle de fréquences RF ]0, frep,2/2[. Elle s’exprime alors de la sorte :

(∆frep)opt =
f2
rep,2

2∆ν

Donc si la valeur choisie pour ∆frep dépasse celle-ci, les informations spectrales sont

brouillées à cause du recouvrement de spectre. Il reste toutefois possible que l’infor-

mation spectrale ne soit pas brouillée si les dents du peigne hétérodyne sont résolues

[6].
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Choix de la fréquence d’échantillonnage

Afin de respecter le critère de Nyquist-Shannon, il est nécessaire que la fréquence

à laquelle nous échantillonnons le signal soit au moins deux fois supérieure à la fré-

quence maximale générée par le battement entre les deux peignes de fréquences, c’est

à dire :

fech ≥ 2× frep,2
2

L’intervalle spectrale libre radiofréquence ISLRF , soit l’intervalle de fréquence maxi-

mal qu’il est possible d’acquérir sans repliement de spectre s’écrit donc :

ISLRF =
frep,2

2

On en déduit que l’intervalle spectral libre optique ISLO, c’est à dire le domaine

d’analyse optique donné par le spectromètre est :

ISLO =
ISLRF
α

=
f2
rep,2

2∆frep

Au final, la valeur de ISLO doit se rapprocher le plus possible de la largeur spectrale

des peignes de fréquences ∆ν.

Choix du temps d’acquisition

Comme en spectroscopie de Fourier classique basée sur l’interféromètre de Mi-

chelson, la limite de résolution atteinte sur le spectre est définie par le retard optique

maximum atteint par l’instrument. En spectroscopie à deux peignes, ce retard évolue

proportionnellement au temps d’acquisition du signal interférométrique T . Le nombre

d’éléments spectraux enregistrés s’exprime naturellement :

M = T × fech

Dans le cas où c’est la fréquence d’échantillonnage qui limite l’intervalle spectral libre,

c’est à dire si la fréquence d’échantillonnage est inférieure à la fréquence de répétition

du peigne frep,2.

Dans le cas contraire, l’interférogramme est alors suréchantillonné, et tous les points

du spectre ne participent pas à l’amélioration de la limite de résolution. Le nombre de

points maximal contenus dans l’intervalle spectral libre s’exprime alors :

Mmax = T × frep,2

La limite de résolution dans le domaine des radiofréquences s’exprime alors de la façon

suivante :

δf =
ISLRF
M

=
1

2T

La limite de résolution dans le domaine optique se retrouve donc facilement en utili-

sant le facteur de démultiplication :

δν =
δf

α
=

frep,2
2T∆frep
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De la différence de fréquence de répétition dépend donc la durée de l’expérience.

En effet, si nous regardons du point de vue temporel, plus la différence de fréquence

de répétition est grande et plus l’incrément du retard d’une impulsion sur l’autre est

important, et donc l’intervalle de temps entre deux pics de retard optique nul dans l’in-

terférogramme en sera d’autant plus court.

Comme en spectroscopie de Fourier traditionnelle, plus le maximum de retard optique

est grand, plus la limite de résolution instrumentale est grande. Donc, plus la différence

entre les fréquences de répétition des deux lasers femtosecondes sera grande, plus le

temps d’analyse pour une limite de résolution identique sera court.

Ainsi, pour une différence de fréquence de répétition donnée entre les deux peignes,

plus le temps d’acquisition sera long et plus la limite de résolution augmentera. Ce-

pendant, dans le cas d’un spectromètre à deux peignes de fréquences, l’échantillon-

nage est double : il est dû à la digitalisation mais aussi à la nature discrète des raies du

peigne. Cela signifie que même si la limite de résolution dans le domaine des radio-

fréquences dépasse ∆frep, les raies d’absorption de l’échantillon sondé seront toujours

échantillonnées dans le domaine optique à une fréquence frep,2.

Cela implique que pour que la fréquence de répétition des peignes de fréquences utili-

sés pour sonder l’échantillon soit suffisante pour échantillonner correctement les raies

d’absorption moléculaires, il faut qu’elle soit inférieure à la largeur à mi-hauteur de la

raie d’absorption.

En spectroscopie de Fourier classique, la largeur de raie instrumentale, qui est la

fonction d’appareil qui convolue les profils de raies d’absorption observés, δinst, dépend

de la différence de marche maximale qui puisse être atteinte avec l’interféromètre de

Michelson :

δinst(∆max) =
c

2×∆max

Cette différence de marche maximale est limitée par la course du miroir mobile,

qui peut atteindre une dizaine de mètres pour les instruments les plus performants, ce

qui correspond à une largeur de raie instrumental d’une dizaine de MHz au minimum

([16]).

Cependant, en spectroscopie de Fourier à deux peignes de fréquences, la largeur de

raie instrumentale minimale n’est limitée que par le temps d’acquisition de l’interféro-

gramme T , dont la transformation de Fourier donne le spectre :

δinst(T ) =
frep

∆frep × T

Lorsque la largeur de la raie instrumentale devient plus petite que l’écart entre deux

dents du peigne consécutives, donc plus petite que frep, c’est-à-dire pour un temps

d’enregistrement :

T ≥ 1

∆frep
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alors nous commençons à résoudre la structure en dents de peigne du spectre ap-

paraitre (voir figure IV.5).

FIGURE IV.5 – Figure reproduite d’après [7]. Simulation de l’évolution de l’allure d’un profil spec-

tral en fonction de la résolution en spectroscopie de Fourier à deux peignes de fréquence. a. La

limite de résolution est supérieure à la largeur de la transition observée. b. La limite de résolution

est de l’ordre de la largeur de la transition observée, néanmoins la fonction d’appareil déforme

le profil enregistré par rapport au profil réel. c. La résolution devient suffisante pour deviner la

structure en peigne. d. Les dents de peigne sont résolues et apparaissent clairement. e. Le som-

met des dents du peigne décrit parfaitement le profil réel : la largeur de raie instrumentale est

beaucoup plus étroite que l’écart entre deux dents du peigne consécutives.

IV.4.3 Stabilité des sources femtosecondes

La spectroscopie à deux peignes de fréquences présente des contraintes particu-

lières en terme de stabilité relative des peignes de fréquences.
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Lorsque les oscillateurs sont laissés en fonctionnement libre, de fortes variations peuvent

apparaître sur les deux degrés de libertés des sources. Ainsi, des fluctuations appa-

raissent sur la fréquence de répétition frep et la fréquence d’offset entre porteuse et

enveloppe f0 pendant la durée de la mesure. Ces fluctuations peuvent être dues aux

variations de la longueur ou des pertes de la cavité, au bruit introduit par le laser de

pompe, ou encore au bruit provenant de l’émission spontanée amplifiée.

Ces contraintes sont significativement plus exigeantes que celles imposées en métro-

logie des fréquences car elles requièrent une stabilité pour les deux degrés de liberté

des sources beaucoup plus importante et nécessitent la mise en œuvre de moyens ori-

ginaux, tels que celui développé dans le cadre de cette thèse de doctorat.

Conséquence en spectroscopie à deux peignes

Dans le cas de la spectroscopie à deux peignes de fréquences, l’interférogramme

enregistré, issu du battement entre les deux lasers femtosecondes, est alors fortement

affecté par ce phénomène d’instabilité. Il en résulte alors d’importants artefacts dans

le spectre d’absorption, baptisés « erreurs de phase » par analogie avec le spectromètre

de Michelson, qui dépendent de la fréquence et ne peuvent pas être pris en compte par

un traitement numérique a posteriori sans l’aide de signaux de références supplémen-

taires.

La spectroscopie à deux peignes de fréquences peut être vue fonctionnant sur le

principe d’un oscilloscope à échantillonnage optique. Le train d’impulsions du premier

peigne (peigne interrogateur) excite l’échantillon absorbant à intervalles de temps ré-

guliers. Le second train d’impulsions, de fréquence de répétition différente, provient

du second peigne (peigne sondeur), et échantillonnent interférométriquement la ré-

ponse transitoire du milieu. Au mieux, les échantillons interférométriques sont pris à

des intervalles de temps 1
frep

(typiquement 10−8 secondes) où frep est la fréquence de

répétition du second peigne (typiquement 100 MHz). Si ∆frep est la différence entre les

fréquences de répétition des deux peignes (typiquement ∆frep = 100 Hz), des échan-

tillons d’interférogramme consécutifs résultent de paires d’impulsions dont la sépara-

tion s’incrémente d’une quantité ∆τ =
∆frep
f2rep

(typiquement 10−14 secondes). L’oscillo-

scope à échantillonnage optique, en pratique, élargit la forme d’onde de correspondant

à la décroissance d’induction libre par un facteur γ =
frep

∆frep
(typiquement 106).

Les instabilités résiduelles qui prennent place dans les peignes de fréquences, même

lorsque ceux-ci bénéficient des meilleures stabilisations, sont à l’origine des difficultés

de la technique. Les intervalles de temps entre les impulsions des deux peignes sont

alors sujets à des variations δt qui apparaissent également magnifiées en temps par le

facteur γ.

Le déphasage entre la porteuse et l’enveloppe de l’impulsion est également sujet à

des fluctuations. Si la différence des fréquences de décalage à l’origine entre les deux

peignes diffère de ∆f0, la phase relative entre les paires d’impulsions change de la quan-

tité 2π∆f0
frep

entre deux échantillons interférométriques et les fréquences du spectre sont
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translatées de f0. Si ce facteur f0 est constant, cette translation spectrale peut être prise

en compte.

En pratique, les fluctuations temporelles entre paires successives d’impulsions doivent

être maintenues inférieures à 10 attosecondes. Cette valeur est bien meilleure que les

stabilités atteintes en pratique par des peignes, stabilisés ou non.

Pour un spectromètre de Fourier basé sur l’interféromètre de Michelson, des erreurs de

phases commence à apparaître si les variations du déplacement du miroir mobile sont

de 0, 1λ, avec λ la longueur d’onde du faisceau rentrant dans l’appareil [117]. Dans le

cas d’une source de lumière émettant dans l’infrarouge proche (1 – 1,5 µm) la précision

nécessaire sur la différence de marche est alors de 1 nm. Par analogie, en spectroscopie

à deux peignes, les fluctuations temporelles doivent rester de l’ordre de 0, 1T , où T est la

période de l’onde lumineuse rentrant dans l’interféromètre. Pour une source émettant

dans l’infrarouge proche, T est de 3 – 5 fs, et donc les fluctuations temporelles doivent

rester inférieures à 10 as.

De la même manière, en spectroscopie de Fourier traditionnelle basée sur l’interféro-

mètre de Michelson, des erreurs de phases apparaissent si la vitesse de déplacement

du miroir mobile varie de 0,1 % [118], donc, lorsque le facteur de démultiplication pré-

sente des variations de 0,1 %. Par analogie encore, en spectroscopie à deux peignes, des

erreurs de phase peuvent apparaître si les variations de ∆τ sont supérieures à 0,1 %. La

valeur de ∆τ étant typiquement de 10−14 s, on retrouve bien une valeur de 10 as pour

les fluctuations temporelles.

Dans le domaine des fréquences, il est possible d’exprimer la même contrainte de

façon plus parlante. Pour cela, nous pouvons considérer la largeur des raies du peigne

hétérodyne obtenu. Le peigne hétérodyne consiste en des fréquences discrètes dans

le domaine radiofréquence correspondant aux battements entre deux fréquences op-

tiques. Les fluctuations de ces fréquences optiques se retrouvent donc transférées sur

la largeur de la fréquence radio.

Pour que la méthode de spectroscopie à deux peignes fonctionne, il faut que le peigne

radiofréquence soit résolu. En effet, si les dents du peigne hétérodyne se chevauchent,

on perd alors en résolution. Or les raies discrètes du peigne dans le domaine des radio-

fréquences sont espacées théoriquement de la valeur ∆frep. Soit, en reprenant l’exemple

ci-dessus, 100 Hz.

Il faut donc que les battements entre les deux raies optiques des deux peignes de fré-

quences aient une largeur qui reste inférieure à ∆frep sur la durée de l’enregistrement.

Pour avoir un bon rapport signal sur bruit, la condition est encore plus contraignante,

car en effet, la durée de cohérence entre les deux peignes doit être d’autant plus supé-

rieure au temps de mesure.
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Systèmes d’asservissement

Les techniques de stabilisation des peignes de fréquences sont, dans la grande ma-

jorité des situations, basées sur une référence de fréquences (maser à hydrogène, hor-

loge à césium ou rubidium) dans le domaine radio ou micro-ondes. Ce type de stabili-

sation est parfaitement approprié pour les peignes utilisés comme règle de mesure en

métrologie des fréquences, mais ne peut, dans le cas de la spectroscopie à deux peignes,

fournir qu’une stabilisation à long terme, évitant les dérives des peignes et améliorant

donc l’exactitude de la mesure. Néanmoins, elle ne permet pas de maintenir la cohé-

rence entre les peignes pour la mesure d’un interférogramme de qualité.

En effet, un peigne de fréquences relie les fréquences optiques aux fréquences radio par

la relation donnant la fréquence de chacune de ses raies : fn = nfrep + f0, où n est un

entier de l’ordre de 106. Il devient alors aisé de comparer et d’asservir frep sur un oscil-

lateur radio-fréquence de référence. Ceci doit néanmoins être fait avec précaution.

Le facteur multiplicatif n peut aussi multiplier le bruit de l’oscillateur de référence. Le

bruit de phase pour une multiplication directe par un facteur n augmente proportion-

nellement à n2. Pour donner un exemple, la multiplication d’un signal de fréquence

100 MHz en un signal de 100 THz (n = 106) augmente le bruit de 120 dB. Le bruit des

meilleurs oscillateurs radio-fréquences est loin de rendre exploitable une telle multipli-

cation.

Le peigne de fréquences, tel qu’utilisé en métrologie, permet néanmoins de faire cette

opération sans l’affaissement attendu de la porteuse. En effet, le laser agit comme un

volant d’inertie qui ne transmet pas les rapides fluctuations de phase de l’oscillateur

de référence, mais les moyenne. Dans ce sens, la loi multiplicative en n2 ne s’applique

pas car elle supposerait une boucle d’asservissement de bande passante infinie. Un

laser à mode verrouillé en phase a généralement une stabilité de phase correcte aux

temps courts, souvent meilleure qu’un synthétiseur pour des temps inférieurs à la mil-

liseconde. Il est donc nécessaire d’utiliser une boucle d’asservissement avec une bande

passante modérée (au plus de quelques centaines de Hz) pour asservir la fréquence

de répétition d’un peigne de fréquences. L’utilisation de bandes passantes plus élevées

transférerait simplement le bruit de l’oscillateur à frep, et ce bruit serait multiplié dans

son transfert aux raies optiques du peigne. Bien que les largeurs de raie optique soient

en général de l’ordre de 1 MHz, la stabilité relative de la position des raies – lorsque la

bande passante d’asservissement est bien choisie – peut être égale à la stabilité relative

de la référence micro-ondes pour de long temps d’intégration.

Dans ce cas, si la stabilité de phase intrinsèque du laser à modes verrouillés est suffi-

sante pour les applications de métrologies de fréquences, où la fréquence du battement

d’une raie de peigne avec le laser dont la mesure de fréquence est désirée est intégrée

sur plusieurs secondes, elle ne l’est pas pour la spectroscopie à deux peignes de fré-

quences où chaque échantillon optique (interférence entre deux impulsions provenant

des deux peignes) doit être mesuré avec des gigues très faibles, appropriées à l’interfé-

rométrie.

Pour une meilleure stabilité, il est possible d’utiliser comme oscillateur une référence

optique, par exemple un laser continu stabilisé sur une cavité de Fabry-Pérot de très
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haute finesse. Dans ce cas, une raie du peigne est asservie en phase sur le laser continu.

Dans ce cas, les fluctuations de la fréquence de référence sont divisées par N dans leur

transfert sur frep (la densité spectrale des fluctuations de phase est divisée par N2). Le

très faible bruit de phase des références de fréquence optique offre de très grandes op-

portunités pour réaliser un peigne à très faible largeur de raie approprié pour la spectro-

scopie à deux peignes, mais les contraintes liées au fonctionnement d’un laser continu

avec une largeur de raie inférieure au Hertz restreignent alors la flexibilité d’utilisation

de la technique.

Aucun système d’asservissement n’a été employé lors des expériences menées du-

rant cette thèse, cependant, le fonctionnement de ces asservissements est décrit en dé-

tail dans les thèses de Birgitta Bernhardt [8] et Patrick Jacquet [7].

Deux types d’asservissement sont utilisés pour chacune des sources. Le premier est

l’asservissement du taux de répétition, pour lequel la boucle de rétroaction agit sur la

longueur de la cavité. Ceci est réalisé grâce à une boucle à verrouillage de phase entre

une harmonique de la fréquence de répétition et une référence radiofréquence externe

(par exemple un signal de 10 MHz délivré par un MASER à hydrogène). La longueur de

la cavité est alors modifié à l’aide un miroir monté sur une céramique piézo, dont la

vitesse de réponse limite la bande passante de la rétroaction à une dizaine de kHz.

Le second asservissement est effectué sur la fréquence de décalage porteuse-enveloppe.

Cet asservissement peut passer par l’utilisation d’un interféromètre « f – 2f » , mais il

est aussi possible d’asservir une dent du peigne de fréquences sur un laser monochro-

matique de référence, ce qui a pour avantage de transférer directement la stabilité op-

tique (et est donc potentiellement plus stable qu’un référencement radiofréquence). La

boucle de rétroaction se fait alors en agissant sur le courant d’alimentation des diodes

de pompage optique de l’oscillateur femtoseconde, et sa bande passante est là aussi de

quelques dizaines de kHz.

De plus, la modification d’un degré de liberté d’un peigne de fréquences indépendam-

ment de l’autre degré de liberté est impossible à réaliser en pratique. En effet, chacun

des mécanismes de contrôle affecte les deux degrés de liberté par différents biais, et ils

ne peuvent pas être décorellés. Il est donc très difficile d’asservir les deux degrés de li-

berté simultanément.

Les asservissements mentionnés ne sont donc pas suffisamment rapides pour pou-

voir les utiliser en spectroscopie à deux peignes de fréquences et mesurer des spectres

sans distorsions en temps réel.
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IV.5 État de l’art de la spectroscopie à deux peignes de fréquences

Nous allons décrire dans cette partie quelques unes des principales expériences de

spectroscopie à deux peignes de fréquences menées au sein de différentes équipes à

travers le monde. La première expérience détaillée ici est en réalité la première mise en

œuvre expérimentale de cette technique nouvelle de spectroscopie d’absorption. Se-

ront expliquées ensuites deux méthodes mises au point pour minimiser les effets des

fluctuations des deux degrés de liberté des peignes de fréquences. La première utilise

des lasers femtosecondes complétement stabilisés à l’aide d’asservissements ultra per-

formants, alors que la deuxième préfère se consacrer à la correction des différentes

fluctuations a posteriori. Ces deux techniques seront aussi discutées dans le chapitre

prochain, consacré à la nouvelle méthode de correction développée au cours de cette

thèse, et qui a pour but de s’affranchir des désavantages de celles-ci. Nous décrirons

également les expériences couplant cette méthode avec une cavité de haute finesse

ou une cuve multi-passage. Nous verrons enfin que la technique de spectroscopie à

deux peignes peut-être appliquée à la spectroscopie non-linéaire, avec des expériences

mises en œuvre au MPQ.

IV.5.1 Premières mises en œuvre expérimentales de la spectroscopie à deux
peignes de fréquences

Le premier article décrivant les bases théoriques et rapportant une première dé-

monstration expérimentale de la méthode de spectrométrie de Fourier à deux peignes

est publié en 2001 par Lee et al. [5]. Dans cette expérience, deux générateurs de peignes

de fréquences sont utilisés pour réaliser un système de tomographie par cohérence op-

tique (Optical Coherence Tomography) très rapide. Les générateurs de peignes de fré-

quences consistent en un modulateur électro-optique inséré dans une cavité de Fabry-

Pérot (finesse de 400), l’oscillateur étant un laser Nd-YAG avec une longueur d’onde de

1 319 nm. Les fréquences de répétition obtenues sont d’environ 6.2 GHz, et leur diffé-

rence varie de 1 kHz à 500 kHz correspondant à une vitesse de balayage entre 25 m.s−1

et 12,5 km.s−1.

Plus tard, en 2002, S. Schiller [4] publie un article présentant la méthode de spec-

troscopie à deux peignes de fréquences. C’est deux ans plus tard, en 2004, qu’une autre

réalisation expérimentale a lieu, par F. Keilmann et al. [111]. Cette expérience repose sur

l’utilisation de deux lasers femtosecondes Ti :Sa dont la cadence d’impulsions, frep '
87 MHz, diffère légèrement de l’un à l’autre, de ∆ ' 2 Hz. Deux faisceaux dans le moyen

infrarouge, dérivés de ces lasers par rectification optique dans une lame de GaSe, sont

superposés sur une lame de ZnSe et produisent sur le détecteur en HgCdTe un interfe-

rogramme contenant l’information spectrale.

L’avantage ici d’utiliser le processus de rectification optique sur une lame de GaSe est

double : D’abord, l’infrarouge moyen est un domaine spectral qui présente beaucoup
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d’intérêt en spectroscopie moléculaire à cause de la présence de nombreuses transi-

tions fondamentales. Ensuite, cela permet d’obtenir des peignes harmoniques, c’est à

dire sans fréquence d’offset f0. En effet, ce processus génère par différence de fréquence

les fréquences nfrep + f0 −mfrep − f0 = (n−m)frep pour un peigne et

n(frep −∆) + f ′0 −m(frep −∆)− f ′0 = (n−m)(frep −∆) pour l’autre.

Ce dispositif a permis l’acquisition en 100µs de spectres s’étendant sur 18 THz (600 cm−1)

autour de 30 THz (1 000 cm−1), et avec une limite de résolution de 390 GHz (13 cm−1).

Une illustration de la faisabilité du spectromètre est réalisée en déposant quelques

gouttes de trichloroéthylène à proximité du détecteur. Le gaz produit par évaporation

est alors absorbé par les faisceaux lumineux (il possède des bandes d’absorption cen-

trées autour de 850 cm−1 et 940 cm−1), et modifie le spectre enregistré (voir figure IV.6).

FIGURE IV.6 – Figure reproduite d’après [111]. A. Schéma du montage expérimental. B. Quatre

spectres obtenus consécutivement. (a) sans et (b) avec l’absorbant placé sur le chemin optique

devant le détecteur. Nous remarquons une modification du spectre au alentours de 940 cm−1 due

au trichloroéthylène.

IV.5.2 Spectroscopie à deux peignes avec des sources entièrement stabili-
sées

En 2008, I. Coddington et al. proposent un dispositif de spectroscopie multi-hétérodyne

avec deux peignes de fréquences dont les deux degrés de liberté sont stabilisés [115].

Les deux lasers femtosecondes à fibres dopées à l’erbium émettent des impulsions à

une cadence d’environ 100 MHz, sur un domaine spectral s’étendant de 1 495 nm à

1 620 nm. Un schéma simplifié du montage utilisé est rapporté dans la figure IV.7. Les

deux lasers fibrés à verrouillage de modes ont une fréquence de répétition qui diffère

de 1 kHz, et leurs sorties sont amplifiées et étendues spectralement à l’aide d’une fibre

non-linéaire.

Ces deux peignes de fréquences sont référencés à deux lasers continus (respectivement

à 1 550 nm et 1 535 nm) pour assurer leur stabilité. Le laser continu utilisé émettant

à 1 550 nm est un laser monochromatique ultra-stable avec une largeur spectrale de

l’ordre du Hertz, et une dérive de quelques Hertz par seconde. Ce laser de référence est

un laser continu fibré, stabilisé à l’aide d’une cavité externe. De plus, sa fréquence est

constamment contrôlée durant la mesure par un troisième peigne de fréquence auto-

référencé, lui-même contrôlé par le maser à hydrogène du NIST. Quant au second laser
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continu, il est verrouillé à une dent de ce peigne auto-référencé, générant ainsi un si-

gnal à 1 535 nm cohérent en phase avec le précédent.

Pour chacun des deux peignes, la fréquence d’offset est stabilisée grâce au verrouillage

en phase d’une des dents avec le laser continu émettant à 1 550 nm au travers d’une

rétro-action sur un système piézoélectrique étirant la fibre et sur un modulateur acousto-

optique externe avec une bande passante de 100 kHz. Le taux de répétition des deux

lasers est stabilisé grâce au verrouillage en phase d’une seconde dent du peigne avec le

deuxième laser continu, émettant à 1 535 nm, au travers d’une rétro-action sur la puis-

sance de pompe. Ces quatre verrouillages en phase ont une gigue temporelle de 0,22 à

0,38 fs.

FIGURE IV.7 – Figure reproduite d’après [115]. Schéma simplifié de l’expérience. L’écart fréquen-

tiel entre les dents des deux peignes de fréquences varie légèrement de l’un à l’autre. Les deux

peignes sont envoyé dans deux interféromètres, l’un d’entre eux incorporant un échantillon de

cyanure d’hydrogène sur l’un de ses bras.

Le faisceau de sortie de chaque peigne est envoyé au travers d’un filtre optique à

réseaux variable d’une largeur de 3 nm, puis dans deux interféromètre. L’un mesure le

signal, après que l’un des deux peignes soit passé dans une cuve de 15 cm contenant 25

Torr de H13C14N, tandis que l’autre, sans échantillon, produit un signal de référence.

La figure IV.8 nous montre le résultat d’une mesure du spectre d’absorption de HCN. Le

filtre optique scanne le spectre d’émission des sources par segments de 2 nm, et pour

chaque scan, 3 à 5 signaux, obtenus chacun en 1 s, sont moyennés. Le spectre d’absorp-

tion final de 125 nm est obtenu de façon séquentielle en assemblant les enregistrements

consécutifs. Le temps total d’acquisition est donc d’une durée de 3 à 5 minutes. I. Cod-

dington et al. montrent avec ce dispositif qu’il peuvent résoudre les dents individuelles

du peigne radiofréquence hétérodyne résultant de l’interaction entre les deux peignes

de fréquences (figure IV.8).
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FIGURE IV.8 – Figure reproduite d’après [115]. A. (a) Transmission (en noir) et phase (en vert) du

spectre d’absorption de HCN mesuré. (b) Zoom sur les 4,5 THz contenant les raies d’absorption.

B. (a) Spectre hétérodyne dans le domaine RF pour une mesure d’une seconde correspondant à

une position du filtre optique donnée. A cette échelle, les modes du peigne sont trop denses pour

résoudre visuellement les 9 000 dents présentes. (b) Zoom×100 autour d’une raie d’absorption. (c)

Zoom ×1000 montrant les battements RF résolus, d’une largeur à mi-hauteur de 1 Hz et espacés

de ∆frep = 1, 1 kHz.

Plus récemment, la même équipe a réalisé une autre expérience de spectroscopie

basée sur le même montage expérimental, avec cette fois des lasers femtosecondes

ayant une cadence de 220 MHz et une différence de taux de répétition ∆frep = 3, 14 kHz

[119]. Dans ce cas, le long temps d’acquisition (60 s) est mis à profit pour moyenner le

signal et augmenter le rapport signal à bruit. Ainsi, le spectre total, obtenu en 45 min,

possède un rapport signal à bruit maximum de 4000 pour une limite de résolution spec-

trale de 220 MHz.

Malgré des résultats qui montrent un peigne hétérodyne dont les raies discrètes sont

résolues et avec un rapport signal sur bruit élevé (ce qui signifie que la durée sur la-

quelle les deux peignes restent cohérent entre eux est plus grande que la durée de l’ac-

quisition), ces deux expériences ne tirent pas le bénéfice des principaux avantages de

la spectroscopie à deux peignes qui sont le temps d’acquisition très rapide et la pos-

sibilité d’enregistrer simultanément un très large domaine spectral. De plus, dans les

deux cas, le système d’asservissement et de référencement des sources peignes de fré-

quences sont lourds et complexes, empêchant la méthode employée d’être aisément

exportée et reproduite autre part que dans un laboratoire de métrologie.

Les résultats présentés dans les travaux de thèse de Julien Mandon [6] et Patrick
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Jacquet [7] montrent également des spectres obtenus à très faible limite de résolution

instrumentale, dont les raies discrètes sont résolues, mais sur un domaine spectral res-

treint par rapport au domaine total d’émission des sources. Dans ces expériences, les

deux sources lasers sont des lasers femtosecondes à fibre dopée à l’erbium, dont la ca-

dence d’impulsions est d’environ 100 MHz. Le taux de répétition des deux lasers est

asservi sur une référence radiofréquence et la fréquence de décalage entre porteuse et

enveloppe est asservie sur une référence optique. En optimisant la différence entre les

fréquences de répétition et le domaine spectral observé (à l’aide d’un filtre de Bragg),

Jacquet et al. obtient un spectre avec une limite de résolution instrumentale de 2,3 kHz,

pour un temps de mesure de 6 s [120]. La limite de résolution étant alors limitée par le

système d’acquisition.

L’échantillonnage des raies d’absorptions observées est limité par les dents du peigne

discrètes, qui sont espacées de frep, le taux de répétition. Cependant, dans les thèses de

Julien Mandon [6] et de Patrick Jacquet [7], une méthode d’entrelacement de plusieurs

spectres acquis consécutivement et de reconstruction a posteriori est explorée, qui per-

met d’augmenter la limite de résolution du spectre final potentiellement jusqu’à une

limite due à la largeur des dents du peigne elle-même.

IV.5.3 Spectroscopie à deux peignes avec une correction du signal a poste-
riori

Une autre façon de s’affranchir des instabilités provenant des deux sources peigne

de fréquences est imaginée par P. Giaccari et al. en 2008 [116]. Cette technique consiste

à enregistrer, durant le même temps que l’acquisition de l’interférogramme, le bat-

tement entre les deux peignes pour deux fréquences optiques différentes. Pour cela,

deux filtres de Bragg sont utilisés pour sélectionner une partie du spectre des sources à

chaque fois, dont le battement est enregistré. Cette méthode permet d’extraire les fluc-

tuations mutuelles des lasers femtosecondes dues aux variations de la différence du

taux de répétition et de la différence de décalage porteuse-enveloppe. Avec ces infor-

mations supplémentaires, il est alors possible de déterminer une correction de la phase

et un nouvel échantillonnage temporel pour l’interférogramme. Une démonstration de

cette méthode est réalisée avec des lasers fibrés, conduisant à un spectre s’étendant sur

70 nm (après amplification), ayant une résolution de 2 GHz et enregistré en 17 ms.

Cette méthode sera par la suite améliorée par la même équipe. Effectivement, en

2010, Deschênes et al. proposent un nouveau montage expérimental, similaire au pré-

cédent, mais utilisant cette fois-ci deux lasers continus comme oscillateurs intermé-

diaires pour référencer les variations de la différence de fréquence de répétition et la

différence de décalage porteuse-enveloppe entre les deux lasers femtosecondes fibrés

[121].

Le montage expérimental, décrit dans la figure IV.9, est constitué de deux laser fem-

tosecondes définis par frep = 100 MHz et ∆frep = 100 Hz stabilisés par une boucle

de retro-action lente. Les deux lasers continus ont une largeur spectrale de 30 kHz. Le

signal de battement de ces deux lasers continus avec chacun des deux lasers femtose-
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condes est enregistré par un détecteur différentiel. Quatre signaux de battement dif-

férents sont donc enregistrés en même temps que l’acquisition de l’interférogramme.

Ces signaux de référence sont ensuite utilisés pour calculer les corrections à appliquer

au signal d’interférence entre les deux lasers femtosecondes, après que l’un soit passé

à travers un échantillon de HCN.

Avec cette technique, Deschênes et al. enregistrent un spectre couvrant tout le do-

maine spectral des sources femtosecondes en une seule acquisition de 2 s. La largeur

à mi-hauteur des modes du peigne hétérodyne dans le domaine radio-fréquence, une

fois corrigé est de 0,6 Hz. Le spectre obtenu est représenté dans la figure IV.9.

FIGURE IV.9 – Figure reproduite d’après [121]. A. Schéma expérimental utilisé. Les variations des

deux peignes de fréquence (Comb1, Comb2) sont référencées grâce à deux laser continus (CW1,

CW2) grâce à plusieurs détecteurs (ADC 1 à 4). Le signal interféromètrique est enregistré avec le

détecteur ADC5 (le chirp est ajouté pour augmenter le rapport signal à bruit). WDM : Démulti-

plexeur (Wavelength division multiplexing), FBG : Réseau de Bragg fibré (Fiber Bragg Grating),

HCN : Échantillon de HCN.B. (a) Spectre obtenu en 2 secondes de temps de mesure (en noir) et

moyennage des spectres individuel issus de la même mesure (en rouge). (b) Zoom × 1 000 faisant

apparaitre chaque mode du peigne hétérodyne. (c) Zoom× 400 000 montrant un unique mode.

Bien que cette méthode permette d’obtenir de très bon résultats sans utiliser d’as-

servissement et de référencement complexes, elle nécessite cinq voies d’acquisitions

pour un enregistrement simultané des signaux de référence et du signal de l’interféro-

mètre. De plus, même si le signal d’intérêt est enregistré dans un temps très court, il

nécessite un traitement numérique ultérieur pour être corrigé et donc exploitable, ce

qui demande nécessairement un temps supplémentaire. Il est également difficile ici de

se rendre compte de la sensibilité ou de l’exactitude de la méthode proposée du fait du

manque d’informations sur l’échantillon de HCN utilisé et de l’absence de comparai-

son avec un spectre d’absorption de référence issu d’une base de donnée bien connue

ou d’une autre technique expérimentale validée.
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IV.5.4 Spectroscopie à deux peignes avec une cavité de haute finesse

Une expérience mettant en œuvre une cavité de haute finesse a été réalisée par B.

Bernhardt et al. en 2009 [122]. Dans ce type d’expérience, le chemin optique sur le-

quel a lieu l’interaction avec l’échantillon est amplement augmenté pour améliorer la

sensibilité du dispositif. L’association de la spectroscopie à deux peignes avec une ca-

vité de haute finesse permet l’acquisition en quelques microsecondes de spectres ultra-

sensibles, sur un large domaine spectral et à haute résolution.

Dans l’expérience impliquant une cavité haute finesse réalisée par B. Bernhardt et al.,

deux oscillateurs femtosecondes basés sur des lasers à fibre dopées à l’ytterbium sont

utilisés [122]. L’un des deux est couplé de manière résonante à une cavité de haute

finesse contenant l’échantillon gazeux à étudier. Le maintien de la superposition des

modes longitudinaux du laser femtoseconde avec ceux de la cavité est assuré par un

asservissement de type Pound-Drever-Hall agissant sur la fréquence de répétition du

peigne 1 via une céramique piézo-électrique. La cadence d’impulsion des lasers frep =

130 MHz coïncide alors avec l’intervalle spectral libre de la cavité, et leur différence de

taux de répétition est fixé entre 200 et 600 Hz. Les deux peignes vont alors battre entre

eux sur une photodiode rapide pour produire le signal d’interférence temporel, qui,

après transformation de Fourier, donne le spectre d’absorption. Le schéma du mon-

tage expérimental est montré dans la figure IV.10.

Dans cette expérience, le spectre d’absorption de l’ammoniac (NH3) a été mesuré au-

tour de 1 045 nm. Mesuré en seulement 18 µs, ce spectre atteint une limite de résolution

non apodisée de 4,5 GHz, avec une sensibilité qui s’élève à 3 × 10−8 cm−1 (voir figure

IV.10).

FIGURE IV.10 – Figure reproduite d’après [122]. A. Montage expérimental mettant en œuvre les

deux peignes de fréquences et la cavité de haute finesse. B. Région de la bande harmonique 3ν1 du

spectre de NH3 obtenu grâce à la cavité de haute finesse.

L’infrarouge proche, où cette expérience a été réalisée, est un domaine très intéres-

sant pour une telle méthode possédant une forte sensibilité, en raison de la faible inten-

sité des transitions moléculaire. Ces faibles transitions, qui ont été observées ici à une

haute résolution pour la première fois, sont notamment intéressantes pour la modéli-

sation du transfert radiatif dans l’atmosphère de planètes de type géantes Joviennes.
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IV.5.5 Spectroscopie non linéaire à deux peignes

Récemment, des réalisations expérimentales se tournant vers la spectroscopie non-

linéaire à deux peignes de fréquences ont été conduites au MPQ [123]. Les techniques

de spectroscopie Raman non linéaires peuvent faire office de méthodes alternatives

pour accéder aux transitions fondamentales des molécules en évitant d’avoir besoin de

sources émettant dans l’infrarouge moyen. Ideguchi et al. mettent en œuvre une expé-

rience de spectroscopie à deux peignes de fréquences dite RIKE (Raman-Induced Kerr-

Effect), dans laquelle un laser de pompe picoseconde, à fibre dopée à l’ytterbium, et un

peigne de fréquences sonde (Stokes), à fibre dopée à l’erbium, avec une fréquence de

répétition frep, coïncident temporellement et spatialement au niveau de l’échantillon.

Les photons provenant du laser intense de pompe (Raman) sont transférés vers le fais-

ceau de faible intensité Stokes lorsque les dents du peigne Stokes coïncident avec les

résonances Raman de l’échantillon. Le peigne de fréquences résultant possède à son

tour la trace de transitions Raman stimulées. Celui-ci vient alors battre avec un autre

peigne de fréquences similaire, mais possédant une fréquence de répétition légèrement

différente frep+∆frep pour produire un signal hétérodyne qui peut alors être enregistré

par une photodiode rapide. Le schéma expérimental est reproduit dans la figure IV.11.

FIGURE IV.11 – Figure reproduite d’après [123]. Schéma expérimental de la spectroscopie RIKE

à deux peignes de fréquences. Le laser de pompe ytterbium et le peigne Stokes erbium ont leurs

fréquences de répétition synchronisées. Le faisceau est focalisé dans l’échantillon, puis vient battre

avec un second oscillateur erbium possédant une fréquence de répétition légèrement différente.

Ce dispositif permet l’acquisition d’un spectre en moins de 3 µs. Cependant, afin

d’obtenir un rapport signal à bruit suffisant, une centaine, voire un millier, selon l’échan-
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tillon, d’interférogrammes sont enregistrés consécutivement et moyennés, conduisant

à un temps d’acquisition effectif d’environ 300 µs ou 3,2 ms (et un temps réel expé-

rimental de 330 ms ou 3,5 s). La rapidité de cette méthode pourrait potentiellement

permettre la détection de composés chimiques en temps réel.
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· V ·

SPECTROSCOPIE ADAPTATIVE À DEUX

PEIGNES

NOUS AVONS vu dans le chapitre précédent comment l’utilisation de deux peignes de

fréquences permet d’obtenir un instrument de spectroscopie avec un formidable

potentiel, que ce soit en terme de rapidité, de limite de résolution, de domaine spectral

d’analyse ou de sensibilité.

Cependant, les démonstrations expérimentales réalisées jusqu’à présent utilisent

soit des systèmes d’asservissement très performants et complexes, soit enregistrent, en

plus du signal d’intérêt, plusieurs signaux de référence, pour calculer une correction a

posteriori.

Dans le but d’apporter une solution plus adaptée à ce problème pour un instrument

de spectroscopie d’absorption, une nouvelle méthode a été développée au cours de ma

thèse, permettant d’obtenir une correction pour les fluctuations des deux degrés de

liberté en temps réel, sans complexifier outre mesure l’instrument.

Cette nouvelle méthode, dénommée « échantillonnage adaptatif », est décrite dans

ce chapitre. Dans une première partie, une première méthode de correction est présen-

tée. Tout d’abord, nous expliquons comment fonctionne la nouvelle méthode mise au

point au cours de cette thèse dans sa première version, en commençant par une des-

cription théorique. Ensuite, le montage expérimental est détaillé, et les variations des

deux degrés de liberté des sources sont caractérisées, puis nous expliquons comment

la méthode s’insère au sein de l’instrument de spectroscopie à deux peignes, du point

de vue du montage optique, du point de vue de la partie électronique, et du point de

vue de l’acquisition et du traitement numérique. Nous décrivons ensuite les résultats

expérimentaux obtenus.

Dans une deuxième partie, l’extension de la première méthode de correction adaptative

dans un autre domaine spectral est rapportée, avec les résultats expérimentaux alors

obtenus.
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Enfin, une deuxième méthode de correction, permettant de s’affranchir des défauts de

la précédente, est présentée, d’abord avec une description théorique, puis d’un point

de vue expérimental, avant de montrer les résultats qui en découlent.

V.1 Première méthode adaptative

La première méthode de correction adaptative mise en place consiste à changer

l’échantillonnage du signal interféromètrique. Le principe est de ne plus échantillonner

le signal avec une horloge de fréquence constante, mais d’utiliser une nouvelle horloge

(nous verrons comment celle-ci est générée) qui s’adapte aux variations des degrés de

liberté des sources lasers femtosecondes pour échantillonner le signal à délai optique

constant.

V.1.1 Échantillonnage adaptatif

Description théorique

Soit E1(t) et E2(t) les champs électriques des deux lasers femtosecondes.

E1(t) = A1(t)e2πi(fC1t+ϕ1) et E2(t) = A2(t)e2πi(fC2t+ϕ2)

Ih(t), l’interférogramme issu du battement hétérodyne entre les deux lasers femto-

secondes, comme décrit dans le chapitre précédent (sans tenir compte cette fois-ci de

l’absorption d’un éventuel échantillon), peut se noter, avec E1(t) et E2(t) :

Ih(t) = ||E1(t) + E2(t)||2

Ih(t) = ||E1||2(t) + ||E2||2(t) + 2<(E1(t)× E∗2(t))

Seul le terme intervenant entre les deux champs électriques nous intéresse. Nous

pouvons alors écrire :

Ih(t) = 2<
[
E1(t)× E∗2(t)

]
= 2<

[
A1(t)e2πi(fC1t+ϕ1) ×A2(t)e−2πi(fC2t+ϕ2)

]
= 2<

[
A1(t)A2(t)ei2π(fC1t−fC2t+ϕ1−ϕ2)

]
= B(t) cos

(
2π[∆fCt+ ∆ϕ]

)
Avec ∆fC = fC1 − fC2, ∆ϕ = ϕ1 − ϕ2 et B(t) = 2A1(t)A2(t).

Dans le cas où les sources lasers ne sont pas stables, nous pouvons introduire des

jitters temporels, δt(t) et δ∆ϕ(t). L’équation précédente devient alors :
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Ih(t) = B(t) cos
[
2π[∆fC(t+ δt(t)) + ∆ϕ+ δ∆ϕ(t)]

]
L’idée est alors de réechantillonner ce signal de façon à ce que t + δt(t) évolue de

façon constante entre un échantillon et le suivant. Nous choisissons alors d’utiliser un

signal d’horloge dont la fréquence serait identique à celle du signal interférométrique.

Pour ce faire, nous employons le signal R1(t) correspondant à la raie m du spectre hé-

térodyne :

R1(t) = Bm(t) cos
[
2π[fm(t+ δt(t)) + ∆ϕ+ δ∆ϕ(t)]

]
Ce signal est utilisé comme horloge externe pour échantillonner l’interférogramme.

Il est alors possible de déclencher l’acquisition tout les fronts montants de l’horloge,

soit de manière à ce que :

2π[fm(t+ δt(t)) + ∆ϕ+ δ∆ϕ(t)] =
3π

2
+ k2π

avec k ∈ N.

Signal de référence

Pour employer cette méthode d’échantillonnage adaptatif, nous avons donc besoin

de générer le signal R1(t), correspondant au signal de battement m entre le peigne de

fréquences 1 et le peigne de fréquences 2.

Isoler le battement entre deux dents des peignes de fréquences n’est pas aisé à pre-

mière vue, car il faudrait disposer d’un filtre optique ou bien d’un filtre électronique

extrêmement étroit. Nous avons donc recours à un laser continu intermédiaire, dont la

fréquence d’émission est située aux alentours de f0,1 +mfrep,1.

On peut alors mesurer le signal de battement entre la fréquence du laser continu

et la dent adjacente des deux peignes de fréquences à la position m. Cette mesure se

fait à l’aide d’un dispositif que nous abrégerons « BDU » par la suite (Beat Detection

Unit) permettant la superposition spatial des faisceaux du laser continu et du peigne de

fréquences, leur réflexion sur un réseau (pour séparer grossièrement les modes du laser

femtoseconde dans un premier temps), puis leur focalisation sur un photodétecteur

rapide. Le signal RF reçu par la photo diode est ensuite filtré pour ne conserver que

le signal d’intérêt, c’est-à-dire le battement entre le laser continu et la dent du peigne

adjacente.

A partir de deux de ces dispositifs, nous pouvons donc isoler les signaux de bat-

tement entre un laser continu et une dent de chaque peigne, correspondant aux fré-

quences :

νB1 = νFC1m − νCWm
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νB2 = νFC2m − νCWm

Où νFC1m et νFC2m sont les fréquences optiques de la dent m respectivement pour

les peignes 1 et 2, et où νCWm est la fréquence optique de laser continu.

L’intérêt est aussi qu’il est possible d’utiliser un laser continu qui n’a pas besoin

d’être stabilisé, et peut être laissé en fonctionnement libre. En effet, en multipliant

les deux signaux de battement obtenus, puis en employant un filtre électronique de

manière à ne garder que le signal dont la fréquence correspond à la soustraction de

ces deux fréquences, nous obtenons un signal sinusoïdal de fréquence correspondant

seulement au signal de battement entre les dents des peignes. Nous obtenons par ailleurs

bien le signal de référence décrit plus haut.

νR1 = νB1 − νB2 = νFC1m − νFC2m

On obtient donc un signal sinusoïdal de la forme :

R1(t) = Bm(t) cos
[
2π[fm(t+ δt(t)) + ∆ϕ+ δ∆ϕ(t)]

]
V.1.2 Montage expérimental

Nous allons dans cette partie décrire de façon détaillée les différents éléments du

montage expérimental. Les sources lumineuses utilisées ici sont des lasers femtose-

condes à fibre dopée à l’erbium, émettant autour de 1,55 µm.

Sources utilisées

• Principe de fonctionnement des oscillateurs

Une partie des expériences menées impliquant la première méthode de correction

adaptative ont été réalisées en employant des lasers femtosecondes à fibre dopée à l’er-

bium commerciaux de la société MenloSystems GmbH, modèle C-Fiber-Sync. Ce type

de lasers fibrés présentent plusieurs avantages. Leur pompage est très simple du fait

qu’il nécessite seulement des diodes lasers. De plus, ils bénéficient de la disponibilité

des composants optiques à ces longueurs d’onde développés pour les télécommuni-

cations. Nous pouvons aussi signaler que leur utilisation très simple ne nécessitant ni

entretien ni réalignement et leur fiabilité en font des dispositifs qui peuvent être desti-

nés à un large panel d’applications.

L’émission laser est obtenue par un système à trois niveaux, dans lequel l’inversion

de population se fait à l’aide d’un pompage par une diode laser émettant à 980 nm, lon-

gueur d’onde à laquelle l’ion Er3+ possède une forte absorption.

Ces ions, lorsqu’ils sont dans l’état fondamental 4I15/2, sont amenés par pompage op-

tique vers l’état 4I11/2. Ils quittent ensuite rapidement cet état par transition non-radiative
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vers l’état métastable 4I13/2. Lorsque l’inversion de population entre 4I13/2 et 4I15/2 est

suffisante, l’émission laser se produit par retour à l’état fondamental. Le diagramme

d’énergie de l’ion Er3+ est représenté dans la figure V.1.

FIGURE V.1 – Diagramme d’énergie simplifié et transitions mises en jeu pour l’ion Erbium (III).

Figure reproduite d’après [124].

Les sources que nous utilisons sont conçues selon une cavité en anneau dont le

milieu amplificateur est une fibre de silice dopée aux ions Er3+. La source laser est mu-

nie d’un système de verrouillage de modes passif basé sur la sélection de polarisation

[125, 126]. Lors de sa propagation dans la partie fibrée de la cavité laser, l’impulsion

polarisée elliptiquement subit, par effet Kerr, une rotation de polarisation non linéaire.

Le centre de l’impulsion voit sa polarisation tourner relativement à celle de ses ailes.

L’association d’une lame quart-d’onde et d’une lame demi-onde permet alors de ne sé-

lectionner que l’intensité lumineuse la plus importante et de la raccourcir temporelle-

ment à chaque tour de cavité. Deux autres lames d’ondes permettent ensuite le retour

à une polarisation elliptique. Cette source émet des impulsions femtosecondes dans

le domaine du proche infrarouge (la longueur d’onde centrale du spectre est située à

1 550 nm).

Pour les deux sources laser femtosecondes à fibre dopée à l’erbium, la cavité contient

quatre lames d’onde dont la rotation peut être changée par le biais d’un programme

de contrôle. Ceci permet une automatisation de la recherche d’un point de fonction-

nement où les modes sont verrouillés en phase, grâce à une photodiode mesurant les

niveaux des signaux continus et impulsionnels provenant du laser.

Les deux sources lasers possèdent également un système permettant d’agir sur leurs

deux degrés de liberté. La fréquence de répétition, située autour de 100 MHz, peut être

modifiée en faisant varier la longueur de la cavité.

Pour ce faire, l’un des miroirs de celle-ci est monté sur une céramique piézoélectrique

et un moteur pas-à-pas. Ce dernier permet un ajustement approximatif de la fréquence
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de répétition sur une plage d’environ 400 kHz, tandis que le dispositif piézoélectrique

autorise un ajustement plus fin et plus rapide sur une plage de 140 Hz.

Quant à la fréquence d’offset, il est possible de la changer en agissant sur l’intensité du

courant des diodes de pompage optique. Nous pouvons noter cependant que les deux

degrés de liberté sont liés par définition, et il n’est pas possible par conséquent de faire

varier l’un ou l’autre indépendamment en ne rectifiant qu’un seul paramètre. Ainsi, une

modification du courant d’alimentation des diodes de pompage modifie la fréquence

d’offset, mais affecte également la fréquence de répétition.

Nous verrons néanmoins que cela n’a pas d’importance pour notre méthode d’échan-

tillonnage adaptatif, les degrés de liberté n’ayant pas besoin d’être contrôlés, et où seul

un ajustement grossier de la fréquence de répétition de chacun des deux peignes est

nécessaire.

• Performances des oscillateurs

Les oscillateurs à fibre dopée à l’erbium dont nous disposons délivrent des impul-

sions à une cadence située aux alentours de 100 MHz. Ces impulsions ont une durée de

74 fs pour l’un des lasers et de 60 fs pour l’autre, et leur domaine spectral s’étend sur

plus de 12 THz (une centaine de nanomètres) centré autour de 193,356 THz (1 550 nm).

La figure V.2 rapporte le spectre d’émission, ainsi que la trace d’auto-corrélation pour

chacune des deux sources utilisées.

FIGURE V.2 – Figure reproduite d’après [127]. Spectres d’émission à basse résolution et trace

d’auto-corrélation des deux oscillateurs C-Fiber-Sync de MenloSystems GmbH.

Les oscillateurs dont nous disposons possèdent trois sorties fibrées différentes.

La première, qui délivre le plus de puissance optique, présente aussi l’avantage d’avoir
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ses impulsions compensées en dispersion. Selon les spécifications des lasers, elle dé-

livre respectivement 29 mW et 27,3 mW.

Une deuxième sortie, dont les impulsions ne sont pas compensées en dispersion, dé-

livre quant à elle un peu moins de puissance, respectivement 11 mW et 12,7 mW.

Une troisième sortie émet environ 1,7 mW pour les deux sources et sert de contrôle.

Stabilité des degrés de liberté

Les perturbations environnementales externes telles que les vibrations acoustiques

ou mécaniques ou les variations de température affectent moins la stabilité des deux

degrés de liberté que les perturbations internes telles que les variations de la longueur

de la cavité ou les fluctuations du courant de la diode laser de pompe [128].

Cependant, il est possible de minimiser les sources de perturbations extérieures en iso-

lant les oscillateurs. C’est pourquoi nous avons par exemple placé les deux lasers fem-

tosecondes à fibre dopée à l’erbium, utilisés pour les expériences de cette thèse, en

suspension sur une base en caoutchouc.

Afin de caractériser les fluctuations des deux degrés de liberté, plusieurs mesures ont

été effectuées.

La première mesure concerne le taux de répétition des lasers. La fréquence de répé-

tition des deux lasers, contrôlée par une photodiode rapide placée au sein du système,

a été mesurée durant une période prolongée et enregistrée à l’aide d’un compteur de

fréquence fonctionnant avec un temps de mesure de 1 seconde. Les compteurs de fré-

quence utilisés possèdent 12 digits, et sont référencés sur un signal de 10 MHz délivré

par un MASER à hydrogène dont la stabilité relative à une seconde de temps de mesure

est de l’ordre de 10−13.

La figure V.3 montre que sur une durée de plusieurs heures (la mesure a été effectuée

durant près de 60 000 s), la fréquence de répétition varie de quelques centaines de Hz.

Celle de l’un des oscillateurs présente un écart type de 68,5 Hz tandis que l’autre pré-

sente un écart type de 54 Hz.

Sur la même figure est représenté l’écart type d’Allan pour les deux fréquences de répé-

titions (l’axe des abscisses montre la durée, et l’axe des ordonnées la fréquence relative

à la fréquence de début de mesure). L’écart type d’Allan est d’environ 7× 10−11 pour les

deux oscillateurs à un temps de mesure τ d’une seconde.

Cela signifie qu’il y a une instabilité en fréquence entre deux observations séparées

d’une seconde d’une valeur de 7 × 10−11. La fréquence de répétition des deux lasers

étant proche de 100 MHz, cela indique une variation de 7 mHz/s.

L’allure de la courbe montre une variation de l’écart type d’Allan linéaire. Cette dérive

en fréquence est certainement due à une variation de la température sur le temps de

mesure.

Si nous regardons l’interférogramme obtenu dans le cadre de la spectroscopie à

deux peignes, théoriquement, la distance séparant deux maxima d’intensité consécu-
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FIGURE V.3 – Évolution de la fréquence de répétition mesurée au cours du temps (A.) et écart type

d’Allan correspondant (B.).

tifs devrait être égale à 1
∆frep

. Ce terme devant rester constant si aucune variations n’étaient

présentes.

Nous pouvons donc mesurer cette grandeur avec un interférogramme enregistré alors

que les degrés de liberté des peignes évoluent librement, ce qui nous donne une in-

formation sur les fluctuations dues à la fois à ∆frep et à ∆f0. La figure V.4 représente

l’écart entre deux maximums d’intensité de l’interférogramme consécutifs en fonction

du nombre de pics d’intensité maximale enregistrés (plus de 600, ce qui correspond à

environ 1,9 s).

Nous observons une variation de l’intervalle entre deux maximums d’intensité pouvant

atteindre 0,5µs, pour un écart type calculé de 93 ns. Ces variations sont à comparer avec

l’intervalle de temps moyen entre deux pics d’intensité maximale de l’interférogramme

qui est de 3,16474 ms.

Cela représente donc des fluctuations de l’ordre de 3 × 10−5. Bien que ces variations

proviennent à la fois de la fréquence de répétition et de la fréquence d’offset des deux

lasers, et qu’il soit impossible de différencier leur contribution respective, cela permet

de nous donner une idée de l’amplitude des variations affectant l’interférogramme.

En même temps que la mesure précédente de la fréquence de répétition, la fré-

quence correspondant au signal de battement entre l’une des dents de chaque peigne

avec un laser continu ultra-stable a été mesurée.

Le laser continu utilisé pour ces mesures est un laser émettant dans le domaine spectral

d’émission des deux peignes de fréquences. Il s’agit d’un laser stabilisé à l’aide d’une ca-

vité Fabry-Pérot haute finesse. Sa largeur spectrale est de 1,5 Hertz sur la durée de notre

mesure (inférieure à 1 s), et sa dérive de 19 mHz/s [129].

L’évolution des deux fréquences de battement, centrées arbitrairement au début de la

mesure autour de 20 et 30 MHz, est représentée sur la figure V.5 pour un temps de me-

sure de 1 000 secondes. Les écart-types de ces fréquences sont de 2,1 et de 2,4 MHz.

Comme précédemment, l’écart type d’Allan correspondant à ces fréquences de batte-

ment est représentée aussi sur la même figure.
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FIGURE V.4 – Intervalle de temps mesuré entre deux maximums d’intensité consécutifs sur l’in-

terférogramme.

FIGURE V.5 – Évolution de la fréquence de battement entre une dent des peignes et un laser

continu ultra-stable mesurée au cours du temps (A.) et écart type d’Allan correspondant (B.).

Ce signal de battement, même s’il correspond aux fluctuations engendrées par les

deux degrés de liberté des peignes ensembles à une fréquence optique donnée (celle

proche du laser continu), nous donne toutefois des informations intéressantes sur la

stabilité des sources.

Il est également utile d’observer ce signal de battement pour des temps de mesure

beaucoup plus courts, de l’ordre des temps d’acquisitions qui seront utilisés dans les

expériences de cette thèse.

La figure V.6 montre le signal de battement obtenu pour chacun des deux peignes pour

des temps de mesure plus courts. En haut, pour un temps de mesure de 670 ms, la
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largeur à mi-hauteur du signal est respectivement de 302 kHz et de 370 kHz pour les

deux lasers femtosecondes. En bas, pour un temps de mesure de 5 ms, les largeurs à

mi-hauteur sont de 54 kHz et 53 kHz.

FIGURE V.6 – Signaux de battement obtenus entre le laser continu et une dent de chaque peigne

de fréquences pour un temps de mesure de 670 ms (en haut) et un temps de mesure de 5 ms (en

bas).

Si nous regardons les signaux de battement reportés sur la figure V.6, nous pouvons

voir que, déjà pour un temps de mesure de 5 ms, le battement d’une raie optique avec

le laser continu (dont nous considérerons les fluctuations comme extrêmement faibles

comparées à celle des dents du peigne) a une largeur d’un peu plus de 50 kHz, bien au

delà de 100 Hz. La mesure est donc déjà impossible sur un temps de mesure très court

(5 ms) avec des peignes de fréquences en fonctionnement libre.

Interféromètre

Intéressons nous dans un premier temps à l’interféromètre optique utilisé.

Le montage expérimental de la spectroscopie à deux peignes de fréquences, tel qu’il

a été utilisé au cours de ma thèse, est donné par la figure V.7. Les faisceaux des deux

sources laser utilisés sont ceux provenant des sorties fibrées compensées, qui émettent

des impulsions lumineuses de cadences légèrement différentes. Ils sont collimatés en

sortie de fibre à l’aide de collimateurs traités anti-réflexion à 1,5 µm, dont la lentille a

une focale de 5 mm.

Des optiques de polarisation sont placées sur chacun des chemins optiques pour s’as-

surer que les deux faisceaux aient la même polarisation et la même intensité dans les
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deux bras de l’interféromètre.

Les deux faisceaux sont alors combinés sur un cube séparateur (50 : 50), où ils coïn-

cident spatialement. L’avantage d’utiliser un cube séparateur plutôt qu’une lame est

d’avoir une mélangeuse compensée. La même épaisseur de verre est traversée par les

deux faisceaux.

Nous avons ensuite placé un filtre spatial, basé sur l’utilisation de deux réseaux et

d’un montage 4f, qui permet si besoin de ne sélectionner qu’une portion du spectre et

ainsi améliorer le rapport signal à bruit (on peut par exemple filtrer l’intervalle spectral

qui nous intéresse où sont situées les raies d’absorption de l’échantillon).

Le faisceau en sortie du filtre spatial est alors ensuite transmis à travers une cuve

contenant le gaz que nous souhaitons analyser. Cette cuve est en inox et mesure 70 cm

de long. Elle possède deux fenêtres en CaF2 d’une épaisseur de 1 cm, et orientées à

l’angle de Brewster pour diminuer les pertes par réflexion, à chaque extrémité.

Pour ce montage expérimental, nous avons rempli cette cuve avec de l’acétylène en

abondance isotopique naturelle, qui présente l’avantage d’avoir une bande de combi-

naison intense (ν1 + ν3), centrée à 196,485 THz (1 525,32 nm) dans la région spectrale

d’émission des lasers femtosecondes que nous utilisons.

De plus, ce gaz est très bien connu à cette longueur d’onde et nous disposons de bases

de données spectroscopiques fournies et fiables pour cette molécule [130].

Le faisceau en sortie de cuve est alors focalisé sur le photo-détecteur à l’aide d’une

lentille de focale 25,4 mm ou 50 mm. Le signal de sortie du détecteur est alors enregistré,

après avoir filtré le domaine radiofréquence d’intérêt, avec une carte d’acquisition suf-

fisamment rapide installée dans un ordinateur de bureau ordinaire. L’interférogramme

obtenu peut ensuite être traité par un algorithme de transformation de Fourier rapide

pour obtenir le spectre d’absorption.

Une description plus détaillée des systèmes de détections et d’acquisition est faite plus

loin, dans la partie V.1.2.

Toutes les sources lasers (les deux lasers femtosecondes ainsi que les lasers conti-

nus) sont laissées en fonctionnement libre. C’est-à-dire qu’on n’y applique aucun as-

servissement. De plus, l’environnement extérieur est une salle de laboratoire normale,

sans attention particulière portée à la stabilité des conditions extérieures.

La figure V.8 montre une photographie du montage expérimental utilisé. Les différentes

parties du montage optique sont annotées sur cette photo.

Signal d’horloge externe

• Signaux de battement
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FIGURE V.7 – Schéma de principe détaillé de l’interféromètre optique utilisé pour l’expérience

de spectroscopie à deux peignes. Frequency Comb (Peigne de fréquences). λ/4, λ/2 : Lames quart

d’onde et demi-onde. PBS : Polarized Beam Splitter (Cube séparateur polarisé). Grating : Réseau.

Slit : Fente permettant de sélectionner une partie du spectre. Gas Sample : Cuve contenant l’échan-

tillon gazeux.

Nous avons vu dans la section V.1.1, qu’il est nécessaire de disposer de deux signaux

de battements de référence pour pouvoir générer le signal d’horloge servant à l’échan-

tillonnage adaptatif. Nous disposons à cette fin de deux dispositifs de détection (BDU)

qui nous permettent d’isoler le battement entre la fréquence d’un laser continu et une

dent du peigne de fréquences.

Ces dispositifs de détection se présentent sous la forme de deux collimateurs trai-

tés anti-réflexion à 1,5 µm possédant une lentille de focale 5 mm où les fibres optiques

correspondant au laser continu et à l’une des sortie du laser femtoseconde sont connec-

tées. Les deux faisceaux sont ensuite superposés et envoyés sur un réseau. Les réseaux

utilisés ont un pas de 1/600 mm = 1,67 µm. Nous focalisons ensuite les faisceaux à l’aide

d’une lentille de courte focale (25 mm) sur un photo-détecteur rapide. Ce détecteur est

un modèle FPD310-F venant aussi de MenloSystems GmbH. Il a une bande passante

de 1 GHz et son temps de montée à une impédance de 50 Ω est de 0,5 ns. La figure V.9

montre le schéma expérimental d’un de ces dispositifs de détection.

Nous avons la possibilité d’utiliser deux lasers continus différents pour générer ces

signaux de battement, ayant tous les deux une fréquence d’émission contenue dans

le spectre des peignes de fréquences. Le premier est un modèle Koheras Adjustik E15

de la société NKT Photonics. Il s’agit d’un laser à fibre dopée à l’erbium, qui émet à

1 557,4 nm pour une puissance maximale de sortie de 24,5 mW, ce qui est largement

suffisant pour son utilisation au sein de nos BDU, qui ne nécessitent que quelques mW.

Dans les résultats qui seront donnés ci-après, une puissance d’environ 10 mW est utili-

sée. La largeur de raie, mesurée par le constructeur à l’aide d’une méthode de détection

auto-hétérodyne, est de 1 kHz pour un temps de 125 µs.
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FIGURE V.8 – Photographie du montage expérimental utilisé pour la méthode de spectrosco-

pie adaptative à deux peignes de fréquences. Le trajet optique des faisceaux lasers issus des deux

sources est indiqué en trait plein rouge.

Le second laser continu est un modèle Rock Fiber Laser Source de la société NP Pho-

tonics. Il s’agit également d’un laser à fibre dopée à l’erbium, qui émet à 1 534,1 nm

pour une puissance maximale de sortie de 56,2 mW, La largeur de raie du laser continu,

mesurée par le constructeur à l’aide d’une méthode de détection auto-hétérodyne éga-

lement, est de 22 kHz pour un temps de 125 µs. La stabilité en fréquence est donnée par

le constructeur comme étant inférieure à 50 MHz pour une heure de temps de mesure.
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FIGURE V.9 – Schéma expérimental d’une BDU. Les deux faisceaux provenant du peigne et du

laser continu sont superposés, puis envoyés sur un réseau avant d’être focalisés sur le détecteur.

Les optiques de polarisations permettent une optimisation du signal.

• Traitement électronique

À la sortie de chaque « BDU », le signal électronique délivré par la photodiode contient

d’autres signaux que le battement entre le laser femtoseconde et le laser continu. Il

contient également un fort signal à une fréquence de 100 MHz correspondant au bat-

tement entre les dents du peigne, mais également les battements du laser continu avec

les dents d’ordres supérieurs et inférieurs par rapport à sa position dans le spectre.

Le signal de sortie des photodiodes, qui de plus est assez faible, est donc filtré et am-

plifié électroniquement pour ne sélectionner que le signal de battement qui nous in-

téresse. Pour nos expériences, nous avons choisi les composants électroniques tels que

les signaux de battementsB1(t) etB2(t) aient leur fréquence située à 30 MHz et 10 MHz.

Le signal d’horloge externe utilisé pour l’échantillonnage adaptatif s’obtient alors

en multipliant les deux signaux de battements. Nous obtenons alors, en le sélection-

nant à l’aide d’un filtre passe bande, un signal radio-fréquence R1(t) dont la fréquence

s’exprime :

νR1 = νB1 − νB2 = 30− 10 = 20 MHz

Cependant, la fréquence d’horloge obtenue ainsi se situe à l’intérieur de l’intervalle

spectral libre du peigne hétérodyne qui est mesuré, et il ne peut être utilisé tel quel sous

peine d’avoir un effet de repliement du spectre (voir figure V.10).

Afin de respecter le critère de Nyquist-Shannon, il faut que le signal d’échantillon-

nage soit au moins deux fois supérieur à la fréquence maximale que nous souhaitons

échantillonner. Nous avons donc besoin dans notre cas d’un signal d’horloge d’échan-

tillonnage qui ait une fréquence d’au minimum 100 MHz.
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FIGURE V.10 – A. Spectre RF mesuré en utilisant une fréquence d’horloge située dans l’intervalle

spectral du spectre. La trop faible cadence d’échantillonnage provoque un repliement multiple du

spectre, ce qui nuit à la lisibilité de l’information. Seule la partie en rouge est enregistrée. B. Même

spectre obtenu cette fois en multipliant la fréquence d’horloge précédente pour respecter le critère

de Nyquist-Shannon. Le spectre n’est plus replié, et toute la partie en rouge peut être enregistrée.

Pour cela, nous utilisons un multiplicateur de fréquence électronique d’un facteur 5.

Un filtre passe bande centré à 100 MHz permet d’obtenir un signalRCLK qui peut alors

être utilisé comme signal d’horloge externe dans notre système d’acquisition. En effet,

multiplier la fréquence d’acquisition ne change pas le fait que nous échantillonnons

toujours le signal interférométrique à délai optique constant.

• Délais

Le schéma électronique nécessaire à la génération du signal d’horloge adaptative,

s’il reste simple du fait de l’utilisation de composants électroniques courants et faciles

à employer, pose néanmoins le problème du délai électronique, inhérent au fonction-

nement des filtres pour une fréquence donnée, qui retarde la propagation du signal.

Ces délais doivent donc être compensés.

En effet, si nous prenons deux impulsions qui émanent des lasers femtosecondes à

un instant t. Ces impulsions vont générer un point sur l’interférogramme à un instant

t+ t1. Elles vont également provoquer un état donné du signalRCLK à un instant t+ t2.

Évidemment, pour qu’une correction du signal ait lieu, il est nécessaire que t1 = t2,

ce qui n’est pas le cas à cause des délais introduits par les composant électroniques.

En d’autres termes, il faut que le temps de parcours des différents signaux entre la sor-

tie des lasers et l’entrée signal de la carte d’acquisition et le temps de parcours des si-
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gnaux entre la sortie des lasers et l’entrée horloge externe de la carte d’acquisition soit

le même.

Les différents délais électroniques des filtres étant connus (soit mesurés, soit donnés

par le constructeur), nous devons alors équilibrer les temps de parcours des divers si-

gnaux en rajoutant un délai donné à des endroits précis du montage électronique.

Ces délais peuvent prendre la forme soit d’une simple longueur de câble BNC si le délai

à corriger n’est pas trop long, soit d’une ligne à retard passive commerciale. L’inconvé-

nient est cependant que leur utilisation introduit une atténuation du signal, ainsi qu’un

effet « passe bas » provoquant une assez forte réduction de la partie du signal correspon-

dant aux fréquences situées au-delà de 40 MHz.

La figure V.11 résume la partie électronique du système qui permet la génération du

signal d’horlogeRCLK constituant la source de l’échantillonnage adaptatif corrigeant le

signal interférométrique en temps réel. Les fréquences données sont celles utilisées ex-

périmentalement et ont été choisies en fonction des composants électroniques à notre

disposition.

FIGURE V.11 – Schéma détaillé du montage électronique permettant de générer les deux signaux

de référence constituant l’échantillonnage adaptatif. BDU : Beat Detection Unit, LPF : Low Pass

Filter, BPF : Band Pass Filter, NPF : Notch Pass Filter (Réjecteur), A : Amplifier, DL : Delay Line,

DAQ : Digitizer.

Système d’acquisition

• Détecteur

Le détecteur utilisé pour enregistrer le signal interférométrique est un modèle 1623

de la marque NewFocus. C’est une photodiode en InGaAs de type PIN, dont le diamètre

est de 0,1 mm.
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Il présente une sensibilité de 1,0 A/W autour de 1 600 nm et permet de détecteur des

longueurs d’onde allant de 800 à 1 700 nm. Le temps de montée caractéristique donné

par le constructeur est de 1 ns, ce qui confère au détecteur une bande passante théo-

rique supérieure à 500 MHz, ce qui est bien au-delà de l’intervalle spectral libre du

spectre que nous voulons mesurer, qui est, rappelons le, de 50 MHz.

Le seuil de dommage du détecteur est d’environ 50 mW, ce qui est confortable car au

dessus de 20 mW, la puissance optique que nous pouvons obtenir au maximum dans

notre interféromètre.

La bande passante étant plus large que les 50 MHz de l’intervalle spectral libre, nous

utilisons un filtre passe bas placé juste après le détecteur pour enlever la contribution

du signal de battement entre les dents d’un même peigne (100 MHz), ainsi que les si-

gnaux hétérodynes dus aux battements entre les dents d’ordre supérieur.

Le signal est ensuite amplifié à l’aide d’un amplificateur de tension faible bruit de marque

Femto GmbH, modèle DHPVA-100. Sa bande passante est de 100 MHz et le gain va-

riable est réglable par paliers de 10 dB allant de 10 à 50 dB. Il possède un bruit propre

de 2,5 nV/
√
Hz, suffisamment faible pour ne pas perturber nos mesures.

• Carte d’Acquisition

La carte d’acquisition utilisée dans nos expériences afin de numériser le signal est

un modèle ATS9440 de la société AlazarTech.

Cette carte d’acquisition possède 4 entrées qui permettent d’enregistrer 4 signaux si-

multanément. L’échantillonnage peut se faire de façon interne à une fréquence variable

pouvant atteindre au maximum 125 MS/s, ou bien à l’aide d’une entrée externe ac-

ceptant un signal sinusoïdal d’amplitude comprise entre 100 mVpp et 1 Vpp et d’une

fréquence maximum de 125 MHz (avec un rapport cyclique de 50 % ± 5 %. L’horloge

externe permet un échantillonnage soit sur les fronts montants, soit sur les fronts des-

cendants du signal utilisé.

La bande passante s’étend soit de 0 à 65 MHz lors d’une utilisation en couplage

continu, soit de 100 kHz à 450 MHz pour un fonctionnement en couplage alterné. Nous

pouvons donc sans problème acquérir des signaux situés dans la plage 0 – 50 MHz. La

carte d’acquisition possède aussi, situé avant les convertisseurs analogique numérique,

un amplificateur variable permettant de faire varier la plage d’entrée de ± 100 mV à ±
4 V.

La conversion analogique numérique se fait sur 14 bits soit 16 384 valeurs discrètes

possibles entre le maximum et le minimum de la plage d’acquisition.

Cette valeur ne tient toutefois pas compte du bruit intrinsèque aux convertisseurs ana-

logique numérique, et il vaut mieux prendre en compte la valeur du nombre effectif de

bits, qui donne le nombre de bits dans le signal numérisé au-dessus du niveau de bruit.
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Cette valeur est donnée par la définition suivante :

ENOB =
SINAD − 1.76

6.02

où les valeurs sont données en dB, et où SINAD représente le rapport entre le signal

et le bruit plus les distorsions. Pour notre carte d’acquisition, le nombre de bits effectif

mesuré s’élève à 9,54.

De plus, le nombre de bits limité de la carte d’acquisition introduit inévitablement

un jitter dû à l’horloge d’échantillonnage. L’incertitude sur l’amplitude d’un point du

signal d’horloge introduit une incertitude temporelle qui dépend de la fréquence du

signal. Pour un signal d’horloge de 100 MHz, le jitter temporel est d’environ 2 ps. Le

signal interférométrique est affecté de la même façon par ce jitter temporel.

La mémoire embarquée sur la carte d’acquisition permet d’enregistrer jusqu’à 1

milliard d’échantillons (ce nombre étant divisé selon le nombre d’entrées utilisées), ce

qui correspond à 10 secondes d’enregistrement avec une horloge d’échantillonnage de

100 MHz.

Résumé

Nous avons décrit les différentes parties (interféromètre, génération du signal d’hor-

loge externe, acquisition) du montage mis en œuvre pour la méthode de spectroscopie

à deux peignes adaptative. La figure V.12 résume ce montage en présentant l’expérience

dans sa globalité.

FIGURE V.12 – Schéma global de la première expérience de spectroscopie à deux peignes adapta-

tive.
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V.1.3 Résultats expérimentaux

Nous allons dans cette partie présenter les résultats expérimentaux obtenus grâce à

la première méthode de correction adaptative pour la spectroscopie à deux peignes de

fréquences.

Étalon de Fabry-Pérot

Afin de tester le système, nous avons dans un premier temps utilisé un étalon de

Fabry-Pérot, constitué de deux miroirs se faisant face. Cet étalon prend la place de la

cuve dans le montage présenté précédemment (V.1.2).

Les miroirs utilisés dans ce cas pour l’interféromètre de Fabry-Pérot ont une réflec-

tivité de 98 %. La finesse de cet étalon est de 31. Les maxima d’intensité transmis dans

le spectre mesuré ont donc une largeur à mi-hauteur de 1,9 GHz, et sont espacés de

60 GHz. L’intérêt d’utiliser dans un premier temps un étalon tel que celui-ci est d’obte-

nir des éléments spectraux discrets, mais que nous pouvons résoudre à une assez basse

résolution, ce qui ne nécessite pas de longues acquisitions. Nous pouvons ainsi mieux

nous rendre compte de l’effet de la correction adaptative sur le spectre.

La figure V.13 montre un spectre obtenu avec cet étalon de Fabry-Pérot en utilisant le si-

gnal d’horloge externe généré comme système de correction. Les lasers femtosecondes,

ainsi que le laser continu, sont laissés libres d’évoluer sans aucunes contraintes. Le laser

continu utilisé dans ce cas est un laser continu fibré émettant à 1 557,4 nm (192,438 THz),

de la compagnie NKT Photonics, dont la fréquence d’émission est proche de la dent m

des deux peignes de fréquences.

Dans ce cas, le signal interférométrique n’est corrigé seulement en l’échantillonnant

à l’aide d’un signal sinusoïdal dont la fréquence est proportionnelle à la fréquence

f = m∆frep + ∆f0. Avec ce système, il est donc possible, comme nous pouvons l’obser-

ver sur la figure V.13, de corriger parfaitement le spectre à cette fréquence.

Cependant, l’efficacité de la correction effectuée s’affaiblit au fur et à mesure qu’on

s’éloigne de cette position. Ceci est également bien illustré par la figure V.13, sur laquelle

nous pouvons voir que les maxima d’intensité transmis par l’étalon apparaissent distor-

dus pour les fréquences éloignées de celle du laser continu, et que le rapport signal à

bruit se dégrade du fait de la présence d’erreurs de phase dans le spectre à ces endroits.

Sur ce spectre, nous pouvons voir que la correction effectuée par l’horloge externe est

efficace sur une plage spectrale de 3,5 THz autour de la fréquence du laser continu (en

dehors de cette plage, le rapport signal sur bruit devient inférieur à 10).

Cette figure correspond à la transformation de Fourier d’un unique interférogramme,

enregistré en 586 µs.

Nous pouvons toutefois mesurer consécutivement plusieurs interférogrammes simi-

laires. L’acquisition dure plus longtemps, et nous enregistrons alors une série d’inter-
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FIGURE V.13 – Spectre expérimental de l’étalon de Fabry-Pérot, s’étendant sur 12 THz, mesuré

à l’aide de la première méthode de correction adaptative utilisant seulement un signal d’horloge

externe, correspondant au battement entre une dent de chaque peigne, fourni à l’aide d’un laser

continu (dont la fréquence est représentée en rouge).

férogrammes. Il suffit alors de découper les interférogrammes successifs obtenus pour

ne garder que la partie correspondant à 586 µs.

Nous pouvons alors effectuer la transformation de Fourier de chacun d’entre eux et par

la suite moyenner les spectres (V.14). Cette technique a pour effet d’améliorer le rapport

signal à bruit selon la racine carré du nombre de spectres moyennés. Sur la figure, un

spectre individuel a un rapport signal sur bruit de 30, et le spectre correspondant au

moyennage de 12 spectres consécutifs a un rapport signal sur bruit de 110. Le rapport

signal sur bruit est donc amélioré d’un facteur 3,66.

Néanmoins, comme nous pouvons le constater sur la figure, cela n’est valable que

si la correction du signal interférométrique est très bonne, comme c’est le cas près de la

fréquence du laser continu. Autrement, le moyennage conduit plutôt à une détériora-

tion du signal à cause des erreurs de phase qui apparaissent différemment sur chacun

des spectres.

À titre informatif, ce résultat est aussi comparé au moyennage du même nombre de

spectres obtenus dans les mêmes conditions, mais sans utiliser la correction adapta-

tive. Dans ce cas, les spectres individuels présentent de très fortes distorsions dues aux

fluctuations des degrés de liberté, et leur moyennage ne fait que détériorer le spectre

que nous souhaitons observer.

La même expérience a été réalisée avec l’autre laser continu, cette fois émettant à

1 534,1 nm, provenant de la société NP Photonics. La figure V.15 représente le spectre

issu du moyennage de 12 spectres consécutifs obtenu avec la première méthode de

correction adaptative, pour chacun des deux lasers continus.
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FIGURE V.14 – A. Zoom sur une portion proche de la fréquence du laser continu de 5 spectres

consécutifs obtenus avec la première méthode de correction adaptative (en utilisant seulement

le signal d’horloge). En rouge, moyennage de 12 spectres sur la même portion. B. Zoom sur une

portion cette fois éloignée de la fréquence du laser continu de 5 spectres consécutifs obtenus avec

la même méthode. En rouge, moyennage de 12 spectres sur la même portion. C. Zoom sur une

portion proche de la fréquence du laser continu de 5 spectres consécutifs obtenus sans aucune

correction. En rouge, moyennage de 12 spectres sur la même portion.

Notons que bien que le laser de NP Photonics soit moins stable, le spectre de l’étalon

de Fabry-Pérot semble mieux corrigé du fait que la longueur d’onde de ce dernier se

situe plus au centre du domaine d’émission des sources femtosecondes. Cette figure

accentue le fait que la correction dans ce cas ne se fait qu’à la position de la fréquence

du laser continu, et qu’elle se dégrade lorsqu’on s’en éloigne, changeant ainsi la forme

globale du spectre.

Spectre d’acétylène à limite de résolution Doppler

Dans la partie précédente, nous avons montré que notre première méthode de cor-

rection fonctionnait à l’aide d’un étalon de Fabry-Pérot, qui nous a permis de mieux

apprécier les différents degrés de correction apportés par notre système.

L’étape suivante est de tester notre système de correction en étudiant l’absorption d’une

molécule connue. L’échantillon de gaz utilisé est de l’acétylène, provenant d’une bou-

teille destinée à la soudure qui contient donc un mélange en abondance naturelle d’acé-

tylène (12C2H2) et de son isotopologue (12C13CH2). La pression d’acétylène dans la cuve

en inox de 70 cm de long est de 50 Torr.

La figure V.16 montre un spectre d’absorption de l’acétylène enregistré en 600 µs.

Le spectre du haut (en vert), correspond à une acquisition sans utiliser la méthode de

correction adaptative. Nous mesurons l’interférogramme juste après le détecteur et il

est échantillonné avec l’horloge interne à la carte d’acquisition, de fréquence fixe. Le

spectre du bas (en bleu), est obtenu dans les même conditions expérimentales en 975µs
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FIGURE V.15 – A. Spectre s’étendant sur 12 THz obtenu en moyennant 12 spectres consécutif à

l’aide de la première méthode de correction adaptative (uniquement le signal d’horloge). La po-

sition du laser continu est marquée en rouge (1 557,4 nm). B. Même spectre que précédemment

mais obtenu en utilisant cette fois un laser continu différent (1 534,1 nm), dont la position est

aussi marquée en rouge.

et correspond à une acquisition utilisant la première méthode de correction adaptative.

Nous mesurons l’interférogramme juste après le détecteur et il est échantillonné avec

le signal d’horloge externe généré à l’aide d’un laser continu, dont la fréquence est re-

présentée par une ligne rouge (195,36 THz). La correction se fait donc à une fréquence

donnée, en étant de moins en moins efficace lorsqu’on s’en éloigne. Les deux spectres

sont comparés à un spectre calculé à partir de la base de données HITRAN (en gris).

Pour ces spectres, la limite de résolution spectrale apodisée est de 1 GHz.

Le premier spectre en vert montre bien qu’en utilisant un système d’échantillon-

nage à fréquence constante, tel que l’horloge interne de la carte d’acquisition, l’enre-

gistrement d’un spectre par la technique de spectroscopie à deux peignes utilisant des

sources non asservies conduit à des erreurs de phases beaucoup trop importantes pour

retrouver une information spectrale exploitable.
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FIGURE V.16 – Spectre d’acétylène obtenu en utilisant la première méthode de correction adapta-

tive (en bleu) et comparaison avec le même spectre simulé à partir de la base de données HITRAN

(en gris). La position du laser continu utilisé est représentée par une ligne rouge. Le même spectre

enregistré sans correction est tracé en vert.

Le second spectre représenté en bleu montre qu’il est possible d’obtenir un spectre

d’absorption corrigé sur une plage spectrale s’étendant sur 2,3 THz autour de la fré-

quence du laser continu, en ne changeant que la manière dont le signal interféromé-

trique est échantillonné. Nous voyons bien cependant que la correction ne se fait cor-

rectement qu’autour de la position fréquentielle correspondant au laser continu utilisé

dans la génération du signal d’horloge. Le reste du spectre se trouve quant à lui de plus

en plus affecté par les erreurs de phase lorsqu’on s’éloigne de cette position, comme

nous pouvons l’observer pour les fréquences supérieures à 196,5 THz.

Comme lors de l’expérience impliquant un étalon de Fabry-Pérot, nous pouvons

moyenner plusieurs spectres d’acétylène acquis consécutivement. Cependant, là aussi

le moyennage n’est efficace que dans la région spectrale proche du laser continu à cause

des erreurs de phases qui sont de plus en plus présentes lorsqu’on s’en éloigne. Il est

donc difficile d’effectuer un moyennage des spectres dans le cas de cette première mé-

thode de correction adaptative. Ce même moyennage devient alors impossible dans le

cas d’une acquisition sans correction.

Ceci est représenté sur la figure V.17, qui représente dans les deux cas six spectres consé-
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cutifs, chacun enregistrés en 600 µs pour le cas sans correction et en 975 µs, toujours

pour une limite de résolution apodisée de 1 GHz, pour le cas avec la première méthode

de correction adaptative, dans les mêmes conditions, et le spectre obtenu en les moyen-

nant. Pour plus de clarté, seule la portion du spectre entre 195 THz et 198 THz est re-

présentée.

FIGURE V.17 – Zoom sur une portion du spectre pour 6 enregistrements consécutifs (en noir), ef-

fectué avec la première correction adaptative (A) et sans correction (B). Dans chaque cas, le spectre

correspondant au moyennage de ces 6 enregistrements est représenté en rouge, et le spectre simulé

à partir de la base de données HITRAN est représenté en gris (inversé pour plus de clarté).

Dans cet exemple, seulement six spectres sont moyennés, améliorant le rapport si-
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gnal à bruit seulement d’environ 2,27 fois (autour de la fréquence d’émission du laser

continu utilisé). En effet, la correction n’étant dans ce cas que partielle, le moyennage

d’un nombre plus important de spectres conduirait à un spectre moyenné présentant

de trop grandes erreurs de phase.

V.1.4 Discussion

Cette partie a montré la description et les capacités de la première méthode de cor-

rection adaptative qui a été développée au cours de cette thèse. Cette première mé-

thode consiste à utiliser le signal de battement entre deux dents des deux peignes de

fréquences, qui contient les informations sur les fluctuations des degrés de liberté des

lasers femtosecondes, pour générer une horloge d’échantillonnage externe.

Cette correction se fait en temps réel, et nous mesurons alors un spectre radio-fréquence,

image des deux peignes de fréquences, en moins d’une milliseconde pour une limite de

résolution apodisée de 1 GHz.

Cependant, les lasers femtosecondes possèdent deux degrés de liberté, et il n’est pas

possible de corriger parfaitement et sur toute la plage spectrale mesurée les fluctua-

tions de ceux-ci en employant un unique signal (en l’occurrence, le signal d’horloge).

En effet, nous observons sur les spectres expérimentaux que la correction adaptative ne

s’effectue que sur une plage spectrale limitée, qui est d’environ 3 THz, centrée autour

de la fréquence du laser continu utilisé pour isoler le battement entre les deux dents

des peignes (à cette fréquence, la correction est théoriquement parfaite). Au delà, les

erreurs de phase détériorent le spectre mesuré rapidement (au delà d’une fréquence

située à plus de 1,2 THz de la fréquence du laser continu, les raies d’absorptions de

l’acétylène deviennent complètement brouillées).

Cette première méthode de correction adaptative, bien que facile à mettre en œuvre,

ne permet pas de répondre aux conditions nécessaires à l’obtention d’une technique de

spectroscopie à la fois ultra rapide, sensible et large bande, du fait de la faible largeur

spectrale effectivement corrigée, et qui empêche également le moyennage des spectres.

Nous verrons dans la partie V.3 comment nous avons modifié cette méthode pour ré-

soudre ce problème et obtenir une correction en temps réel sur toute la plage spectrale

des sources.

V.2 Extension de la méthode dans le visible

Cette partie traite d’une nouvelle expérience de spectroscopie à deux peignes réali-

sée à l’aide de la première méthode de correction adaptative, mais cette fois dans une

autre région spectrale. En l’occurrence, aux alentours de 520 nm, obtenue par le dou-

blage en fréquence de deux sources femtosecondes émettant autour de 1 040 nm.
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V.2.1 Montage expérimental

Le laser continu dont nous disposons pour cette expérience émet à la longueur

d’onde 1040 nm. Elle est donc située dans le domaine spectral d’émission initial des

lasers femtosecondes, et non dans le domaine spectral de leurs spectres doublés en fré-

quence, qui correspondent aux sources utilisées pour la spectroscopie d’absorption.

FIGURE V.18 – Schéma expérimental. Sur la partie droite sont représentés les deux peignes de

fréquences à fibre dopée à l’ytterbium laissés en fonctionnement libre et dont les fréquences de

répétition sont légèrement différentes. Les deux faisceaux provenant de ces lasers sont doublés en

fréquence en utilisant la génération de second harmonique et sont superposés avant de traverser

l’échantillon. L’interférogramme obtenu est enregistré à l’aide de l’horloge adaptative, générée sur

la partie gauche. Le battement de chacun des oscillateurs femtosecondes avec un laser continu

à fibre dopée à l’ytterbium est produit. Les deux signaux de battement engendrés sont mélangés

électroniquement pour produire un signal de référence dont la fréquence est ensuite multipliée

avant qu’il soit envoyé dans l’entrée d’horloge externe de la carte d’acquisition.

Le schéma expérimental utilisé est représenté sur la figure V.18. Les deux lasers fem-

tosecondes utilisés sont des sources commerciales à fibre dopée à l’ytterbium, dont le

domaine spectral d’émission est centré en 288,314 THz. La cadence d’impulsion de ces

oscillateurs est située, à l’instar de celle des oscillateurs à fibre dopée à l’erbium (V.1.2),

autour de 100 MHz. Leur domaine spectral s’étend sur environ 19,4 THz (70 nm), et la

durée des impulsions est de 70 fs environ.

Les oscillateurs à fibre dopée à l’ytterbium disposent d’une sortie principale non fibrée,

intégrée après un compresseur composé d’une paire de réseaux permettant d’ajuster la

dispersion manuellement. Cette sortie délivre une puissance optique d’environ 50 mW

pour les deux lasers. Ils disposent également d’une sortie fibrée de contrôle, délivrant

une puissance d’environ 0,4 mW.

Les variations de la fréquence de répétition des oscillateurs à fibre dopée à l’ytter-

bium sont observées de la même façon que celles des oscillateurs à fibre dopée à l’er-

bium (V.1.2). La figure V.19 représente donc la fréquence de répétition d’un laser à fibre

dopée à l’ytterbium, ainsi que l’écart type d’Allan qui lui correspond.
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FIGURE V.19 – Évolution de la fréquence de répétition mesurée au cours du temps (A.) et écart

type d’Allan correspondant (B.) pour les sources à fibre dopée à l’ytterbium.

Dans cette mesure, d’une durée de plusieurs heures (18 000 s), nous observons que

la fréquence de répétition du laser à fibre dopée à l’ytterbium fluctue aux alentours

de 99,997419 MHz. L’écart-type mesuré est de 35,4 Hz. Ces fluctuations sont du même

ordre de grandeur que celles des lasers à fibre dopée à l’erbium.

Pour un temps de mesure τ =1 s, l’écart type d’Allan montre une instabilité plus grande

que dans le cas des laser à fibre dopée à l’erbium, ici, 1, 9 × 10−10, ce qui correspond à

une fluctuation, pour une fréquence de répétition de 100 MHz, de l’ordre de 19 mHz/s.

Comme précédemment, les sources lasers sont laissées en fonctionnement libre,

sans aucun asservissements. La différence de fréquence de répétition entre les deux

sources est fixée à 6,7 Hz.

Les deux faisceaux sont doublés en fréquence à l’aide de cristaux de BBO (β-barium bo-

rate) afin de générer un spectre dans le visible centré en 580,224 THz, et qui s’étend sur

50 THz. Les impulsions doublées en fréquence ont une puissance moyenne s’élevant à

3 mW, et sont superposées à l’aide d’un cube séparateur, avant de sonder l’échantillon

d’iode contenu dans une cuve de 90 cm de long à température ambiante.

La détection du signal se fait grâce à une photo-diode à avalanche au silicium, possé-

dant une bande passante de 250 MHz. Celui-ci étant filtré et amplifié avant d’être nu-

mérisé par une carte d’acquisition venant d’AlazarTech, cette fois ci de modèle ATS9462.

La conversion analogique numérique ce fait avec cette carte sur 16 bits. L’acquisition

est synchronisée par l’horloge externe que nous générons par le biais d’un laser à fibre

dopée à l’ytterbium, laissé lui aussi sans asservissements, dont la fréquence est située à

288,254 THz.

Le fonctionnement de l’horloge adaptative employée ici est le même que la première

méthode de correction adaptative décrite dans la partie V.1. Le mélange des deux si-

gnaux de battements obtenus entre le laser continu et chacune des deux sources fem-

tosecondes nous donne un signal sinusoïdal de fréquence f1 − f2 = 10.5 MHz. Cette

fréquence est ensuite multiplié par 8 pour éviter les problèmes de recouvrement de
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spectre et le signal de fréquence fCLK = 84 MHz constitue alors l’horloge d’échan-

tillonnage adaptative qui va déclencher la carte d’acquisition.

V.2.2 Résultats expérimentaux

Étalon de Fabry-Pérot

Nous avons tout d’abord testé la première méthode de correction adaptative avec

les sources lasers à fibre dopée à l’ytterbium, émettant autour de 1 µm avec un étalon

de Fabry-Pérot.

Les deux faisceaux traversant l’étalon sont doublés en fréquence, leur spectre d’émis-

sion se situe donc autour de 580,224 THz. Cependant, le laser à fibre dopée à l’ytterbium

continu, employé pour isoler le signal de battement entre deux dents des deux peignes

non doublés en fréquence, n’est donc pas doublé en fréquence, et sa fréquence d’émis-

sion est située à 288,2 THz (1039,9 nm). Ce laser continu (également un modèle Koheras

de la société NKT Photonics) a une largeur de raie donnée par le constructeur de 2 kHz

pour un temps de 125 µs, et une puissance de sortie jusqu’à 50 mW.

Le signal d’horloge externe est donc généré à l’aide du fondamental des sources lasers

femtosecondes tandis que l’expérience de spectroscopie se fait avec la seconde harmo-

nique.

La figure V.20 montre le spectre obtenu avec l’étalon de Fabry-Pérot. Comme at-

tendu, la première méthode de correction adaptative, réalisée à l’aide seulement d’un

signal servant d’horloge d’échantillonnage, ne permet de corriger le spectre parfaite-

ment qu’à une seule fréquence donnée, l’effet de la correction s’amenuisant petit à petit

lorsqu’on s’éloigne de cette fréquence. La correction s’effectue sur une plage de 18 THz

(16,2 nm).

Nous notons néanmoins que le fait d’utiliser une longueur d’onde différente pour géné-

rer le signal de correction par rapport à celle utilisée dans l’expérience de spectroscopie

ne modifie pas la correction obtenue. En effet, la correction sur le spectre de l’étalon de

Fabry-Pérot obtenu en utilisant le rayonnement directement en sortie des lasers fem-

tosecondes à fibre dopée à l’ytterbium s’effectue sur une plage de 4 THz (14,5 nm).

Spectre d’iode à limite de résolution Doppler

L’étalon de Fabry-Pérot est maintenant remplacé par une cuve de 90 cm contenant

de l’iode, qui nous permettra d’étudier le spectre rovibronique d’absorption très dense

que possède I2 autour de 576,63 THz (519,75 nm).

La figure V.21 présente une portion de 450 GHz du spectre d’absorption de l’iode

autour de 576,628 THz obtenu avec la première méthode de correction adaptative. Ce

spectre est enregistré en 12 ms, sans effectuer de moyennage, à une limite de résolution

apodisée de 600 MHz. Le spectre, qui présente un rapport signal sur bruit d’environ 30,
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FIGURE V.20 – Spectre expérimental de l’étalon de Fabry-Pérot pour les sources à fibre dopée à

l’ytterbium doublées en fréquence, s’étendant sur 50 THz autour de 580 THz, mesuré à l’aide de

la première méthode de correction adaptative utilisant le battement entre une dent de chaque

peigne, fourni à l’aide d’un laser continu dont la fréquence d’émission est de 288,2 THz. Les deux

encarts montrent un zoom sur deux parties du spectre, l’une autour de la position parfaitement

corrigée, l’autre éloignée de cette position.

est mesuré dans la zone autour de la forte bande d’absorption B −X 39− 0 [131].

Le spectre expérimental est comparé sur le même graphe à un spectre obtenu sans cor-

rection, et également à un spectre provenant de l’atlas ASCII de l’iode, mesuré à l’aide

d’un spectromètre de Fourier traditionnel basé sur l’interféromètre de Michelson [132].

Le spectre provenant de l’atlas ASCII de l’iode a été mesuré avec une cuve de 50 cm

de long contenant l’échantillon de I2, ce qui explique pourquoi les raies d’absorption

semblent moins intense que dans notre spectre obtenu avec la première méthode de

correction adaptative (mesuré avec une cuve de 90 cm de long). Ce même spectre est

obtenu avec un interféromètre de Michelson en 8 h, et est mesuré sur un domaine spec-

tral de 42 THz, pour un rapport signal sur bruit de 60 autour de 576,63 THz.

La méthode de correction adaptative employée présente les mêmes défauts que lors

de son emploi pour les expériences présentant les spectres d’acétylène, à savoir que la

correction ne se fait pas sur la totalité du domaine spectral. Dans le cas du spectre de

l’iode, la correction n’est visible que sur une plage spectrale beaucoup plus faible, du

fait de la forte densité des raies d’absorptions. Ici, le domaine spectral corrigé s’étend

sur 900 GHz (soit environ 800 pm). Toutefois, les erreurs de phase sont corrigées sur

cette plage spectrale centrée autour de 576,35 THz, et nous obtenons un spectre d’ab-

sorption de l’iode en accord avec le spectre de référence sur 900 GHz. Et si cet intervalle
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FIGURE V.21 – Spectre d’absorption de l’iode pour une résolution apodisée de 600 MHz avec deux

degrés de zoom différents. En haut, une portion de 450 GHz est représentée, et en bas un zoom sur

150 GHz de cette portion. Le spectre obtenu avec la méthode de correction adaptative est repré-

senté en bleu, et le spectre dans les mêmes conditions obtenues sans utiliser la méthode de cor-

rection en rouge. En noir est tracé le spectre provenant de [132] mesuré avec un interféromètre de

Michelson.

spectral est 45 fois plus étroit que la totalité du spectre de référence d’atlas, le temps

d’acquisition est dans notre cas 2 million de fois plus court.
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V.2.3 Discussion

Nous avons démontré avec cette expérience la possibilité d’étendre facilement la

méthode de correction adaptative à d’autres domaines spectraux.

Même si le domaine spectral de fonctionnement est réduit par les limitations de cette

première méthode de correction adaptative, la correction se fait en temps réel et il est

possible d’enregistrer des spectres d’absorption en des temps de mesure très brefs.

Ici, la possibilité de pouvoir enregistrer un spectre d’absorption de l’iode sur un do-

maine spectral de presque 1 THz en un temps très court (12 ms) permet d’entrevoir la

possibilité d’avoir une calibration en fréquence de données spectroscopiques en temps

réel, l’iode étant depuis longtemps une référence pour la calibration en fréquence pour

la spectroscopie haute-résolution d’atomes et de molécules, du fait de l’échelle dense

qu’elle procure sur une large portion du spectre du visible.

Nous avons également démontré que cette méthode permet d’avoir une correction

d’un spectre obtenu par conversion de fréquences non-linéaire en utilisant la longueur

d’onde fondamentale des sources lasers pour générer le signal d’horloge externe de

référence nécessaire pour synchroniser l’acquisition. Cette particularité peut s’avérer

utile pour des régions spectrales où des peignes de fréquence peuvent être obtenus

mais où les lasers continus sont difficilement accessibles. C’est par exemple le cas pour

le domaine de l’extrême ultra-violet [79, 80], où des peignes de fréquence peuvent être

produit par la génération d’harmoniques d’ordres élevés, mais dans lequel les lasers

continus ne sont quasiment pas disponibles.
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V.3 Deuxième méthode adaptative

Nous allons voir dans cette partie comment nous avons corrigé le problème dont

souffrait la première méthode de correction adaptative, à savoir le fait que la correction

ne se faisait réellement qu’à une seule fréquence, celle du battement entre deux dents

des deux peignes isolé par le laser continu utilisé, l’efficacité de la correction devenant

plus faible très rapidement en s’en éloignant.

Nous verrons, théoriquement et expérimentalement, comment une nouvelle méthode

de correction adaptative est mise en place, corrigeant cette fois-ci la totalité du do-

maine spectrale des sources en temps réel. Nous présenterons alors ensuite les résultats

expérimentaux obtenus en employant cette nouvelle méthode.

V.3.1 Correction adaptative

Nous souhaitons mettre en place un système d’acquisition qui permette de prendre

en compte à la fois les variations de frep et de f0 des deux lasers femtosecondes. Le

signal que nous voulons enregistrer apparaît dans le domaine des fréquences comme

un peigne hétérodyne dont chaque dent n peut s’écrire :

∆f0 + n∆frep

Avec ∆f0 qui est la différence entre f01 et f02 et ∆frep la différence entre fr1 et fr2 ,

caractérisant les deux peignes.

Le peigne hétérodyne peut donc être sujet à deux types de variations, celles prove-

nant de ∆f0 et celles provenant de ∆frep.

Afin de pouvoir corriger efficacement ce spectre, il faut donc générer deux signaux de

référence. L’un corrigeant les variations du terme ∆frep, et l’autre agissant sur les fluc-

tuations du terme ∆f0.

Description théorique

Nous avons vu dans la partie V.1.1, que le signal qu’on enregistre correspondant à

l’interférogramme, en prenant en compte des variations temporelles introduites, s’écrit :

Ih(t) = B(t) cos
[
2π[∆fC(t+ δt(t)) + ∆ϕ+ δ∆ϕ(t)]

]
Cette fois, avant d’échantillonner ce signal à l’aide de l’horloge externe, nous allons

d’abord éliminer les fluctuations du terme ∆ϕ+ δ∆ϕ(t).

Pour cela, imaginons que nous avons à notre disposition un autre signal de référence,

correspondant au battement entre deux modes, l’un provenant du peigne de fréquence

1 et l’autre du peigne de fréquence 2, située à une position `. Un tel signal s’écrira :

R2(t) = B`(t) cos
[
2π[f`(t+ δt(t)) + ∆ϕ+ δ∆ϕ(t)]

]
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En multipliant alors Ih(t) avec le signalR2(t), nous pouvons annuler les fluctuations

dues à ∆ϕ+ δ∆ϕ(t).

Ih(t)×R2(t) = B(t)B`(t) cos
[
2π[∆fC(t+ δt(t)) + ∆ϕ+ δ∆ϕ(t)]

]
× cos

[
2π[f`(t+ δt(t)) + ∆ϕ+ δ∆ϕ(t)]

]
De la formule trigonométrique suivante :

cos a cos b =
1

2

[
cos (a+ b) + cos (a− b)

]
Et en ne sélectionnant que le terme de soustraction (le seul qui soit dans l’intervalle

spectrale libre), nous obtenons :

Ih(t)×R2(t) = B(t)B`(t) cos
[
2π[∆fC(t+ δt(t)) + ∆ϕ+ δ∆ϕ(t)]

−(2π[f`(t+ δt(t)) + ∆ϕ+ δ∆ϕ(t))]
]

I ′(t) = B(t)B`(t) cos
[
2π[∆fC(t+ δt(t))− f`(t+ δt(t))]

]
Ce signal est donc maintenant exempt des variations dues au jitter δ∆ϕ(t), mais

n’est toujours pas exempt de celles dues au jitter δt(t).

La deuxième étape consiste donc à s’affranchir de celles-ci.

Nous souhaitons pour cela disposer d’un deuxième signal de référence, qui lui ne contien-

dra que les fluctuations dues à δt(t). Ce signal pourra ensuite être utilisé comme hor-

loge d’échantillonnage, tel que cela a été fait dans la première méthode de correction

adaptative, redéfinissant ainsi une échelle temporelle sur laquelle les données de l’in-

terférogramme sont acquises à délai optique constant, c’est-à-dire sur laquelle 1/∆frep

est constant.

En prenant le même signalR1(t) que dans la partie V.1.1, nous pouvons définir un nou-

veau signal R3(t) tel que :

R3(t) = R1(t)×R2(t)

= Bm(t) cos
[
2π[fm(t+ δt(t)) + ∆ϕ+ δ∆ϕ(t)]

]
×B`(t) cos

[
2π[f`(t+ δt(t)) + ∆ϕ+ δ∆ϕ(t)]

]
= Bm(t)B`(t) cos

[
2π[(fm(t+ δt(t))− f`(t+ δt(t)))]

]
R3(t) est un signal ne dépendant que des fluctuations t+δt(t). Il sert alors d’horloge

externe pour échantillonner le signal I ′(t). Si nous déclenchons par exemple l’acqui-

sition d’un point de l’interférogramme I ′(t) tout les fronts montants de la sinusoïde

correspondant au signal R3(t), une donnée est enregistrée tout les :

tk + δt(t) =
1 + 4k

4(fm − f`)
Avec k ∈ N.

L’échantillonnage dépend alors des mêmes variations temporelles que le signal échan-

tillonné, permettant d’enregistrer un interférogramme corrigé.
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V.3.2 Montage expérimental

Le montage expérimental est le même que celui utilisé dans la section V.1.2 pour

la partie optique, à l’exception que nous avons besoin désormais de deux systèmes de

détections de battement supplémentaires, puisque nous devons générer deux signaux

de référence R2(t) et R3(t) (voir figure V.22).

Nous utilisons alors deux lasers continus différents (tout les deux des lasers à fibre do-

pée à l’erbium, modèles Koheras Adjustik E15 de la société NKT Photonics), dont les

fréquences d’émission diffèrent. L’une est située à 192,438 THz (1 557,4 nm) et l’autre

à 195,36 THz (1534,1 nm). Chacun des lasers continus vient alors battre avec les dents

des deux peignes les plus proches de leurs fréquences d’émission.

FIGURE V.22 – La méthode d’échantillonnage adaptatif impose de disposer de quatre BDU. La

sortie fibrée non compensée du peigne de fréquences FC1 est connectée à la BDU1 et à la BDU3,

la sortie fibrée non compensée du peigne de fréquences FC2 est elle connectée à la BDU2 et à la

BDU4. La sortie fibrée du laser continu CW1 (1534,1 nm) est connectée à la BDU1 et à la BDU2,

la sortie fibrée du laser continu CW2 (1557,4 nm) est elle connectée à la BDU3 et à la BDU4.

Signal d’horloge externe

• Premier signal de référence

À la sortie de chaque dispositif de détection de battement, le signal électronique

délivré par la photodiode contient d’autres signaux que le battement entre le laser fem-

toseconde et le laser continu. Il contient également un fort signal à une fréquence de

100 MHz correspondant au battement entre les dents du peigne, mais également les

battements du laser continu avec les dents d’ordres supérieurs et inférieurs par rapport

à sa position dans le spectre.

Le signal de sortie des photodiodes, qui de plus est assez faible, est donc filtré et am-

plifié électroniquement pour ne sélectionner que le signal de battement qui nous inté-

resse. Pour nos expériences, nous avons fixé les signaux de battements à 70, 40, 80 et
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60 MHz.

Intéressons nous dans un premier temps au signal permettant d’éliminer les fluc-

tuations dues au déphasage entre porteuse et enveloppe (R2(t)). La première étape est

d’obtenir les premiers signaux de référence R1(t) ou R2(t). Dans un premier temps,

nous pouvons penser qu’il suffit alors de mélanger deux signaux provenant du même

laser continu pour obtenir un signal adéquat.

Cela est vrai, cependant, les signaux dont nous disposons alors sont les suivants :

R1(t) situé à la fréquence νR1 = 70− 40 = 30 MHz

R2(t) situé à la fréquence νR2 = 80− 20 = 20 MHz

Or ce signal doit être utilisé pour annuler les fluctuations dues à δ∆ϕ(t). Il est donc

nécessaire de multiplier ce signal avec le signal interférométrique Ih(t), ce qui revient

à mélanger ce signal avec le signal de sortie de la photodiode de l’interféromètre en

pratique.

Il faut donc prendre en compte que les fréquences de ces deux signaux, R1(t) et

R2(t), vont se situer dans le domaine spectral RF du spectre hétérodyne, et donc que

mélanger le signal interférométrique avec l’un d’eux va conduire à un repliement du

spectre.

Pour éviter ceci, il faut donc générer un nouveau signal de référence, que nous noterons

RM (t), qui possède lui aussi les même fluctuations dues à δt(t) et δ∆ϕ(t), mais dont la

fréquence se situe à 50 MHz, qui est la limite de notre intervalle spectral libre.

On doit donc obtenir un signal de la forme :

RM (t) = BM (t) cos
[
2π[fM (t+ δt(t)) + ∆ϕ+ δ∆ϕ(t)]

]
Pour y arriver, nous nous proposons de procéder de la manière suivante. La fré-

quence du signal R1(t) est multiplié par un facteur 3, grâce à un multiplicateur électro-

nique associé à des filtres passe bande. Nous procédons de même pour le signal R2(t)

qui est multiplié par un facteur 2. Ces signaux deviennent alors :

R1(t) = Bm(t) cos
[
2π[(3× (fm(t+ δt(t)))) + 3× (∆ϕ+ δ∆ϕ(t))]

]
et

R2(t) = B`(t) cos
[
2π[(2× (f`(t+ δt(t)))) + 2× (∆ϕ+ δ∆ϕ(t))]

]
En mélangeant ces deux nouveaux signaux, et toujours à l’aide de filtres électro-

niques passe bande, cela nous permet d’obtenir le signal :

RefM (t) = BM (t) cos
[
2π[(3fm − 2f`)(t+ δt(t)) + (∆ϕ+ δ∆ϕ(t))]

]
Ce nouveau signal de référence est maintenant situé à la fréquence 50 MHz, et peut

donc être utilisé sans problème pour annuler les fluctuations dues à δ∆ϕ(t) (On annule

en fait toutes les fluctuations autour de la fréquence du peigne hétérodyne ∆f0 +(3m−
2`)∆frep.
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• Signal d’horloge

Maintenant que nous disposons d’un signal interférométrique dépourvu des fluc-

tuations ∆ϕ+δ∆ϕ(t), il faut que nous générions un signal d’horloge pour l’échantillon-

ner à délai optique constant.

L’obtention de se signal se fait simplement en multipliant les deux signaux de référence

R1(t) etR2(t), ce qui nous permet de ne garder, à l’aide de filtres passe bande là encore,

qu’un seul signal R3(t) qui ne dépendra que des fluctuations apportées par t+ δt(t).

De la sorte, nous obtenons un signal :

R3(t) = Bm(t)B`(t) cos
[
2π[fm(t+ δt(t))− f`(t+ δt(t)))

]
de fréquence :

νR3 = νR1 − νR2 = 30− 20 = 10 MHz

Encore une fois, ce signal se situe à une fréquence qui est à l’intérieur de l’intervalle

spectral libre du peigne hétérodyne mesuré, et il ne peut être utilisé tel quel sous peine

d’avoir un effet de repliement du spectre (voir figure V.10).

Afin de respecter le critère de Nyquist-Shannon, il faut que le signal d’échantillon-

nage soit au moins deux fois supérieur à la fréquence maximale que nous souhaitons

échantillonner. Nous avons donc besoin dans notre cas d’un signal d’horloge d’échan-

tillonnage qui ait une fréquence d’au minimum 100 MHz.

Pour cela, nous employons un multiplicateur électronique d’un facteur 10 et ainsi que

des filtres appliqués au signal R3(t). Nous obtenons un signal RCLK(t) qui peut alors

être utilisé comme signal d’horloge externe dans notre système d’acquisition. En effet,

multiplier la fréquence d’acquisition ne change pas le fait que nous échantillonnons

toujours le signal interférométrique à délai optique constant.

• Délais

Comme évoqué dans la partie V.1.2, le schéma électronique nécessaire à l’obtention

des deux signaux de référence RM (t) et RCLK(t), s’il reste assez simple du fait de l’uti-

lisation de composants électroniques courants et faciles à mettre en œuvre, est néan-

moins constitué d’un nombre non négligeable de filtres électroniques possédant cha-

cun un délai électronique qui retarde la propagation du signal électrique. Il faut donc,

pour la correction se fasse, équilibrer le temps de parcours des signaux pour qu’ils ar-

rivent au même instant sur la carte d’acquisition, ce qui implique d’ajouter des lignes à

retard à divers endroits du montage électronique.

La figure V.23 résume la partie électronique du système qui permet la génération des

signaux de référence RM et RCLK constituant la source de l’échantillonnage adaptatif

qui effectue une correction complète du signal interférométrique en temps réel.
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FIGURE V.23 – Schéma détaillé du montage électronique permettant de générer les deux signaux

de référence constituant l’échantillonnage adaptatif. BDU : Beat Detection Unit, LPF : Low Pass

Filter, HPF : High Pass Filter, BPF : Band Pass Filter, NPF : Notch Pass Filter (Réjecteur), A : Ampli-

fier, DL : Delay Line, DAQ : Digitizer.

Le système d’acquisition est le même que celui utilisé pour la première méthode de

correction adaptative (voir partie V.1.2).

• Résumé

Nous avons énuméré les différentes parties (interféromètre, génération des signaux

de référence, acquisition) du montage mis en œuvre pour la deuxième méthode de

spectroscopie à deux peignes adaptative. La figure V.24 résume ce montage en présen-

tant l’expérience dans sa globalité.

Nous avons pu constater que cette méthode a l’avantage d’être simple d’utilisation et

peut être implantée dans une expérience de spectroscopie à deux peignes très simple-

ment pour un résultat très probant, comme nous allons le voir dans la suite.

V.3.3 Résultats expérimentaux

Paramètres expérimentaux

Nous avons vu dans la partie IV.4.2 comment la différence de fréquences de répéti-

tion était choisie dans une expérience de spectroscopie à deux peignes de fréquences,

ainsi que la valeur optimale que peut prendre cette différence.

Dans notre cas, la largeur spectrale dans le domaine optique, qui correspond à l’inter-

valle de fréquences optiques sur lequel il y a une interaction entre les dents d’ordre n

d’un peigne et les dents du même ordre de l’autre peigne, est d’environ 12 THz.
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FIGURE V.24 – Schéma global de l’expérience de spectroscopie à deux peignes adaptative.

La fréquence de répétition des deux lasers femtosecondes étant de 100 MHz, cela cor-

respond à une différence de fréquence de répétition limite de 416 Hz.

Cependant, il faut également dans notre cas tenir compte du fait que les deux lasers

continus, utilisés pour générer les signaux de références permettant la correction du si-

gnal interférométrique, ont une fréquence fixe située dans le domaine spectral d’émis-

sion des lasers femtosecondes.

Une fois démultipliée dans le domaine RF, la différence entre les deux fréquences fixes

des lasers continus doit correspondre aux 10 MHz qui sont utilisés pour générer le si-

gnal d’horloge.

Les systèmes électroniques, dans notre cas, nous imposent, pour obtenir un signal

d’horloge d’échantillonnage convenable qui puisse être utilisé avec notre carte d’acqui-

sition, d’avoir cette différence comprise entre 9,75 MHz et 10,25 MHz. Il faut donc que

la différence de fréquence de répétition reste comprise entre :

∆afrep = 333, 56 Hz et ∆bfrep = 350, 67 Hz

Ceci nous permet d’obtenir un signal de correction idéal tout en gardant une largeur

spectrale pour le spectre hétérodyne occupant une large partie de l’intervalle spectral

libre disponible.

Dans notre cas, où cette différence de fréquence doit rester autour de 342 Hz, cela si-

gnifie que chaque maximum d’intensité de l’interférogramme sera séparé du suivant

de 2,92 ms.

On peut remarquer que pour des faibles limites de résolution, le temps d’analyse né-

cessaire deviendra à un moment plus court que 2,92 ms. Il apparaîtra donc un « temps

mort » entre chaque pic d’intensité maximale dont la transformation de Fourier est ef-

fectuée.
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T (s) δνOPT (Hz) δνRF (Hz) M

1× 10−6 5, 14× 1011 1, 77× 106 1× 102

5× 10−4 1, 03× 109 3, 54× 103 5× 104

1× 10−3 5, 14× 108 1, 77× 103 1× 105

5× 10−1 1, 03× 106 3, 54 5× 107

1 5, 14× 105 1, 77 1× 108

5 1, 03× 105 3, 54× 10−1 5× 108

TABLE V.1 – Différentes limites de résolution (en prenant en compte une apodisation triangu-

laire) pour notre interféromètre suivant le temps d’acquisition. La fréquence d’échantillonnage

est de 100 MHz et la différence de fréquence de répétition de 345 Hz. T : Temps d’acquisition,

δνOPT
: Limite de résolution optique (apodisée), δνRF

: Limite de résolution RF (apodisée), M :

Nombre d’éléments enregistrés.

Il est dit aussi dans la section IV.4.2 comment le temps de mesure influe sur la limite

de résolution du spectre enregistré. Dans notre cas, la fréquence d’échantillonnage est

imposée par le signal d’horloge qui est généré pour effectuer la correction adaptative,

et que nous avons fixé par convenance autour de 100 MHz.

Le temps d’acquisition va donc définir la limite de résolution qu’il est possible d’at-

teindre avec un tel interféromètre. Le tableau V.1 donne un exemple des limites de ré-

solutions que nous pouvons atteindre suivant le temps d’acquisition, et donc le nombre

de données enregistrées pour nos paramètres expérimentaux.

Le choix du temps d’acquisition doit donc être un compromis entre la rapidité que

nous souhaitons atteindre pour l’expérience et la limite de résolution que nous désirons

obtenir.

Avec un étalon de Fabry-Pérot

Regardons dans un premier temps les résultats obtenus en utilisant un étalon de

Fabry-Pérot en utilisant la seconde méthode de correction adaptative, c’est-à-dire telle

qu’elle a été décrite dans la section précédente V.3.1.

Les contraintes matérielles que nous avions au moment de cette expérience, no-

tamment l’absence de filtres passe bande à 50 MHz, ont fait que le signal de référence

R2(t) utilisé pour être multiplié avec le signal interférométrique est une sinusoïde de

fréquence 30 MHz au lieu de 50 MHz.

Si le principe de correction reste inchangé et fonctionne tout aussi bien, il apparait

néanmoins un phénomène de repliement de spectre dû à la trop faible valeur de cette

fréquence (qui est dans ce cas située dans l’intervalle de fréquence contenant le spectre

RF hétérodyne).

Toutefois, le spectre que nous observons étant celui d’un étalon de Fabry-Pérot, il consiste

en des maxima d’intensité transmise répartis discrètement sur tout le domaine spec-
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tral. L’information spectrale, bien que repliée, n’est donc pas pour autant brouillée, et

il reste quand même possible de se rendre compte de la qualité de la correction des er-

reurs de phase.

La figure V.25 nous montre un spectre obtenu avec un étalon de Fabry-Pérot et la

méthode de correction adaptative globale. Les miroirs sont ici réfléchissant à 98%, et

pour cet étalon l’intervalle spectral libre est d’environ 220 GHz, pour une largeur à mi-

hauteur des raies transmises d’environ 19 GHz. Nous avons donc un étalon avec une

finesse de 11,6.

FIGURE V.25 – Spectre de l’étalon de Fabry-Pérot enregistré en 193 µs à l’aide de la deuxième

méthode de correction adaptative pour une limite de résolution apodisée de 1 GHz. La partie du

spectre repliée est marquée en clair.

On voit également sur la figure V.26 que chaque spectre enregistré est en accord avec

les suivants, et surtout qu’ils se situent tous à la même position. Cette reproductibilité

d’un spectre à l’autre permet un moyennage efficace.

Par exemple ici, en moyennant 14 spectres enregistrés consécutivement, nous amélio-

rons le rapport signal à bruit d’un facteur environ 3,7 par rapport à un spectre indivi-

duel. Pour cette mesure, le rapport signal sur bruit d’un spectre individuel mesuré est

de 35 et le rapport signal sur bruit de la moyenne de 14 spectres est de 130.

Spectre d’acétylène à limite de résolution Doppler

Dans cette partie, l’étalon de Fabry-Pérot est remplacé par une cuve contenant de

l’acétylène. Le montage expérimental est le même que celui présenté dans la partie

V.1.2.
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FIGURE V.26 – Cinq spectres enregistrés consécutivement en 193 µs chacun, pour une limite de ré-

solution de 1 GHz, avec la seconde méthode d’échantillonnage adaptatif, ainsi que le moyennage

de 14 d’entre eux (en rouge).

Le spectre présenté sur la figure V.27 est obtenu en 500 µs et correspond à une acqui-

sition avec la deuxième méthode de correction adaptative. Le filtre spatial permet de ne

sélectionner qu’une plage spectrale limitée à 4 THz contenant les bandes d’absorption

de l’acétylène, afin d’améliorer le rapport signal sur bruit. Nous mesurons l’interféro-

gramme après qu’il ait été mélangé à un premier signal de référence, et il est ensuite

échantillonné avec un deuxième signal de référence. La correction est désormais faite

sur la totalité du domaine spectral. Pour cet exemple la pression d’acétylène dans la

cuve est de 1,57 Torr (209 Pa), et la limite de résolution apodisée de 1 GHz. Le spectre

expérimental est comparé à un spectre calculé pour ces conditions à partir de la base

de données HITRAN.

Ce dernier spectre enfin montre que l’utilisation de notre système de correction

adaptative permet une correction des erreurs de phase uniforme sur toute la largeur du

domaine spectral d’absorption de l’acétylène. Nous retrouvons donc un spectre d’ab-

sorption mieux corrigé, qui peut être pleinement exploité. La plus grande précision ap-

portée à la correction des erreurs de phase maintenant permet d’enregistrer un spectre

d’absorption correspondant à une pression dans la cuve beaucoup plus faible.

Néanmoins, nous pouvons noter que le rapport signal sur bruit d’un spectre corrigé

n’est pas très élevé. Toutefois, la reproductibilité et la fiabilité du système de correc-

tion permet la possibilité d’enregistrer beaucoup plus de spectres consécutivement que

précédemment (ce qui revient à enregistrer le signal sur un temps plus long, puis d’iso-

ler chaque interférogramme autour des maxima d’intensité) pour les moyenner, afin

d’augmenter le rapport signal sur bruit.

La figure V.28 représente une portion de 1,5 THz du domaine spectral de 20 spectres

enregistrés consécutivement avec la nouvelle méthode de correction adaptative totale

103



V · SPECTROSCOPIE ADAPTATIVE À DEUX PEIGNES

FIGURE V.27 – Spectre de l’acétylène obtenu avec la méthode de correction adaptative complète

(en rouge). Le temps de mesure est de 500 µs pour une limite de résolution apodisée de 1 GHz. Ce

spectre est comparé à un spectre simulé à partir de la base de données HITRAN pour les mêmes

conditions expérimentales. Bien que le rapport signal à bruit d’un seul spectre soit faible (' 20),

nous remarquons que le spectre observé est en accord avec le spectre simulé.

(A), et 20 spectres enregistrés consécutivement sans correction (B). Elle montre aussi le

résultat du moyennage de ces 20 spectres, représenté en rouge. Dans le cas où la mé-

thode de correction adaptative est employée, le rapport signal sur bruit d’un spectre

individuel est de 20, et le rapport signal sur bruit du spectre moyenné est de 70. Ce qui

conduit à une amélioration du rapport signal sur bruit d’environ 3,5 fois sans perte d’in-

formation car chacun des spectres enregistrés sont identiques. Le résultat du moyen-

nage de 20 spectres dans le cas où aucune correction n’est utilisée est aussi repré-

senté, montrant que l’information spectrale est alors dans ce cas complètement per-

due, chaque spectre contenant des erreurs de phase différentes.

On compare, sur la figure V.29, le spectre expérimental correspondant au moyen-

nage de 200 spectres individuels enregistrés consécutivement avec le spectre calculé

à partir de la base de données HITRAN. A titre de complément, le spectre obtenu en

moyennant 200 spectres consécutifs enregistrés sans aucune correction est aussi tracé.

Le moyennage d’autant de spectres conduit à une amélioration du rapport signal à bruit

d’un facteur d’environ 8,5 (un spectre individuel a un rapport signal sur bruit d’environ

20), et permet d’obtenir un spectre dont le rapport signal sur bruit s’élève à 170. La sen-

sibilité, définie comme l’inverse du produit du rapport signal à bruit et de la longueur
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FIGURE V.28 – Zoom sur une portion du spectre d’acétylène pour 20 enregistrements consécutifs

avec la méthode de correction adaptative (A) pour une limite de résolution apodisée de 1 GHz. Le

temps de mesure de chaque spectre est de 500 µs. La comparaison est faite avec 20 enregistrements

consécutifs obtenus sans aucune correction (B) pour le même temps de mesure d’un spectre indi-

viduel de 500 µs (la limite de résolution étant également de 1 GHz). Le moyennage des 20 spectres

est représenté dans chaque cas en rouge.

d’absorption est d’environ 7 × 10−5 cm−1. Nous obtenons dans ce cas un NEA par élé-

ment spectraux s’élevant à 1× 10−7 cm−1Hz−1/2.

Chaque spectre ayant été enregistré en 500 µs, cela porte le temps de mesure effectif

à 100 ms, bien que le temps réel total de mesure soit plus long du fait du temps mort

entre les interférogrammes. Ce qui porte le temps de mesure total à 580 ms. La limite

de résolution spectrale apodisée sur ce spectre est de 1 GHz, et il a été obtenu avec une

pression de 1,57 Torr, soit 209,3 Pa d’acétylène dans la cuve.

On peut voir que les résultats obtenus sont en très bon accord avec le spectre simulé

pour les mêmes conditions expérimentales. Les résidus de la différence entre le spectre

simulé et calculé ne dépasse pas les 1,74 %, pour un écart-type de 0,27 %.

Les deux zooms présentés montrent que la méthode de correction adaptative est suf-

fisamment précise et exacte, ce qui permet d’observer les raies d’absorption les plus

faibles. Chaque zoom montre une portion de 0,4 THz.

Sur ces spectres sont identifiées les différentes raies d’absorption de l’acétylène,

et nous voyons qu’il est aisément possible de distinguer celles provenant de la bande

froide ν1 + ν3 et des bandes chaudes ν1 + ν3 + ν1
4 − ν1

4 et ν1 + ν3 + ν1
5 − ν1

5 de l’acétylène
12C2H2 ainsi que celles de la bande froide ν1 + ν3 de son isotopologue 12C13CH2.

Afin de se rendre compte de la précision de cette méthode, nous comparons la po-
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FIGURE V.29 – A. Spectre d’absorption de l’acétylène obtenu en moyennant 200 spectres enregis-

trés consécutivement. Ce spectre expérimental (en rouge) est comparé à un spectre simulé à partir

de la base de données HITRAN pour les mêmes conditions (en gris). La différence entre le spectre

expérimental et le spectre calculé est tracée en bleu. En haut du graphe, le spectre correspondant

au moyennage de 200 spectres enregistrés sans correction est également tracé (en vert). Le temps

de mesure pour chaque spectre individuel est de 500 µs, pour une limite de résolution apodisée

de 1 GHz. B. Zoom sur deux différentes petites portions du domaine spectral (entre 194,6 THz et

195 THz et entre 196,5 THz et 196,9 THz), permettant d’apprécier la précision de la correction

effectuée.

sition des lignes d’absorptions expérimentales avec celle donnée par la base de don-

nées HITRAN. L’échelle de fréquence de notre spectre expérimental est étalonnée sur

les deux raies d’absorption P(14) et R(13) de la bande froide ν1 +ν3 suivant leur position
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donnée dans la base de donnée HITRAN. Ensuite, chaque raie d’absorption est ajus-

tée à l’aide d’une Gaussienne comme fonction modèle. La figure V.30 donne la valeur

correspondant à la différence de position entre les raies du spectre simulé et celles du

spectre expérimental. La valeur de l’écart type est de 7 MHz, pour un domaine spectral

total de 3 THz, ce qui correspond à une précision de 2, 3 × 10−6 sur tout le domaine

spectral d’émission des sources.

Si nous regardons la raie d’absorption située à 195,895 THz, sa largeur à mi-hauteur

mesurée est de 1,215 GHz pour un rapport signal sur bruit de 170. Ce qui correspond à

une précision de 1 215
170 ' 7 MHz. Cette valeur est cohérente avec l’écart type mesuré sur

la figure V.30.

FIGURE V.30 – Différence entre la position des raies d’absorption du spectre expérimental observé

et celle du spectre calculé à partir de la base de données HITRAN pour 40 raies d’absorption les

plus intenses du spectre d’acétylène.

La figure V.31 montre deux positions différentes dans le spectre expérimental, entre

195 THz et 195,4 THz et entre 196,4 THz et 196,8 THz, où sont attribuées chacune des

raies d’absorption. Nous pouvons identifier plusieurs bandes d’absorption de l’acéty-

lène, et observer ainsi les branches P et R de la bande froide ν1 + ν3 et des bandes

chaudes ν1 + ν3 + ν1
4 − ν1

4 et ν1 + ν3 + ν1
5 − ν1

5 de l’acétylène 12C2H2, ainsi que de la

bande froide ν1 + ν3 de l’isotopologue 12C13CH2.
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FIGURE V.31 – Deux portions du spectre expérimental correspondant au moyennage de 200

spectres enregistrés en 500 µs. Chaque raie d’absorption est attribuée à sa bande d’absorption

correspondante.
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Spectre d’acétylène à très haute limite de résolution

La partie précédente était consacrée à des spectres dont la limite de résolution était

de l’ordre de la largeur Doppler de raies moléculaires observées à température am-

biante. Nous allons voir maintenant que l’utilisation de la spectroscopie à deux peignes

couplée à la méthode d’échantillonnage adaptatif permet d’enregistrer des spectres à

très haute limite de résolution en un temps très court.

On peut augmenter le temps d’acquisition de l’interférogramme jusqu’à atteindre

une limite de résolution égale à frep, qui est la limite imposée par le pas d’échantillon-

nage spectral. Toutefois, il est possible de réaliser une acquisition encore plus longue

qui a pour effet d’affiner encore plus la largeur de raie instrumentale, sa largeur ultime

étant seulement limitée par la largeur intrinsèque des dents des sources peigne de fré-

quence, ou, dans notre cas, de la précision de la correction adaptative. Cette particula-

rité, qui est rendue plus facile avec la méthode d’échantillonnage adaptatif, procure des

avantages en termes de rapport signal sur bruit, d’exactitude de l’échelle de fréquence,

ou encore de mesure de profil. Dans le cas de la seconde méthode de correction adap-

tative, cela permet de vérifier que nous maintenons bien la cohérence entre les deux

peignes de fréquences durant tout le temps de la mesure.

Le montage expérimental est exactement le même que celui décrit dans la section

précédente, excepté que cette fois ci, l’intégralité de l’interférogramme enregistré pen-

dant un temps T , qui est donc constitué de plusieurs maxima d’intensité séparés de
1

∆frep
, est utilisé lors de la transformation de Fourier. La correction se faisant en temps

réel, l’interférogramme est corrigé lorsqu’il est enregistré, sans que des systèmes d’as-

servissements ou l’acquisition d’autres signaux de références ne soient nécessaires.

Pour cette expérience, le temps d’acquisition de l’interférogramme est allongé et

devient d’environ 2,68 s (le signal d’horloge généré par la méthode adaptative étant de

fréquence 100 MHz, nous souhaitons acquérir 228 points de données, soit 268 435 456

éléments spectraux).

La différence de fréquence de répétition est de 346 Hz, ce qui conduit, pour un interfé-

rogramme constitué de plus de 268 millions de points, à plus de 900 maxima d’intensité

qui correspondent à la superposition temporelle des impulsions des deux sources. À

cet interférogramme sont ajoutés autant de zéros nécessaires pour arriver à un total de

points de 230, soit un peu plus de 1 milliard, ce qui permet d’interpoler le spectre (ajout

de zéros).

Le spectre obtenu en effectuant la transformation de Fourier de cet interférogramme

s’étend sur plus de 12 THz, soit la largeur spectrale totale des sources utilisées, et est

constitué de plus de 120 000 dents, qui sont espacées de la valeur frep, soit 100 MHz. Le

spectre apparaît noir lorsqu’on le regarde dans sa totalité car les modes du peigne sont

trop denses pour résoudre visuellement ce très grand nombre de dents individuelles à
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cette échelle, comme nous le voyons sur la figure V.32(A). Pour cette mesure, la limite

de résolution instrumentale apodisée, dans le domaine des fréquences optiques, c’est-

à-dire la largeur de raie instrumentale mesurée, est de 200 kHz. Cela correspond à une

largeur de raie de 0,7 Hz dans le domaine des radio-fréquences dans lequel le spectre

hétérodyne est enregistré.

La même figure V.32 présente également trois zooms (A,B et C) correspondant à

trois différentes portions du spectre, qui permettent d’apprécier la structure en dents de

peigne qui commence alors à apparaître, de la même manière sur tout le domaine spec-

tral (figure V.32(B)). La portion de spectre élargie correspond à un intervalle de 0,01 THz,

soit 10 GHz (On effectue donc un zoom × 1200). Un second zoom est effectué sur ces

différentes portions du spectre (figure V.32(C)), permettant d’isoler une unique dent du

peigne hétérodyne, ce qui permet d’apprécier la faible largeur de la raie instrumentale.

Ce zoom montre maintenant une portion du spectre de 0,000003 THz, soit 3 MHz (On

effectue donc un zoom × 3 333). Le zoom effectué dans la partie centrale correspond

à une portion du spectre de 160 MHz (ici nous appliquons un zoom × 62,5) pour per-

mettre de voir l’écart de 100 MHz entre les dents du peigne.

Notons que la limite de résolution pourrait être encore augmentée en allongeant le

temps d’acquisition. Cependant, un enregistrement supérieur à 3 s commence à mon-

trer des erreurs de phase qui apparaissent sur les dents du peigne, ce qui laisse penser

que la correction en l’état n’est plus assez précise pour compenser toutes les fluctua-

tions des sources femtosecondes. La cohérence entre les deux peignes est donc perdue

au delà de ce temps de mesure. De plus, la lente dérive en fréquence des lasers fem-

tosecondes fait que sur un temps d’acquisition plus long, les signaux de battements

enregistrés grâce aux systèmes de détection se retrouvent aux limites de la bande pas-

sante des filtres électroniques. Une solution pourrait consister à appliquer une boucle

de rétroaction lente agissant sur la fréquence de répétition des sources par le biais de la

céramique piézoélectrique permettant de modifier la longueur de la cavité pour conte-

nir les signaux de battement à l’intérieur de la bande passante des filtres électroniques.

Un autre problème est le temps de traitement nécessaire pour effectuer la transfor-

mée de Fourier. Même si l’interférogramme enregistré est déjà corrigé et n’a pas besoin

de traitement numérique a posteriori, le très grand nombre de points qui le compose

fait que sa transformation de Fourier est longue à calculer (beaucoup plus longue que

le temps de mesure lui-même).

Dans le cas du spectre présenté dans la figure V.32, la transformation de Fourier,

effectuée à l’aide d’un ordinateur de bureau récent doté de suffisamment de mémoire

vive, de l’interférogramme constitué de 230 points (l’interférogramme est constitué de

268 millions de points, mais à ceux-ci s’en ajoute un certain nombre pour l’ajout de zé-

ros, qui permet d’interpoler le spectre), prend environ 120 s.

110



V · SPECTROSCOPIE ADAPTATIVE À DEUX PEIGNES

FIGURE V.32 – Le spectre, mesuré en 2,68 s, couvre la totalité du domaine spectral des sources

Erbium. Sur la première ligne, le maximum de chaque dent du peigne est tracé en bleu, révélant

ainsi le spectre d’absorption de l’acétylène à une résolution de frep = 100 MHz. Les positions des

deux lasers continus utilisés pour la méthode de correction adaptative sont représentées en vert.

La deuxième ligne montre plusieurs zooms (× 1 200) à différents endroit du spectre, permettant

de voir apparaître la structure en dent de peigne. La troisième ligne présente un niveau de zoom

plus important (× 4 000 000 par rapport au spectre total pour les colonnes de gauche et de droite

et× 75 000 au milieu) qui permet d’apprécier la limite de résolution de la raie instrumentale, qui

est de 202 kHz.

On peut cependant noter que plus de 85 % de ce temps est occupé par la lecture et l’écri-

ture du fichier (dont la taille est d’environ 8,5 Go), et que la transformation de Fourier

elle-même ne prend qu’environ 15 s.

Le fait que les dents du peigne hétérodyne soient résolues et que nous puissions at-

teindre une telle limite de résolution de raie instrumentale prouve que notre méthode

de correction adaptative conserve la cohérence entre les deux peignes de fréquence

tout au long de la durée de la mesure expérimentale.

V.3.4 Discussion

Récapitulons ici brièvement les performances permises par l’utilisation de notre

méthode d’échantillonnage adaptatif couplé à un interféromètre à deux peignes de fré-

quences. Cette méthode permet d’avoir des sources lasers fonctionnant sans aucun as-
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servissement, tout en procurant un résultat très précis et exact, ce qui simplifie consi-

dérablement la technique de spectroscopie à deux peignes de fréquences.

La correction de l’interférogramme se fait en temps réel, de manière analogique, et

permet l’enregistrement d’un spectre corrigé sur toute la plage spectrale des sources

femtosecondes en 500 µs pour une limite de résolution de 1 GHz. Seulement, le rap-

port signal sur bruit d’un unique spectre obtenu est faible puisqu’il est en moyenne

d’environ 20. Le faible rapport signal sur bruit est surtout dû aux lignes à retard utili-

sées et au nombre de composants électroniques. L’emploi de lignes à retard optiques

et l’amélioration de la partie électronique pourrait potentiellement permettre d’obte-

nir un meilleur rapport signal sur bruit. Cependant, la reproductibilité et la fiabilité

de la méthode de correction adaptative permet l’enregistrement de multiples spectres

consécutivement, dont le moyennage conduit à une amélioration significative du rap-

port signal à bruit. Nous pouvons ainsi enregistrer 200 spectres, ce qui porte le rapport

signal sur bruit à près de 170 pour un temps de mesure effectif de 100 ms. Dans ce cas,

le NEA par élément spectraux atteint est de 1× 10−7 cm−1Hz−1/2.

Ce résultat permet de détecter plusieurs bandes d’absorption de l’acétylène, ainsi que

la bande d’absorption de son isotopologue 12C13CH2, et la comparaison avec un spectre

simulé à partir de la base de données HITRAN montre un erreur restant en dessous de

1,75 % (pour un écart-type de 0,27 %).

Les performances en terme de rapidité de notre interféromètre présenté ici sont

largement supérieures à celles d’un spectromètre de Fourier traditionnel basé sur l’uti-

lisation d’un interféromètre de Michelson. Tirant avantage de la spectroscopie à deux

peignes de fréquences, il permet l’acquisition de spectres exempts d’erreurs de phase

en quelques centaines de microsecondes pour des limites de résolution de l’ordre du GHz,

grâce à la correction adaptative se faisant en temps réel. La différence de chemin op-

tique nécessaire à l’acquisition d’un spectre à résolution identique avec un spectro-

mètre de Fourier basé sur l’interféromètre de Michelson serait de 48 cm, donc, pour un

miroir se déplaçant à 0,5 cm.s−1, le temps de mesure serait de 48 s pour un même rap-

port signal sur bruit. Dans notre cas le temps de mesure est donc réduit d’un facteur

105.

Nous avons vu qu’avec des temps d’acquisitions plus long, il est possible d’atteindre

une largeur de raie instrumentale apodisée de 200 kHz avec la méthode de correction

adaptative. Même si cette valeur ne s’applique qu’à l’observation des dents du peignes,

le spectre d’absorption demeurant toujours échantillonnée à la fréquence de répétition

des sources laser, il est intéressant d’être en mesure d’observer avec précision la struc-

ture en dents du peigne radio-fréquence. En effet, cela permet de se rendre compte de

la cohérence entre les deux sources qui est maintenue. Les peignes de fréquences que

nous utilisons ne sont pas asservis, et dérivent au cours de l’acquisition. Toutefois, la

cohérence entre eux est maintenue pour des temps de mesures jusqu’à 3 s, qui est donc

la durée sur laquelle la méthode de correction adaptative fonctionne.
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La figure V.33 montre la mesure de la linéarité de l’écart entre les dents du peigne

hétérodyne. Pour cela, chaque dent du peigne a été ajustée par une fonction sinus car-

dinal puis la position du maximum d’intensité a été enregistrée. La figure de gauche

présente l’écart entre deux dents successives en fonction de la position fréquentielle

dans le spectre. Nous pouvons voir qu’il n’y a aucune évolution chromatique et donc

que la distance entre deux dents successives reste constante sur la totalité de l’étendue

spectrale. La figure de droite représente la distribution de cet écart entre deux dents,

ainsi que son ajustement avec une loi normale centrée en 99,9999991274 MHz et avec

un écart-type σ de 970,3 Hz.

L’écart entre deux dents du peigne successives est donc conservé sur tout le domaine

spectral d’émission des sources femtosecondes. L’écart entre deux dents du peigne radio-

fréquence étant théoriquement égal à ∆frep, cela signifie que la différence entre les fré-

quences de répétition des deux peignes est virtuellement maintenue constante.

FIGURE V.33 – A. Mesure de l’écart fréquentiel entre deux dents du peigne consécutives donné

en fonction de la position dans le domaine spectral des sources. B. Distribution de l’écart en fré-

quence. Cette distribution suit une loi normale de moyenne 99,9999991274 MHz avec un écart-

type de 970,3 Hz.

Le fait de résoudre de cette façon les raies du peigne hétérodyne permet également

de constituer une échelle de fréquence relative très facilement puisque nous savons que

les dents de ce peigne sont espacées de frep dans le domaine des fréquences optiques

(ou ∆frep dans le domaine des radio-fréquences). La position d’une raie d’absorption

observée peut être retrouvée facilement à l’aide des données existantes et la position

de l’échelle de fréquence peut en être alors déduite aisément.

On peut également mentionner que d’atteindre de telles limites de résolutions ins-

trumentales permet de réduire les effets de la fonction d’appareil sur le profil des raies

d’absorption que nous observons, puisque la fonction d’appareil, avec laquelle le spectre

est convolué, est désormais très étroite.

Dans le cas de la spectroscopie d’absorption par transformation de Fourier clas-
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sique, la diminution de la largeur de raie instrumentale au-delà de la largeur intrin-

sèque des raies d’absorption conduit à une dégradation du rapport signal à bruit. Cette

limite de résolution instrumentale dépassée, les contributions spectrales d’intérêt de-

viennent plus faibles que les perturbations, et chaque point de l’interférogramme en-

registré au-delà de cette limite ne contribue au spectre que par une augmentation du

bruit.

Au contraire, en spectroscopie de Fourier à deux peignes, lorsque la limite de ré-

solution instrumentale devient plus faible que la fréquence de répétition du peigne, le

spectre change pour devenir un spectre d’émission, composé d’une multitude de raies

discrètes et équidistantes extrêmement fines qui subissent une atténuation lorsque le

faisceau traverse le milieu d’analyse. Avec ce changement, on gagne une propriété inté-

ressante de la spectroscopie d’émission qui est que le rapport signal sur bruit augmente

lorsque la résolution s’améliore.

En effet, l’interférogramme peut être vu comme une somme discrète de contributions

sinusoïdales qui constituent les composantes de Fourier du spectre. L’allongement du

temps de mesure de cet interférogramme permet alors d’accroitre l’amplitude de ces

fréquences spécifiques dans le spectre.

En utilisant un spectromètre de Fourier basé sur l’interféromètre de Michelson, ob-

tenir un spectre à une résolution de 100 MHz pour le même domaine spectral conte-

nant 105 éléments, requerrait au minimum quelques heures d’enregistrement. Alors

que, dans notre cas, l’acquisition demande moins de 3 millisecondes.

De plus, des largeurs de raies instrumentales extrêmement faibles, de quelques cen-

taines ou dizaines de kHz, sont complètement impossibles à atteindre avec un spec-

tromètre de Fourier classique. Cela nécessiterait effectivement, à titre de comparaison,

pour arriver à enregistrer un spectre avec une limite de résolution instrumentale de

200 kHz en 2,68 s, d’avoir un miroir mobile parcourant une distance de 1,3 km à une

vitesse de 490 m.s−1.

V.4 Comparaison avec la littérature

Nous allons comparer dans cette partie les résultats que nous avons obtenu avec la

seconde méthode de correction adaptative avec ceux obtenus par d’autres approches

de spectroscopie à deux peignes.

Dans l’expérience réalisée par Coddington et al. en 2008 [115], qui met en jeu des

sources lasers femtosecondes dont les deux degrés de liberté sont stabilisés, l’interfé-

rogramme enregistre la totalité du spectre par portions de 2 nm, chacune requérant 1 s

de temps de mesure pour chacun des 5 spectres moyennés.
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Le rapport signal sur bruit obtenu dans ce cas est de 120, alors qu’il ne serait que d’envi-

ron 35 dans notre cas, mais le temps de mesure est alors de 5 minutes pour une largeur

de raie de 2,3 GHz dans l’expérience de Coddington, alors qu’il serait, pour un moyen-

nage de 5 spectres, seulement de 12 ms dans notre cas pour une largeur de raie de 1 GHz

(cette valeur du temps de mesure incluant les temps morts entre les différents interfé-

rogrammes enregistrés). L’erreur de position des raies d’absorption est dans les deux

cas du même ordre de grandeur (9 MHz contre 7 MHz). Toutefois, dans l’expérience

décrite par Coddington et al., il s’agit d’un auto-étalonnage.

Un enregistrement sur une durée de 1 s montre un peigne dans le domaine radio-

fréquence dont les dents sont résolues, avec une limite de résolution instrumentale non

apodisée de 1 Hz correspondant à une limite de résolution instrumentale dans le do-

maine optique de 90 kHz. Dans notre cas, une acquisition deux fois plus longue per-

met d’enregistrer simultanément la totalité du domaine spectral d’émission soit plus

de 12 THz (90 nm), pour une largeur de raie instrumentale apodisée du même ordre

de grandeur, soit 0,7 Hz dans le domaine des radio-fréquences, ce qui correspond à

200 kHz dans le domaine des fréquences optiques. Pour ce spectre, la largeur de raie

non apodisée est de 114 kHz dans le domaine des fréquences optiques, donc de 0,4 Hz

dans le domaine des radio-fréquences.

Évidemment, le fait de n’utiliser aucun système d’asservissement est un grand avantage

sur la technique décrite dans [115], qui utilise un procédé de stabilisation des degrés de

liberté des peignes de fréquences très complexe. Effectivement, celui-ci nécessite, au-

delà des systèmes électroniques qui doivent être suffisamment performants, l’emploi

de deux lasers continus dont l’un possède une largeur de raie de l’ordre du Hz qui est

asservi à une cavité de très haute finesse, et l’autre qui est asservi à un peigne de fré-

quences auto-référencé. Un tel degré de complexité rend l’utilisation de ce dispositif

ardue en dehors d’un laboratoire de métrologie.

Dans leur expérience plus récente, en 2010, Coddington et al. [119] réalisent le même

type d’expérience en utilisant le moyennage pour augmenter le rapport signal à bruit.

Ils obtiennent un spectre sur une plage spectrale de 9 THz autour de 192,5 THz en 45

minutes, un moyennage de 200 000 interférogrammes étant réalisé pour chaque por-

tion de 2 nm du spectre (en 60 s). Le spectre résultant contenant 41 000 éléments spec-

traux possède un rapport signal sur bruit de 2 600. Dans notre expérience, nous réa-

lisons le moyennage de 200 spectres enregistrés chacun en 0,5 ms, conduisant à un

spectre contenant 21 000 éléments spectraux pour un rapport signal à bruit final de

170. Dans notre cas, le temps d’acquisition est 4 600 fois plus court. Le rapport signal

sur bruit évoluant selon la racine carrée du temps de mesure, cela correspondrait à un

rapport signal sur bruit environ 68 fois plus faible (
√

4 600 =67,82). L’expérience pré-

sentée dans cette thèse montre qu’il est en réalité 15 fois plus faible.

Plus récemment, Zolot et al. [133] rapportent en 2012 une expérience de spectro-

scopie à deux peignes avec des sources entièrement stabilisées pour laquelle un spectre
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s’étendant de 177 THz à 220 THz est mesuré en 122 min pour une largeur de raie ins-

trumentale du peigne radio-fréquence de 1 Hz (la limite de résolution spectrale étant

de 100 MHz). Le rapport signal sur bruit s’élève alors à plus de 100 pour les 4× 105 élé-

ments spectraux.

Dans cette expérience, chacun des deux peignes est asservi à une paire de lasers conti-

nus stabilisés sur une cavité de référence, dont les fréquences absolues sont mesurées à

l’aide d’un peigne de fréquences métrologique séparé, lui-même référencé sur un ma-

ser à hydrogène. L’échantillon de gaz est contenu dans une cuve multipassage corres-

pondant à 30 m.

Avec notre méthode de correction adaptative, nous mesurons un spectre dont la plage

spectrale est 4 fois moins importante, mais avec un temps de mesure 2700 fois plus

court. L’accord entre les résultats obtenus par Zolot et al. et les spectres simulés sont du

même ordre de grandeur que pour notre méthode. Les résidus se situent entre 1 % et

2 % (inférieurs à 1.74 % dans notre cas), et les positions des raies ont une incertitude de

10 MHz (dans notre cas, la valeur est similaire).

On peut comparer aussi nos résultats à ceux obtenus par Giaccari et al. en 2008

[116] utilisant une correction a posteriori à l’aide de signaux de références enregistrés

en même temps que l’interférogramme, où un spectre ayant une limite de résolution de

2 GHz est enregistré en 17 ms (500 µs pour une spectre ayant une limite de résolution

de 1 GHz dans notre cas).

Dans une expérience plus récente, en 2012, Roy et al. [134] présentent un spectre ayant

un rapport signal sur bruit de 316 000, étant le moyennage de 7,5 millions de spectres

corrigés a posteriori, et correspondant à une acquisition d’une durée de 24 h, effectuée

à l’aide d’une carte FPGA. Cette méthode permet de corriger un très grand nombre de

spectres consécutivement. Un spectre est donc ici enregistré en 11,5 ms pour une limite

de résolution de 100 MHz, alors que dans notre cas, cette limite de résolution requerrait

un temps de mesure de 5 ms.

Nous pouvons également effectuer la comparaison avec l’expérience rapportée par

Deschênes et al. en 2010 [121]. Dans leur cas, les sources laser femtosecondes ne se

voient appliquer qu’une stabilisation lente de la fréquence de répétition, et la correc-

tion des erreurs de phase se fait par calcul numérique a posteriori. Ceci a bien entendu

l’inconvénient de nécessiter quatre signaux à enregistrer en plus, simultanément de

l’acquisition de l’interférogramme. L’acquisition se fait alors sur 2 secondes pour un

spectre couvrant ici tout le domaine spectral d’émission des sources, et ayant une limite

de résolution non apodisée dans le domaine des radio-fréquences de 0,6 Hz (600 kHz

dans le domaine des fréquences optiques).

Bien que les résultats soient du même ordre de grandeur que dans notre cas, le fait

de devoir traiter numériquement un nombre aussi important de données (250 × 106

éléments pour chacun des signaux) pour corriger l’interférogramme rend le temps de

calcul pour obtenir le spectre beaucoup plus long.

De plus, dans les trois expériences rapportées dans [116, 134, 121], il n’y a pas de com-

paraisons avec des spectres simulés obtenus à l’aide de données moléculaires connues
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ou avec des spectres obtenus par d’autres méthodes de spectroscopie validées. Ceci

rend la comparaison entre ces résultats et notre méthode d’échantillonnage adaptatif

difficile.

V.5 Conclusion

Nous avons présenté dans ce chapitre deux méthodes de correction adaptative pour

la technique de spectroscopie à deux peignes de fréquences permettant d’enregistrer

des spectres exempts d’erreurs de phase sans asservissement des sources ou de calcul

a posteriori. La première méthode n’utilise qu’un signal d’horloge externe, généré en

employant le signal de battement entre deux dents des deux peignes, pour effectuer la

correction. Cependant, les résultats obtenus, aux environs de 1,5 µm, ne satisfont pas

le besoin d’une méthode permettant d’obtenir des spectres sans distorsions puisque

cette première méthode n’est fonctionnelle que sur une plage spectrale limitée à 3 THz

autour de la fréquence du laser continu utilisé pour générer le signal d’horloge. Cette

première méthode a toutefois été étendue à un autre domaine spectral (aux alentours

de 520 nm), permettant ainsi de montrer qu’il est possible d’employer cette technique

avec un laser continu dont la fréquence d’émission est située dans le domaine spectral

des sources femtosecondes alors que l’expérience de spectroscopie se fait en employant

des faisceaux doublés en fréquences.

La deuxième méthode de correction adaptative que nous avons présentée, légère-

ment plus sophistiquée que la première, permet quant à elle une correction des erreurs

de phase sur tout le domaine spectral des sources employées en temps réel. Les ré-

sultats expérimentaux, obtenus autour de 1,5 µm, montrent un très bon accord avec

les simulations correspondantes. La possibilité de moyenner les spectres acquis consé-

cutivement permet d’améliorer le rapport signal sur bruit et que celui-ci atteigne 170,

pour un temps de mesure total de 580 ms et avec une limite de résolution apodisée de

1 GHz. L’erreur sur l’intensité des raies est mesurée et reste alors inférieure à 1,74 %, et

l’incertitude sur leurs positions est de 7 MHz. Nous montrons de plus que la cohérence

entre les deux peignes de fréquences peut être maintenue beaucoup plus longtemps,

jusqu’à près de 3 s. Néanmoins, la dérive des sources femtosecondes empêche de faire

des acquisitions plus longues.

Toutefois, quelques problèmes sont soulevés par cette méthode, notamment le faible

rapport signal sur bruit pour un spectre individuel, qui n’est que de 20 pour un spectre

enregistré en 500 µs. Ceci limite inéluctablement la sensibilité de la méthode pour une

utilisation en temps réel ou sans moyenner les spectres. Cependant, il est possible d’em-

ployer différents procédés pour augmenter la sensibilité, comme l’utilisation d’un sys-

tème de détection différentiel, d’une cuve multi-passage ou d’une cavité de haute fi-

nesse [7, 8], et nous pouvons imaginer d’appliquer la méthode de correction adaptative
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conjointement à l’une d’entre elles.

Un autre problème provient du fait de l’utilisation de nombreux filtres et autres

composants électroniques pour la génération des signaux de référence permettant la

correction adaptative. Ces filtres possèdent un délai de groupe électronique qu’il faut

compenser pour obtenir des signaux corrects. Cela peut se faire grâce à l’utilisation de

lignes à retard passives, mais celles-ci présentent deux inconvénients : tout d’abord, le

rapport signal sur bruit en sortie est diminué, et ensuite, ces lignes à retard agissent

comme un filtre passe bas ayant une fréquence de coupure aux alentours de 30 MHz,

et atténuent donc les fréquences du spectre hétérodyne au delà.

L’utilisation de filtres électroniques présentant un délai moindre pourrait permettre

d’employer moins de lignes à retard et donc d’améliorer le rapport signal sur bruit. Il

est également possible d’envisager d’appliquer un retard au signal interférométrique à

l’aide d’une ligne à retard optique, ce qui permettrait d’améliorer considérablement le

rapport signal sur bruit, et d’éliminer le filtre passe bas apparaissant dans le cas d’une

ligne à retard électronique. Toutefois, cela n’est pas simple à réaliser expérimentale-

ment car il est nécessaire que cette ligne à retard optique n’introduise pas de chirp.

Nous avons vu (IV.4.3) que l’asservissement sur une référence radiofréquence n’est

pas suffisante en elle-même pour pouvoir utiliser la méthode de spectroscopie à deux

peignes de fréquences. Cependant, son emploi en même temps que la méthode de cor-

rection adaptative proposée ici procure l’avantage d’avoir alors un auto-étalonnage du

spectre mesuré.

Nous pouvons tout de même conclure que la méthode de spectroscopie adaptative

à deux peignes développée au cours de cette thèse est fiable, reproductible, simple à

mettre en œuvre et permet d’enregistrer des spectres exempts de distorsions en des

temps extrêmement courts sur une large plage spectrale, et ce sans avoir besoin d’as-

servir les sources lasers employées ou d’effectuer un traitement numérique a posteriori

des données.
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· VI ·

SPECTROSCOPIE AVEC UN PEIGNE DE

FRÉQUENCES DANS L’INFRAROUGE

MOYEN

LE CHAPITRE précédent a démontré la faisabilité d’une méthode de correction simple

à mettre en œuvre et efficace qui, appliquée à la spectroscopie à deux peignes de

fréquences, permet d’exploiter tout le potentiel de celle-ci (notamment le temps de

mesure extrêmement court). Cette méthode a été démontrée dans les domaines de

fréquences allant du visible au proche infrarouge, du fait de la facilité d’obtenir des

sources peignes de fréquences, qui ont été développées dans ces régions spectrales.

Néanmoins, la possibilité de voir les peignes de fréquences se développer dans la ré-

gion spectrale de l’infrarouge moyen serait d’un grand intérêt pour la spectroscopie

moléculaire. En effet, en transposant la méthode de spectroscopie à deux peignes de

fréquences dans l’infrarouge moyen, il serait alors possible de bénéficier de tous ses

avantage dans une région spectrale privilégiée pour la spectroscopie optique d’absorp-

tion. Ainsi, une potentielle amélioration de la précision, de la sensibilité, du temps de

mesure et éventuellement de la largeur spectrale du domaine d’analyse simultanée par

rapport aux instruments existants, pourrait conduire à des outils de spectroscopie no-

vateurs dans une région spectrale importante.

Nous passons en revue dans ce chapitre les différentes méthodes qui sont explorées

à l’heure actuelle pour obtenir des peignes de fréquences dans le domaine de l’infra-

rouge moyen, puis nous nous attardons plus particulièrement sur la méthode de gé-

nération de différence de fréquences qui a été utilisée au cours de cette thèse. Nous

présentons ensuite les résultats obtenus grâce à cette nouvelle source peigne de fré-

quences.
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Domaine spectral Infrarouge proche Infrarouge moyen

Molécules 0.8− 2 µm 2− 10 µm

C2H2 8 430 150 550

CH4 840 132 490

CO 14 271 000

CO2 11 2 107 750

H2O 15 055 180 665

HCl 7 230 301 110

NO 33 15 055

TABLE VI.1 – Intensité maximale des raies d’absorption à 296 K pour quelques molécules

(en cm.mol−1) d’après [130]

VI.1 Intérêt de l’infrarouge moyen pour la spectroscopie d’ab-

sorption

L’infrarouge moyen, entre 2 µm et 10 µm est une région spectrale très intéressante

pour la spectroscopie d’absorption et par extension pour de nombreux domaines des

sciences et technologies, en raison de la présence de fortes transitions vibrationnelles

fondamentales pour un nombre important de molécules intéressantes. La figure VI.1

montre l’intensité des raies d’absorption pour différentes molécules dans cette région

spectrale.

La spectroscopie dans l’infrarouge moyen a donc l’avantage d’être un outil perfor-

mant pour aider à la compréhension des structures moléculaires mais aussi un outil

non invasif permettant le diagnostique de systèmes, en phase gazeuse, liquide ou so-

lide, pouvant avoir un intérêt physique, chimique ou biologique.

De plus, la présence de fenêtres atmosphériques (pour 3 – 5 µm et 8 – 13 µm), pour

lesquelles l’atmosphère terrestre présente un minimum d’absorption, peut être exploi-

tée pour faciliter la détection de traces de gaz naturels ou de gaz toxiques, jusqu’à des

sensibilités atteignant la partie par milliard. Cette particularité confère à la spectrosco-

pie d’absorption dans l’infrarouge moyen la possibilité d’être un outil privilégié pour de

nombreuses applications atmosphériques, industrielles ou de sécurité.

Les transitions dans le domaine de l’infrarouge moyen sont 1 à 4 ordres de grandeurs

plus intenses que dans le domaine de l’infrarouge proche. Le tableau VI.1 montre, à

titre de comparaison, l’intensité des raies d’absorptions pour certaines molécules dans

l’infrarouge proche et dans l’infrarouge moyen.

L’extension de la technique de spectroscopie à deux peignes de fréquences dans

cette région spectrale pourrait potentiellement permettre d’exploiter complètement les

avantages de celle-ci en complément de l’intérêt du moyen infrarouge. Toutefois, les
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FIGURE VI.1 – Intensité des raies d’absorptions pour neuf différentes molécules en fonction de la

longueur d’onde dans l’infrarouge moyen. Ces différentes intensités sont tracées selon les données

fournies par [130].

sources lasers femtoseconde dans cette région sont encore au stade de développement,

et plusieurs moyens permettant d’obtenir des peignes de fréquences à ces longueurs

d’onde sont étudiés.

VI.2 Dispositifs permettant d’obtenir des peignes de fréquences

dans l’infrarouge moyen

Plusieurs moyens ont été développés jusqu’à présent [135] pour obtenir des dispo-

sitifs prêts à pallier le manque de sources femtosecondes dans l’infrarouge moyen. La

figure VI.2 montre un récapitulatif des différentes méthodes permettant de générer un

peigne de fréquences dans le domaine de l’infrarouge moyen qui sont décrites succinc-

tement par la suite.

VI.2.1 Laser femtoseconde émettant directement dans l’infrarouge moyen

L’utilisation de sources à modes verrouillés en phase émettant directement dans

cette région spectrale est possible, avec par exemple le développement de sources la-

sers solides à base de Cr2+ :ZnSe [77]. Ce type de source peut permettre l’obtention de
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FIGURE VI.2 – Figure reproduite d’après [135]. Différentes approches pour la génération de

peignes de fréquences dans l’infrarouge moyen. (a). Laser femtoseconde émettant directement

dans l’infrarouge moyen. L’inversion de population a lieu dans le milieu amplificateur (en

orange) grâce à l’énergie apportée par la source de pompage. La cavité résonnante contient un ab-

sorbant saturable (SA) qui entraîne l’apparition de courtes impulsions dans la cavité, et le spectre

de la lumière émise en sortie constitue un peigne de fréquences. (b). Génération de différence de

fréquences. Un phénomène de mélange non linéaire dû à la susceptibilité d’ordre deux du milieu

(χ2) a lieu entre les modes du peigne signal et ceux du peigne pompe, conduisant à la génération

de plusieurs différences de fréquences formant le peigne de fréquences complémentaire (idler)

dans l’infrarouge moyen. (c). Oscillateur paramétrique optique. Un milieu non linéaire possé-

dant une susceptibilité d’ordre deux est placé dans un résonateur optique, procurant ainsi le gain

pour les modes signal et complémentaire. Lorsque le gain dépasse les pertes dans le résonateur,

l’amplification des ondes générées devient possible. (d). Génération de peigne par effet Kerr (mi-

crorésonateurs). Le résonateur est un milieu non linéaire de susceptibilité d’ordre trois, pompé par

une source continue émettant dans l’infrarouge moyen. Des bandes latérales constitué du signal

et du complémentaire sont alors générées en cascade grâce à un phénomène de mélange à quatre

ondes.

peignes de fréquences sur un domaine spectral pouvant s’étendre de 2 à 2,9 µm. Des

expériences de spectroscopie à deux peignes faisant usage de telles sources ont déjà été

mises en œuvre [136], notamment lors du travail de thèse de Birgitta Bernhardt [8] et

Patrick Jacquet [7], dans lesquelles les sources présentent un spectre d’émission allant

de 2,35 à 2,52 µm. Bien que la stabilité de ces sources limite la sensibilité maximale pou-

vant être obtenue, ce dispositif a montré que ces sources sont en mesure d’être utilisées

dans un système de spectroscopie de Fourier à deux peignes de fréquences.

Le développement de sources lasers fibrées émettant directement dans l’infrarouge
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moyen est également étudié. Une des solutions envisagée est l’utilisation par exemple

de fibres dopées au Thulium [137, 138] qui peuvent permettre la génération de peignes

de fréquences autour de 2 µm, ce qui demeure dans l’infrarouge proche.

L’avantage des sources lasers solide émettant directement dans l’infrarouge moyen

est la puissance de sortie, qui peut être relativement élevée. De plus, ces systèmes res-

tent plutôt simples à mettre en œuvre. Cependant, le domaine d’émission est pour l’ins-

tant limité à des longueurs d’onde proches de l’infrarouge proche, et l’instabilité et la

difficulté de reproduire le fonctionnement des sources laser nuisent à leur utilisation

en spectroscopie à deux peignes de fréquences.

VI.2.2 Oscillateur paramétrique optique

Une autre possibilité est d’utiliser un oscillateur paramétrique optique pour obtenir

un peigne de fréquences dans l’infrarouge moyen à partir d’un peigne de fréquences

dans une région spectrale plus facile d’accès, comme le visible ou l’infrarouge proche.

Plusieurs expériences ont été menées dans cette direction [139, 140, 141]. Une source

laser femtoseconde est utilisée alors comme pompe pour le milieu non linéaire, placé

dans un résonateur optique, qui créé le gain non linéaire pour les ondes signal et com-

plémentaire. Ce type de dispositif permet à l’heure actuelle d’obtenir des peignes de

fréquences dans l’infrarouge moyen s’étendant sur une octave. Par exemple, dans [142],

Leindecker et al. montrent qu’il est possible d’obtenir une largeur spectrale en sortie de

l’oscillateur paramétrique optique s’étendant de 2,6 µm à 6,1 µm, pour une puissance

moyenne de 37 mW. Le milieu non linéaire utilisé est un cristal de GaAs, pompé par un

laser femtoseconde à fibre dopée au Thulium, émettant des impulsions de 93 fs à une

cadence de 75 MHz.

L’utilisation d’oscillateurs paramétriques optiques permet d’atteindre des puissances

dans l’infrarouge moyen (entre 2 et 5 µm) de l’ordre du Watt, toutefois, leur emploi

s’avère complexe et assez onéreux.

VI.2.3 Microrésonateurs

Récemment, une nouvelle approche pour obtenir des peignes de fréquences utili-

sant des microrésonateurs s’est développée, d’abords dans le domaine de l’infrarouge

proche [84, 143], puis dans le domaine de l’infrarouge moyen[144]. Des oscillations

paramétriques particulières peuvent en effet être utilisées pour générer un peigne de

fréquences à l’intérieur d’un micro-résonateur optique, constitué d’un anneau d’un

diamètre inférieur au millimètre pouvant accueillir des modes de galerie (whispering

gallery modes). Les facteurs de qualité pouvant être atteint sont très élevés (plus de
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109), correspondant à une finesse atteignant typiquement 106. L’apparition de phéno-

mènes non-linéaires dus à la susceptibilité d’ordre trois du milieu constituant le micro-

résonateur permet la génération d’ondes signal et complémentaire. Mieux, un laser de

pompage monochromatique peut donner naissance non pas à une seule paire d’ondes

signal/complémentaire, mais aussi à une multitude de bandes latérales pour le signal

et le complémentaire par un phénomène de mélange à quatre ondes en cascade. Cela

engendre alors un véritable peigne de fréquences équidistantes.

La possibilité d’obtenir des peignes de fréquences s’étendant sur plus d’une octave

a été démontré par Del’Haye et al. [86] pour des microrésonateurs dont l’émission se

situe dans l’infrarouge proche, permettant la mise en place d’un système de stabilisa-

tion par auto-référencement. Nous pouvons néanmoins émettre l’hypothèse que des

peignes de fréquences couvrant l’octave dans l’infrarouge moyen par cette méthode

pourront également être réalisés à l’avenir.

La cavité optique de ces systèmes étant très réduite, ce qui permet de produire des

peignes dont la fréquence de répétition est de plusieurs dizaines de GHz, soit un à deux

ordres de grandeurs plus élevée que pour les lasers femtosecondes classiques. Cet es-

pacement plus important entre les raies discrètes du peigne permet de les séparer plus

aisément, et il est alors possible de ne sélectionner qu’un mode unique, à l’aide d’un

simple spectromètre à réseau. Evidemment, les dimensions très réduites de ces dispo-

sitifs les rendent très intéressants pour de nombreuses applications telles que les télé-

communications ou dans l’industrie aérospatiale.

Leurs dimensions très réduites et la puissance par mode importante qu’ils peuvent

fournir sont des atouts pour ce type de peignes de fréquences, cependant leur domaine

d’émission se limite aux alentours de 2,5 µm jusqu’à présent.

VI.2.4 Génération de différence de fréquences

La dernière méthode que nous citerons pour obtenir des peignes dans l’infrarouge

moyen est le phénomène non linéaire de génération de différence de fréquences.

La génération de différence de fréquences est un phénomène non linéaire d’ordre deux

dans lequel deux champs électriques d’entrée de fréquences ν1 et ν2 produisent un si-

gnal de fréquence ν3 = ν1 − ν2.

Tous les modes d’un peigne de fréquences émettant dans le proche infrarouge peuvent

être simultanément sujets à la génération de différence de fréquences. Ceci peut être

réalisé à l’aide d’un mélange entre le peigne de fréquences de départ émettant dans l’in-

frarouge proche avec un laser continu, ou bien avec un second peigne de fréquences,

tels que leurs longueurs d’ondes d’émission conduisent à un nouveau peigne de fré-

quences dont le domaine d’émission se situe dans l’infrarouge moyen.

La génération de lasers femtosecondes émettant dans l’infrarouge moyen en utili-
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sant cette méthode a déjà été étudiée par différents groupes de recherche, en utilisant

différents systèmes [145, 146, 147, 148].

Dans la référence [147], Keilmann et al. décrivent un système similaire à celui qui

sera utilisé au cours de cette thèse. Dans cette expérience, un laser fibré dopé à l’Er-

bium, dont la cadence d’impulsion est de 40 MHz, possède deux sorties, dont l’une est

élargie à l’aide d’une fibre optique non linéaire. Nous obtenons alors deux faisceaux,

l’un émettant autour de 1,55 µm, et l’autre émettant entre 1,7 et 2,3 µm. Les deux fais-

ceaux sont superposés et focalisés dans un cristal de GaSe qui génère le faisceau situé

dans le moyen infrarouge par génération de différence de fréquences. Grâce à ce sys-

tème, Keilmann et al. parviennent à obtenir un spectre en sortie d’une largeur spectrale

de 700 cm−1 (21 THz), dont la position peut être réglée sur une plage s’étendant entre

800 cm−1 et 2 000 cm−1 (soit entre 5 µm et 12,5 µm). La puissance de sortie de cette

source se situe entre 0,6 et 0,9 mW.

On peut noter également que des expériences de spectroscopie à deux peignes de

fréquences ont déjà été réalisées dans le domaine de l’infrarouge moyen en utilisant la

génération de différence de fréquences [111, 149].

Dans la référence [149], Baumann et al. présentent un spectromètre à deux peignes

de fréquences centré autour de 3,4 µm. La génération de différence de fréquences est

obtenue entre deux lasers femtosecondes à fibre dopée à l’erbium différents émettant

autour 1,5 µm et un même laser continu émettant à 1 µm pour chacun des deux peignes

de fréquences générés par différence de fréquences. Dans cette expérience, les lasers

femtosecondes sont entièrement asservis à l’aide d’un laser continu stabilisé avec une

cavité externe, ce qui permet de garder la cohérence entre les deux peignes à court

terme (la cohérence sur un temps plus long est assurée par une correction de phase

logicielle).

VI.3 Expérience avec un peigne de fréquences obtenu par gé-

nération de différence de fréquences

Le peigne que nous allons décrire ici, et qui a été utilisé au cours de ma thèse, est

basé sur le phénomène non linéaire de génération de différence de fréquences. À l’ins-

tar des références [145, 148, 147], le laser de pompe et le laser signal intervenant dans la

génération de différence de fréquences sont tous les deux issus du même peigne de fré-

quences. Le peigne de fréquences complémentaire obtenu a son domaine d’émission

situé dans l’infrarouge moyen.
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VI.3.1 Description de la source peigne de fréquences dans l’infrarouge moyen

Le peigne de fréquences dans l’infrarouge moyen qui a été utilisé est un prototype

de la compagnie MenloSystems GmbH. L’un des intérêts particulier de ce système est

que la génération de différence de fréquences se fait à partir d’une seule source laser

femtoseconde de départ. Ceci procure l’avantage, comme nous le verrons par la suite,

d’annuler théoriquement les variations de fréquences dues à f0. Les résultats qui sont

présentés dans la suite sont des résultats préliminaires.

La figure VI.3 donne une représentation du schéma expérimental du système de gé-

nération de différence de fréquences.

Le dispositif est constitué d’abord d’un laser femtoseconde à fibre dopée à l’erbium,

tels ceux décrits dans le chapitre précédent, émettant autour de 1,53 µm avec une fré-

quence de répétition de 100 MHz. Ce laser possède deux sorties, qui sont chacune re-

liées à un amplificateur à fibre dopée à l’erbium. Un premier faisceau amplifié est alors

utilisé en tant que signal dans le processus de génération de différence de fréquences.

L’autre faisceau en sortie de l’amplificateur, lui, passe au travers d’une fibre fortement

non linéaire. Cela provoque alors un décalage en fréquence du spectre par automodu-

lation de phase, et nous pouvons obtenir en sortie un spectre centré autour de 1,04 µm.

Cependant, la puissance optique de ce faisceau est très faible (quelques mW). Un deuxième

amplificateur, à fibre dopée à l’ytterbium, entre alors en jeu, permettant d’augmenter la

puissance de sortie jusqu’à plus de 1,6 W. Avant d’être utilisé en tant que pompe pour la

génération de différence de fréquences, le faisceau passe en espace libre et est envoyé

dans un dispositif permettant la compression temporelle des impulsions afin de corri-

ger la dispersion (la puissance en sortie devient alors de 1,4 W).

La superposition spatiale des deux faisceaux est effectuée à l’aide d’une lame réflé-

chissant le faisceau émettant à 1,04 µm et transmettant le rayonnement situé à 1,53 µm.

La superposition temporelles des impulsions est quant à elle assurée par un délai opto-

mécanique ajustable. Les deux faisceaux, pompe et signal, sont ensuite focalisés sur

un cristal de niobate de lithium périodiquement retourné dopé au MgO (MgO :PPLN),

contrôlé en température (à environ 92°C), qui constitue le milieu non linéaire de sus-

ceptibilité d’ordre deux par lequel la génération de différence de fréquences a lieu,

donnant naissance à un faisceau complémentaire dont le spectre est centré autour de

3,2 µm. L’épaisseur du cristal est de 3 mm, et il possède une période allant de 27 µm

à 32 µm. La puissance optique en sortie de ce faisceau est alors d’environ 120 mW

(>10−7 W/mode). Le faisceau complémentaire, qui est le faisceau d’intérêt émettant

dans l’infrarouge moyen, est séparé des deux autres faisceaux (pompe et signal) à l’aide

d’une lame de germanium.
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FIGURE VI.3 – Schéma du système de génération de différence de fréquences permettant d’obtenir

un peigne de fréquences dans l’infrarouge moyen.

VI.3.2 Caractéristiques du système de génération de différence de fréquences

Durée des impulsions et spectre

La puissance optique de sortie au niveau du laser signal, dont le spectre est cen-

tré autour de 1,53 µm, est d’environ 300 mW et la puissance optique du second laser,

pompe, dont le spectre est centré autour de 1,04 µm, est d’environ 1,4 W. Cela conduit

à une puissance pour le rayonnement généré dans l’infrarouge moyen de 120 mW.

La largeur temporelle des impulsions de ce laser dans l’infrarouge moyen est d’en-

viron 150 fs avec la position du délai opto-mécanique optimisée. Le spectre en sortie

du système est aussi mesuré à l’aide d’un interféromètre par transformation de Fourier.

La figure VI.4 représente la trace d’auto-corrélation, mesurée à l’aide d’un autocorréla-

teur basé sur l’interféromètre de Michelson, et le spectre à une limite de résolution de

600 GHz, soit 20 cm−1, en sortie du système de génération de différence de fréquences.

La durée des impulsions étant de 150 fs, la largeur spectrale pour une forme d’im-

pulsion Gaussienne serait de 2,9 THz (88 nm) avec une impulsion limitée par la trans-

formation de Fourier. La largeur à mi-hauteur du spectre à faible limite de résolution

mesurée est d’environ 13,3 THz (400 nm). Cela conduit à un produit temps–largeur

spectrale de ∆τ∆ν ' 2, indiquant la présence de chirp (aussi traduite par la présence

d’un piédestal sur la trace d’auto-corrélation).

Peigne de fréquences harmonique

En considérant les modes de fréquences νErn = nfrep + f0 du peigne signal dans la

génération de différence de fréquences, les fréquences du peigne pompe peuvent se
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FIGURE VI.4 – A. Trace d’auto-corrélation interférométrique du laser femtoseconde dans l’infra-

rouge moyen obtenu. B. Spectre à une limite de résolution de 600 GHz pour ce même laser. Le

domaine spectral d’émission s’étend de 2,7 µm à 3,3 µm.

noter νY bm = mfrep + f0. En effet, ce dernier étant généré à partir du laser femtoseconde

à fibre dopée à l’erbium, il possède la même fréquence de répétition et la même fré-

quence d’offset.

Lorsque ces deux peignes se mélangent dans le cristal de MgO :PPLN, un peigne de

fréquences complémentaire est formé par le processus de génération de différence de

fréquences, dont les modes ont pour fréquence :

νDFGn,m = νY bm − νErn = (mfrep + f0)− (nfrep + f0)

Soit,

νDFGn,m = (m− n)frep

Donc non seulement le peigne de fréquences généré voit son domaine spectral d’émis-

sion s’étendre dans l’infrarouge moyen, mais il constitue également un peigne de fré-

quences harmonique, c’est-à-dire dont la fréquence d’offset est nulle.

Cette propriété permet potentiellement de n’avoir à utiliser qu’un asservissement sur

la fréquence de répétition du laser femtoseconde à fibre dopée à l’erbium pour obtenir

un peigne de fréquences stabilisé dans l’infrarouge moyen.

Cela pourrait permettre également, plus important, de simplifier grandement le sys-

tème d’échantillonnage adaptatif pour un spectromètre utilisant deux de ces peignes de

fréquences, car nous pourrions alors utiliser seulement un signal de correction adap-

tative ne dépendant que des fluctuations des fréquences de répétitions, comme c’est le

cas dans la seconde étape de la deuxième méthode de correction adaptative (V.3.1). Il

serait alors possible dans ce cas d’obtenir des résultats théoriquement aussi bons, voire

meilleurs, qu’avec la méthode complète de correction adaptative. L’interférogramme

que nous obtiendrions ne serait en effet plus sensible aux variations des décalages
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porteuse/enveloppe, mais seulement aux variations des fréquences de répétition des

peignes.

Signal de battement

Pour vérifier que nous sommes bien en présence d’un peigne de fréquences dans

l’infrarouge moyen en sortie du système de génération de différence de fréquences,

nous mesurons le signal de battement entre un laser continu, dont la longueur d’onde

d’émission se situe dans le domaine spectral d’émission du laser dans l’infrarouge moyen,

et les dents du supposé peigne de fréquences.

Le laser continu utilisé est un oscillateur paramétrique optique commercial pou-

vant émettre entre 2,45 µm et 3,30 µm. Les spécifications du système indiquent que la

puissance maximale pouvant être délivrée dans cette plage de longueurs d’onde est de

5 W, pour une largeur de raie inférieure à 1 MHz sur une seconde. La longueur d’onde

d’émission est choisie à 3 µm, de façon à être environ au centre du spectre d’émission

du peigne de fréquences.

Le dispositif utilisé pour mesurer le signal de battement est une BDU similaire à celles

utilisées pour l’expérience de spectroscopie adaptative décrites dans le chapitre pré-

cédent V.1.2. Le laser continu et le laser femtoseconde sont superposés à l’aide d’une

lame séparatrice, puis se réfléchissent sur un réseau, ce qui permet de séparer spatiale-

ment les dents du peigne. Le faisceau du laser continu et la partie adjacente du faisceau

du laser femtoseconde sont alors focalisés sur un photo-détecteur suffisamment rapide

(dont la bande passante est supérieure au taux de répétition du laser). Nous observons

alors un signal à 100 MHz correspondant au battement entre les dents du peigne, et

deux autres signaux correspondant aux battements entre le laser continu et les dents

du peigne adjacentes. Les dents du peigne étant régulièrement espacées de 100 MHz,

l’un des deux signaux de battements que nous observons est situé entre 0 et 50 MHz et

l’autre entre 50 MHz et 100 MHz. La figure VI.5 rapporte les signaux de battements ob-

tenus, enregistrés à l’aide d’un analyseur de spectre radio-fréquence. Sur cette figure, la

bande passante de résolution est de 300 kHz. Elle est limitée par la dérive en fréquence

du laser continu utilisé

Bien qu’il s’agisse de résultats très préliminaires, nous observons des signaux de

battement entre le laser continu et les dents du peigne de fréquences dans l’infrarouge

moyen. Les deux battements sont complémentaires et leur somme est égale à 100 MHz.

De plus, lorsque nous faisons varier la longueur d’onde d’émission en sortie du laser

continu OPO, il est possible d’observer alors d’autres signaux de battement, similaires

aux précédents, entre le laser continu et les dents du peigne les plus proches.
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FIGURE VI.5 – Signaux de battements observés entre le laser femtoseconde dans l’infrarouge

moyen et le laser continu. Nous observons une raie intense à 100 MHz correspondant à la fré-

quence de répétition du laser femtoseconde, ainsi que deux raies de plus faible intensités situés à

13,32 MHz et à 86,68 MHz correspondant au battement entre le laser continu et les deux dents du

peigne les plus proches.

VI.3.3 Résultats expérimentaux

Le peigne de fréquences dans l’infrarouge moyen ainsi obtenu est alors utilisé dans

une expérience de spectroscopie. Nous utilisons pour cela un interféromètre par trans-

formation de Fourier traditionnel. L’interféromètre utilisé dans cette expérience est un

instrument commercial de la compagnie Bruker, modèle Vertex 70. La limite de résolu-

tion maximale pouvant être atteinte par cet instrument est de 0,2 cm−1, ce qui corres-

pond à 6 GHz et qui sera la limite de résolution à laquelle les spectres présentés ensuite

sont acquis.

La figure VI.6 présente le spectre de la source peigne de fréquences dans l’infrarouge

moyen obtenue grâce à cet interféromètre. Toutefois, le bruit d’intensité de cette source

est vingt fois plus important que dans le cas d’une source de lumière blanche, ce qui

nuit à la qualité du spectre enregistré. Après quelques tests préliminaires consistant

à mesurer le bruit d’intensité à chaque étape du système, nous soupçonnons ce bruit

supplémentaire de provenir de la fibre fortement non linéaire, conduisant ainsi à un

bruit d’amplitude plus élevé sur le faisceau pompe que sur le faisceau signal. La figure

VI.7 montre le bruit d’intensité relatif en fonction de la fréquence pour chacun des trois
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faisceaux (pompe, signal et complémentaire). C’est pourquoi le spectre est obtenu en

faisant le moyennage de 50 spectres, afin d’améliorer le rapport signal à bruit, acquis

consécutivement, ce qui porte le temps de mesure total à une dizaine de minutes. Les

raies d’absorption que nous distinguons sur le spectre sont dues à l’absorption de la

vapeur d’eau présente sur le chemin optique.

FIGURE VI.6 – Spectre de la source peigne de fréquences dans l’infrarouge moyen. Le domaine

spectral s’étend de 2,7 µm à 3,5 µm.

La forme du spectre obtenu dépend fortement de la position du délai opto-mécanique

ajustable, qui permet de régler la superposition temporelle des deux faisceaux. La fi-

gure VI.8 présente l’évolution du spectre suivant la position de la platine de translation

provoquant ce délai. L’intensité des différents spectres mesurés est représentée sur la

figure par la différence de couleur. L’axe des abscisses représente la longueur d’onde

d’émission et l’axe des ordonnées la variation introduite sur le délai dans la plage où

l’émission moyen infrarouge a lieu par rapport à la position où la puissance moyenne

en sortie est maximale.

On place alors sur le chemin du faisceau dans l’infrarouge moyen une cuve conte-

nant de l’acétylène. Tout d’abord, une cuve de 5 cm est placée avant le détecteur, après

la recombinaison des faisceaux provenant des deux bras de l’interféromètre de Michel-

son. La pression à l’intérieur de cette cuve est de 50 Torr (67 hPa). Le spectre obtenu cor-

respond là aussi au moyennage de 50 spectres acquis consécutivement, pour le même
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FIGURE VI.7 – Comparaison du bruit d’intensité pour les différents rayonnements intervenant

dans la génération de différence de fréquence. Le bruit d’intensité relatif provenant des trois diffé-

rents faisceaux est représenté : pompe (en bleu), signal (en vert) et complémentaire (en rouge).

FIGURE VI.8 – Variation du spectre de sortie du faisceau dans l’infrarouge moyen suivant la

position du délai opto-mécanique.

temps de mesure que précédemment. La figure VI.9 montre le spectre alors obtenu.

Nous distinguons aisément sur cette figure les raies d’absorptions dues à la présence

de la cuve d’acétylène. La forme globale du spectre est légèrement modifiée vers les

longueurs d’onde les plus basses, à cause de la cuve en quartz qui absorbe à ces lon-

gueurs d’onde.
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FIGURE VI.9 – Spectre d’absorption de l’acétylène obtenu en utilisant le peigne de fréquences

dans l’infrarouge moyen et un interféromètre de Fourier traditionnel. L’encart montre un agran-

dissement d’une portion de 50 nm du spectre permettant d’identifier les raies d’absorptions des

bandes froides ν3 et ν2 + (ν4 + ν5)0+ de l’acétylène.

VI.4 Conclusion

L’infrarouge moyen est une région spectrale très propice à la spectroscopie d’ab-

sorption, du fait des nombreuses molécules qui y possèdent de fortes transitions vi-

brationnelles. Le développement de sources peignes de fréquences dans cette région

spectrale est donc très intéressant car cela permettrait de mettre à profit l’utilisation

de la technique de spectroscopie à deux peignes et donc tous ses avantages dans cette

région spectrale.

Le peigne de fréquence émettant dans l’infrarouge moyen obtenu par le proces-

sus de génération de différence de fréquences présenté ici permet d’obtenir un spectre

s’étendant sur 600 nm centré autour de 3 µm. La puissance moyenne en sortie de la

source se situe autour de 120 mW (>10−7 W/mode). La figure VI.10 situe les différent

types de peignes dans l’infrarouge moyen suivant leurs longueur d’onde d’émission et

la puissance qu’ils délivrent . Sur cette figure, la source qui a été étudiée au cours de

cette thèse est représentée en rouge. Nous ne disposions pour cette expérience que

d’un seul exemplaire de ce type de source, ce qui a limité les expériences de spectro-

scopie moléculaire à l’utilisation d’un spectromètre de Fourier traditionnel basé sur

l’interféromètre de Michelson. Cependant, nous avons prouvé que nous étions bien

en présence d’un peigne de fréquences. De plus, la génération de différence de fré-

quences devrait faire qu’il soit un peigne de fréquences harmonique. Cette caractéris-

tique devrait en faire une source non seulement viable, mais aussi très performante
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pour la spectroscopie à deux peignes de fréquences. En effet, cela pourrait potentielle-

ment permettre de simplifier la méthode de correction adaptative présentée dans cette

thèse puisqu’alors seules les variations provenant de la fréquence de répétition des la-

sers femtosecondes seraient à prendre en compte.

Cette source présente toutefois l’inconvénient de posséder un bruit d’amplitude

vingt fois plus important qu’une source de lumière blanche. Les spectres enregistrés

avec un spectromètre de Fourier basé sur l’interféromètre de Michelson et cette source

dans l’infrarouge moyen ont alors un rapport signal sur bruit vingt fois moins élevé que

celui de spectres enregistrés à l’aide d’une lampe blanche et le même spectromètre.

Cela oblige à moyenner un certain nombre de spectre (dans notre exemple, 50) pour

pouvoir atteindre un rapport signal sur bruit correct.

Des tests préliminaires montrent que l’augmentation du bruit d’amplitude serait dû à la

fibre fortement non linéaire employée pour étendre le spectre de l’oscillateur à fibre do-

pée à l’erbium jusqu’à 1 µm. Ce bruit tel qu’il est actuellement signifie que cette source

est inadaptée pour la spectroscopie à deux peignes de fréquences.

FIGURE VI.10 – Figure reproduite d’après [135]. Vue d’ensemble des différentes régions spectrales

et des puissances disponibles pour les lasers émettant directement dans l’infrarouge moyen (en

bleu), pour les microrésonateurs (en jaune), pour la génération de différence de fréquences (en

rose) et pour les oscillateurs paramétriques optiques (en vert). Sur cette représentation, la source

étudiée dans cette thèse est symbolisée en rouge.
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Cependant, l’utilisation d’un système de détection différentiel pourrait permettre

d’augmenter le rapport signal sur bruit, et un dispositif employant deux peignes de fré-

quences obtenus par génération de différence de fréquences associés à la méthode de

correction adaptative décrite dans le chapitre V (V.3.1), pourraient former un instru-

ment de spectroscopie très simple permettant l’acquisition de spectres d’absorption à

haute limite de résolution en un temps de mesure très bref, et ce dans la région spec-

trale de l’infrarouge moyen.
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CONCLUSION

CE TRAVAIL de thèse décrit les travaux de recherche effectués à l’Institut des Sciences

Moléculaires d’Orsay et au Max Planck Institut für Quantenoptik concernant la

spectroscopie de Fourier à deux peignes de fréquences. Il s’agit d’une technique de

spectroscopie large bande, et le domaine spectral qu’elle est susceptible de couvrir est

seulement limité par le domaine spectral d’émission des sources disponibles. Plusieurs

sources peigne de fréquences ont été présentées dans le cadre de la spectroscopie à

deux peignes dans ce manuscrit, allant du visible au moyen infrarouge.

La méthode de spectroscopie à deux peignes de fréquences se base sur le principe

suivant : deux sources peigne de fréquences, possédant des fréquences de répétitions

légèrement différentes, interfèrent sur un unique détecteur après avoir sondé l’échan-

tillon. Cette interférence produit un signal radiofréquence dont l’analyse au moyen de

la transformation de Fourier produit une représentation fréquentielle, le spectre (qui

est alors également un peigne de fréquences). Nous avons vu qu’il était possible avec

cette méthode d’enregistrer des spectres à limite de résolution Doppler en quelques

centaines de microsecondes seulement.

Cependant, pour pouvoir obtenir des spectres exempts d’artefacts, c’est-à-dire sans

distorsion (qui sont dues ici aux variations relatives de la fréquence de répétition et

du décalage entre porteuse et enveloppe, les deux degrés de liberté des sources), il est

nécessaire que les deux degrés de liberté des peignes de fréquences soient stabilisés à

l’aide de références optiques externes ultra-stable [133], comme un laser continu stabi-

lisé à l’aide d’une cavité dont la largeur spectrale ne dépasse pas 1 Hz. Néanmoins cette

méthode de permet pas de tirer pleinement le bénéfice de la technique de spectrosco-

pie à deux peignes. Il est difficile de mettre au point des techniques d’asservissement

assez rapides et stables du fait de la bande passante limitée des dispositifs de rétro-

action et du degré de stabilité requis pour les référence externes, et il est impossible

d’utiliser des asservissements basés sur une stabilisation employant une référence ra-

diofréquence. De plus, ces dispositifs sont souvent complexes et coûteux.
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Une nouvelle approche originale est présentée dans cette thèse comme une alter-

native séduisante à la méthode de stabilisation des peignes de fréquences sur une réfé-

rence externe ultra-stable, qui pourrait possiblement permettre à tous les laboratoires

d’accéder au plein potentiel de la spectroscopie de Fourier à deux peignes.

Cette nouvelle méthode, nommée échantillonnage adaptative, consiste à utiliser un si-

gnal de battement entre les dents adjacentes des deux peignes de fréquences comme

signal de référence pour générer un signal d’horloge externe avec lequel se fera l’acqui-

sition. Inspirée de ce qui est fait en spectroscopie de Fourier classique où un laser HeNe

est utilisé pour obtenir un échantillonnage régulier lors de l’exploration de la différence

de marche en dépit des fluctuations de vitesse du miroir mobile, cette méthode permet

d’obtenir un échantillonnage constant du point de vue du délai optique en dépit des

variations de la cadence des impulsions et du déphasage entre porteuse et enveloppe

survenant dans les sources peignes de fréquences. L’extraction du signal de battement

entre deux dents adjacentes des deux peignes de fréquences est réalisée grâce à l’uti-

lisation d’un laser continu intermédiaire dont la fréquence d’émission se situe proche

de celles-ci.

Nous résumons dans la suite les résultats et les performances obtenus à l’aide des

différents systèmes de spectroscopie à deux peignes de fréquences employés au cours

de cette thèse. Puis nous discutons ensuite les perspectives à court et à long termes

qu’offre cette méthode.

VII.1 Résumé des résultats obtenus

VII.1.1 Spectroscopie de Fourier à deux peignes en temps réel dans le proche
infrarouge

Grâce à la méthode d’échantillonnage adaptatif, il est possible d’enregistrer en des

temps très court des spectres d’absorption s’étendant sur une centaine de nanomètres

sans erreur de phase. Les résultats présentés dans cette thèse ont été obtenus en lais-

sant les sources lasers (ici des lasers femtosecondes à fibre dopée à l’erbium) en fonc-

tionnement libre. Des spectres d’absorption de l’acétylène ont été mesurés en quelques

centaines de microsecondes pour une limite de résolution apodisée de 1 GHz avec une

correction de l’interférogramme en temps réel se faisant de manière analogique.

Un temps de mesure plus long permet d’enregistrer plusieurs centaines d’interféro-

grammes consécutivement, qu’il devient alors possible de moyenner pour augmenter

le rapport signal à bruit. Les résultats montrent une acquisition de 200 spectres moyen-

nés (correspondant à un temps total d’acquisition de 580 ms), et la comparaison avec

un spectre calculé à partir d’une base de données ne dépasse pas une erreur de 1,75
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%. L’erreur sur la position des raies d’absorption obtenues est alors de 7 MHz, avec un

étalonnage sur deux raies d’absorption connues, sur tout le domaine spectral analysé.

Atteindre une limite de résolution telle que celle présentée ici n’est pas possible avec

un interféromètre de Michelson dans un temps de mesure aussi court. En effet, la spec-

troscopie à deux peignes permet, à limite de résolution équivalente, une réduction du

temps de mesure d’un facteur d’un million par rapport à la méthode de spectroscopie

de Fourier classique basée sur l’interféromètre de Michelson.

VII.1.2 Spectroscopie à deux peignes à très haute limite de résolution ins-
trumentale

En spectroscopie de Fourier à deux peignes de fréquences, il n’y a plus de limitations

mécaniques comme celles présentes avec le spectromètre de Fourier basé sur l’interfé-

romètre de Michelson. En particulier, la largeur de raie instrumentale est seulement

limitée par la durée de l’acquisition sur laquelle la transformation de Fourier est effec-

tuée (il n’y a plus la contrainte de la course maximale du miroir mobile).

Concrètement, cela signifie que, même si la limite de résolution du spectre d’ab-

sorption mesuré ne peut pas être inférieure à la fréquence de répétition des lasers fem-

tosecondes (qui définit l’échantillonnage dû aux raies discrètes du peigne de fréquences),

la largeur de raie instrumentale peut être beaucoup plus fine, laissant alors apparaitre

la structure en dents du peigne de fréquences radios enregistré.

Dans le cas où les peignes de fréquences sont stabilisés, résoudre les dents du peigne

procure un avantage intéressant : celui de créer une échelle de fréquences qui peut être

utilisée comme référence pour auto-étalonner le spectre.

D’autre part, en spectroscopie à deux peignes, lorsque la limite de résolution instru-

mentale devient plus faible que le taux de répétition des peignes de fréquences, le spectre

observé s’apparente alors à un spectre d’émission, et donc le rapport signal à bruit

s’améliore lorsque la limite de résolution diminue.

Les résultats présentés dans cette thèse montrent qu’il est possible d’enregistrer,

grâce à la méthode d’échantillonnage adaptatif, un interférogramme sur une durée de

près de 3 secondes, ce qui permet d’atteindre une largeur de raies instrumentales apo-

disées de l’ordre de 200 kHz, tout en laissant les sources lasers en fonctionnement to-

talement libre. Cela indique que nous conservons la cohérence entre les deux peignes

de fréquences tout au long de la mesure expérimentale. Une telle largeur de raie instru-

mentale n’est pas atteignable par un spectromètre de Fourier basé sur l’interféromètre

de Michelson.
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VII.1.3 Spectroscopie à deux peignes dans le visible

La technique de spectroscopie adaptative à deux peignes de fréquences peut être

étendue à d’autre domaines spectraux. En l’occurrence, nous avons montré au cours

de cette thèse son fonctionnement dans le domaine du visible (autour de 520 nm). La

mesure du spectre d’absorption dense de l’iode dans cette région est effectuée, en utili-

sant des lasers femtoseconde à fibre dopée à l’ytterbium, doublés en fréquence à l’aide

de la génération de second harmonique, qui sont ici aussi laissés en fonctionnement

totalement libre.

La méthode d’échantillonnage adaptatif permet d’avoir une correction du spectre

visible, obtenu par conversion de fréquences non linéaire, en utilisant la longueur d’onde

fondamentale des sources femtosecondes pour générer le signal de référence néces-

saire. Cette spécificité pourrait se montrer essentielle dans le cas de régions spectrales

où des peignes de fréquences peuvent être obtenus mais où les lasers continus sont dif-

ficilement accessibles, comme l’extrême ultra-violet.

VII.1.4 Spectroscopie avec un peigne de fréquences dans le moyen infra-
rouge

Le moyen infrarouge est une région spectrale très intéressante pour la spectrosco-

pie d’absorption, car de nombreuses molécules y possèdent des transitions fondamen-

tales intenses. Cependant, la technologie des peignes de fréquences ayant leur domaine

d’émission situé dans cette région spectrale reste encore émergente. Plusieurs méthodes

permettant d’obtenir un peigne de fréquences dans le moyen infrarouge sont dévelop-

pées. Au cours de cette thèse, nous nous sommes intéressés à la technique employant

la génération de différence de fréquences.

Nous présentons ici un peigne de fréquences dont le spectre d’émission s’étend sur

600 nm autour de 3 µm pour une puissance de sortie de 120 mW. Outre le fait que ce

peigne de fréquences obtenu par génération de fréquence différence émette dans le

moyen infrarouge, un des aspects les plus important de cette source est qu’il s’agit alors

d’un peigne de fréquences harmonique, c’est-à-dire que la position des modes est un

multiple de la fréquence de répétition. L’absence de fréquence de décalage porteuse-

enveloppe implique que le peigne de fréquences harmonique obtenu est seulement

affecté par les fluctuations dues à la fréquence de répétition. La méthode d’échantillon-

nage adaptatif pourrait être alors amplement simplifiée par l’emploi de telles sources.

Nous pouvons cependant noter qu’il s’agit de résultats préliminaires et que la source

présente des problèmes, notamment du point de vue du bruit d’intensité, vingt fois

plus élevé que dans le cas d’une source de lumière blanche.
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Méthode Réf T δν ∆ν NEA Err.

Correction
V.3.3 580 ms 1 GHz

12 THz

1× 10−7

≤ 1, 75%
adaptative V.3.3 2,68 s

100 MHz
5.3× 10−7

(δinst : 200 kHz)

Peignes de fréquences
[7] 53 µs 6 GHz 12 THz 2× 10−8 ∅

en régime libre

Peignes de fréquences [7] 6 s
100 MHz

13,3 GHz ∅ 1%
(δinst : 2,3 kHz)

asservis
[119] 45 min 220 MHz 9 THz 3, 1× 10−8 ∅
[133] 122 min 100 MHz 43 THz 4, 5× 10−7 ≤ 2%

Correction [121] 2 s
100 MHz

12 THz ∅ ∅
a posteriori

(δinst : 600 kHz)

[134] 24 h 100 MHz 22 THz 1, 5× 10−7 ∅

TABLE VII.1 – Comparaison des principales caractéristiques de notre méthode de correction

adaptative avec les autres expériences de la littérature. δinst : Largeur de raie instrumentale, Réf :

Référence, T : Temps de mesure, δν : Limite de résolution, ∆ν : Largeur du domaine spectral, NEA :

Noise equivalent absorption (en cm−1Hz−1/2) , Err : Erreur relative à un spectre calculé, ∅ : Pas

d’information disponible.

VII.1.5 Comparaison à la littérature

La méthode de correction adaptative introduit une nouvelle technique d’échan-

tillonnage du signal interférométrique permettant de corriger les erreurs de phase sur

tout le domaine spectral observé. Cette méthode autorise des temps de mesure plus

rapides que dans les autres expériences rapportées dans la littérature, où les systèmes

d’asservissement nécessitent un temps d’intégration [133, 119] ou un temps de calcul

a posteriori [121, 134]. Le tableau VII.1 montre une comparaison entre les différentes

techniques.

L’expérience concernant le peigne de fréquence émettant dans l’infrarouge moyen

a montré que nous pouvions obtenir une telle source ayant une puissance de sortie

80 à 100 fois plus importante que les sources démontrées précédemment [145, 147].

Cette caractéristique offre de nouvelles opportunités et pourrait par exemple permettre

d’augmenter la longueur d’interaction avec l’échantillon dans une expérience de spec-

troscopie à deux peignes de fréquences pour augmenter la sensibilité.

VII.2 Perspectives

La possibilité d’étendre la méthode de spectroscopie à deux peignes dans d’autres

régions spectrales que le proche infrarouge en fait un outil très intéressant. Même si
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pour le moment les sources peignes de fréquences sont encore au stade de développe-

ment, plusieurs techniques prometteuses peuvent permettre d’obtenir des peignes de

fréquences (potentiellement harmoniques) à l’avenir.

Une méthode alternative pour accéder aux transitions fondamentales des molé-

cules dans le moyen infrarouge est d’utiliser des techniques de spectroscopie non li-

néaires. Plusieurs expériences de ce type sont actuellement étudiées au Max Planck

Institut für Quantenoptik, utilisant comme sources des lasers femtosecondes émettant

dans l’infrarouge proche.

Dans l’expérience publiée en 2012, Ideguchi et al. présentent une méthode de spec-

troscopie à deux peignes de fréquences basée sur l’effet Kerr induit-Raman (Raman-

Induced Kerr Effect) [123] dans laquelle les transitions Raman stimulées, imprimées sur

un premier peigne de fréquences, sont observées grâce au battement avec un second

peigne de fréquences possédant une fréquence de répétition légèrement différente.

Une autre expérience de spectroscopie Raman est réalisée actuellement au MPQ,

utilisant la méthode de diffusion Raman anti-Stokes cohérente (Coherent Anti-Stokes

Raman Scattering) [154]. Cette démonstration employant deux lasers femtosecondes

Ti :Sa a montré l’acquisition de spectres du rayonnement anti-Stokes en 15 µs pour

une limite de résolution de 4 cm−1. Cette expérience a de plus montré des possibilités

d’imagerie hyperspectrale en utilisant une plaque capillaire remplie avec un mélange

d’échantillons liquides.

Les potentielles améliorations de cette première démonstration sont nombreuses (élar-

gissement du spectre par une fibre non linéaire, utilisation d’une caméra haute vitesse,

etc.) et offrent un aperçu des possibilités futures de cette méthode.

Enfin, une expérience de spectroscopie d’absorption à deux photons employant la

spectroscopie à deux peignes de fréquences est aussi conduite au MPQ [155]. Dans

cette expérience, deux lasers femtosecondes à fibre dopée à l’erbium sont doublés en

fréquence pour observer les transitions à deux photons du rubidium aux alentours de

780 nm.

Ici, une méthode de correction a posteriori est employée pour obtenir un spectre sans

erreurs de phase.

La méthode d’échantillonnage adaptatif développée au cours de cette thèse per-

met de corriger en temps réel l’interférogramme enregistré, tout en laissant les sources

fonctionner en régime libre. Cette nouvelle méthode pourrait permettre l’utilisation de

la spectroscopie à deux peignes de fréquences, et aider sa diffusion dans d’autres lieux

que les laboratoires de métrologie.

De plus, la possibilité d’employer une stabilisation radiofréquence pour les sources la-

sers permet d’avoir accès à un spectre mesuré auto-étalonné.
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La spectroscopie à deux peignes adaptative pourrait alors trouver des applications

dans de nombreux domaines, notamment ceux où la spectroscopie de Fourier basée

sur l’interféromètre de Michelson est actuellement utilisée. Cette technique permettra

dans ce cas une amélioration considérable des caractéristiques instrumentales (temps

de mesure, limite de résolution, etc.). Il est possible qu’elle devienne aussi une alter-

native pour certaines applications de spectroscopie à très haute résolution mettant en

œuvre des lasers accordables, du fait de l’étendue spectrale de son domaine d’analyse

simultanée (beaucoup plus large, de l’ordre de la centaine de nm, contre de l’ordre

du kHz) et de la précision relative de l’échelle de fréquence par l’étalonnage du spectre.

Bien qu’elle puisse être utilisée en employant diverses sources lasers femtosecondes,

comme l’attestent les résultats présentés dans le chapitre V de ce manuscrit, la plupart

de ces sources émettent dans l’infrarouge proche. Or l’infrarouge moyen, en raison des

transitions moléculaires fondamentales intenses qu’il recèle est le domaine spectral de

prédilection de nombreuses applications de la spectroscopie d’absorption. Le chapitre

VI présente une source générée par différence de fréquences pouvant atteindre un do-

maine réservé jusque là aux sources basées sur des oscillateurs paramétriques optiques

(figure VI.9), et bien que possédant plus de bruit, est plus facile d’utilisation que ces der-

nières.

Les expériences de spectroscopie à deux peignes non linéaire dans l’infrarouge proche

menées récemment au MPQ [123, 154, 155] et la forte puissance par modes (>10−7 W/mode)

de cette source présagent une utilisation potentielle pour la spectroscopie à deux peignes

non linéaire dans l’infrarouge moyen, par exemple avec l’excitation à deux photons de

transitions rovibrationnelles de molécules.

Tous les avantages qu’elle procure, et, à plus long terme, la miniaturisation (avec par

exemple le développement des microrésonateurs [144, 84]) et la réduction du coût des

peignes de fréquences (avec par exemple le développement des fibres optiques pour

les télécommunications déjà présent), pourraient permettre à la méthode de spectro-

scopie à deux peignes adaptative de devenir la prochaine génération d’instruments de

spectroscopie embarqués. Elle pourrait ainsi constituer un nouvel outil très performant

et polyvalent de diagnostic optique en temps réel, et devenir l’instrument de référence

pour des applications en chimie, biologie, défense, médecine, sécurité industrielle.
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Antonin POISSON

SPECTROSCOPIE ADAPTATIVE À DEUX
PEIGNES DE FRÉQUENCES

Résumé :
La spectroscopie par transformation de Fourier par peignes de fréquences femtosecondes tire parti d’un

interféromètre sans partie mobile. Il mesure les interférences entre deux peignes de fréquences, sources lasers

à large bande spectrale constituée de raies fines et équidistantes. Il améliore significativement le temps de

mesure et la limite de résolution spectrale des spectromètres de Fourier. Néanmoins, les conditions sur la

stabilité à court terme des peignes ne peuvent pas être remplies par les techniques d’asservissement classique.

Jusqu’à présent, aucun spectre de qualité n’a pu être mesuré avec un très faible temps d’acquisition.

Cette thèse présente le développement d’une méthode de correction en temps réel capable de compenser

les fluctuations résiduelles des peignes et de restituer des spectres sans artefacts. La méthode, analogique, ne

nécessite aucun asservissement ou traitement informatique a posteriori. Ses performances sont démontrées

dans le proche infrarouge (1,5 µm) et le visible (520 nm), à l’aide d’oscillateurs femtosecondes fibrés. Des

spectres moléculaires couvrant 12 THz sont mesurés en 500 µs à limite de résolution Doppler. Ils sont en

excellent accord avec les données de la littérature. Pour la première fois, le plein potentiel de la spectroscopie

de Fourier par peignes de fréquences est démontré.

Le domaine de l’infrarouge moyen est la région de prédilection de la spectroscopie moléculaire car la plupart

des molécules y présentent des absorptions fortes et caractéristiques. Étendre la spectroscopie par peignes de

fréquences à cette région est donc l’objectif suivant à atteindre. Dans cette optique, un peigne émettant autour

de 3 µm est caractérisé. Il est basé sur la conversion non-linéaire par différence de fréquences d’un oscillateur

à erbium élargi spectralement par une fibre fortement non-linéaire.

Mots clés :
Spectroscopie par transformation de Fourier, Laser femtoseconde infrarouge, Peigne de fréquences proche

infrarouge, Spectroscopie à deux peignes, Échantillonnage adaptatif, Peigne de fréquences infrarouge moyen.

ADAPTIVE DUAL-COMB SPECTROSCOPY

Abstract :
Dual-comb Fourier-transform spectroscopy takes advantage of an interferometer without moving parts. Inter-

ferences pattern between two femtosecond frequency combs, broadband laser sources whose spectra consist

of evenly-spaced narrow lines, is measured. The measurement time and the spectral resolution are significantly

improved compared to traditional Fourier spectrometers. However, the required short-term stability of the

combs cannot be achieved by classic locking methods. Until now, no high-quality spectra could be recorded

within a very short acquisition time.

This thesis reports on the development of a real-time correction method able to compensate for the combs’

residual fluctuations and to restore non-distorted spectra. This analog technique does not require any locking

system or a posteriori calculation. Its performance is demonstrated in the near-infrared (1.5 µm) and in the

visible (520 nm) with fiber-based femtosecond lasers. Doppler-limited molecular spectra spanning 12 THz are

measured within 500 µs. They are in excellent agreement with databases. For the first time, the full potential of

dual-comb spectroscopy is demonstrated.

The mid-infrared region is an attractive spectral range for molecular spectroscopy due to the molecules’ strong

and characteristic absorptions. Therefore, extending dual-comb spectroscopy to this region is the next goal

to achieve. Toward this goal, a comb emitting around 3 µm is characterized. It is based on the non-linear

difference frequency generation from an erbium oscillator spectrally broadened with a highly non-linear fiber.

Keywords :
Fourier transform spectroscopy, Infrared femtosecond laser, Near infrared frequency comb, Dual comb

spectroscopy, Adaptive sampling, Mid infrared frequency comb.


	Introduction
	Spectroscopie par transformation de Fourier
	Historique
	Principe de fonctionnement
	Grandeurs utilisées en spectroscopie
	Spectroscopie par transformation de Fourier avec des sources incohérentes
	Avantages de cette technique
	Limitations

	Applications de la spectroscopie de Fourier
	Spectroscopie moléculaire
	Étude de l'atmosphère
	Détéction de gaz
	Applications biomédicales
	Contrôle de qualité, contrôle industriel
	Conclusion


	Peignes de fréquences
	Principe de fonctionnement
	Description
	Caractéristiques d'un peigne de fréquences
	Mesure des deux degrés de liberté

	Historique
	Différentes méthodes pour obtenir un peigne de fréquences

	Applications des peignes de fréquences
	En métrologie
	En astronomie
	Intérêt en spectroscopie d'absorption
	Conclusion


	Spectroscopie à deux peignes de fréquences
	Contexte
	Avantage sur les autres méthodes
	Principe de fonctionnement
	Vue globale
	Point de vue temporel
	Point de vue fréquentiel

	Mise en œuvre expérimentale
	Montage expérimental
	Choix des paramètres expérimentaux
	Stabilité des sources femtosecondes

	État de l'art de la spectroscopie à deux peignes de fréquences
	Premières mises en œuvre expérimentales de la spectroscopie à deux peignes de fréquences
	Spectroscopie à deux peignes avec des sources entièrement stabilisées
	Spectroscopie à deux peignes avec une correction du signal a posteriori
	Spectroscopie à deux peignes avec une cavité de haute finesse
	Spectroscopie non linéaire à deux peignes


	Spectroscopie adaptative à deux peignes
	Première méthode adaptative
	Échantillonnage adaptatif
	Montage expérimental
	Résultats expérimentaux
	Discussion

	Extension de la méthode dans le visible
	Montage expérimental
	Résultats expérimentaux
	Discussion

	Deuxième méthode adaptative
	Correction adaptative
	Montage expérimental
	Résultats expérimentaux
	Discussion

	Comparaison avec la littérature
	Conclusion

	Spectroscopie avec un peigne de fréquences dans l'infrarouge moyen
	Intérêt de l'infrarouge moyen pour la spectroscopie d'absorption
	Dispositifs permettant d'obtenir des peignes de fréquences dans l'infrarouge moyen
	Laser femtoseconde émettant directement dans l'infrarouge moyen
	Oscillateur paramétrique optique
	Microrésonateurs 
	Génération de différence de fréquences

	Expérience avec un peigne de fréquences obtenu par génération de différence de fréquences
	Description de la source peigne de fréquences dans l'infrarouge moyen
	Caractéristiques du système de génération de différence de fréquences
	Résultats expérimentaux

	Conclusion

	Conclusion
	Résumé des résultats obtenus
	Spectroscopie de Fourier à deux peignes en temps réel dans le proche infrarouge
	Spectroscopie à deux peignes à très haute limite de résolution instrumentale
	Spectroscopie à deux peignes dans le visible
	Spectroscopie avec un peigne de fréquences dans le moyen infrarouge
	Comparaison à la littérature

	Perspectives

	Bibliographie

