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Application of intcrfcrcntial correlation of spectrum to
the detection of atmospheric pollutants

S U M M A R Y : The double beams interferometers give, in the plane
of fringes, the Fourier transform interferogram of the spectral
dis t r ibut ion ofcncrgy in the source. A. Marechal showed the various
possibilities resulting from the access to this interferogram and the
application of the mathematical properties of the Fourier transform
in particular : Fourier correlation with a reference spectrum,
Fourier correlation of derivatives. This technical offers interesting-
possibilities to routine spectral analysis in chemistry, biology,
pollution detection...

In this last domain we have realized a mounting of intcrfcrcntial
correlation to detect SO2. This gas has in the U.V. a quasi periodic
absorption spectrum and this has an immediate consequence on the
inlerfcrogram which has a noticeable contrast (fringes reappearing)
for a given value of the optical path difference A. Util izing (his
pro'perty we have realized a very simple device to detect SO2 : the
mounting comprises essentially a birefringent plate which thickness
is calculated in order to obtain the characteristic optical path diffe-
rence of SO2. This device permits us to study the evolution, in a real
case (chimney-stalk) of concentration of SO2 with a sensibility
equal to 30 p.p.m. for a middle concentration equal to 3 000 p.p.m.
and with an optical path equal to 14 cm and a time constant equal
to I s.

I

,, RESUME : Les interfcrometres a deux ondes fournissent. dans le
) plan dcs franges, la transformed de Fourier (inlcrferogramme)

.• de la dcnsitc spectralc d'encrgie de la source. A. Marechal a monlre
Ics differentcs possibjlitcs qui resultent dc la materialisation de cet
interfcrogramme dans un plan et dcs proprietes mathematiqucs de
la transformation de Fourier; en particulier, ccla permet de rcaliser
dcs correlations de spectres et des correlations de dcrivccs de
spectres. Cette technique offre des possibilities interessantcs dans
I'analyse courante en chimic, biochimie, detection de la pollution...

Dans ce dernier domainc nous avons realise un correlateur en vue
dc la detection du SO2. Ce gaz presentc dansTultra-viole! an voi-
sinage dc 0.3 u un spectre d'absorption quasi pcriodiquc. ce qui se
traduit dans rintcrfcrogrammc par une recroissancc du conlraste
dcs franges pour une valeur donnee dc la difference dc marchc A.
En utilisanl celte proprictc nous avons realise un montage Ires
simple pour la detection du SO2 : ce montage comprcnd cssen-
ticllement une lame en quartz a faces parallelcs et taillce parallele-

. ment a I'axe: I'cpaisscur dc cette lame est calculee de facon a oblenir
au centre du champ d'interfcrcnce la difference c}e marche caracte-
ristique dc ('absorption pcriodiquc du SO2. Ce montage nous a
pcrmis d'ctudier revolution de la concentration du SO2 dans un cas
reel (cheminee d'usinc) avec une sensibilite de 30 p.p.m. pour une
concentration moyenne de 3 000 p.p.m. et avec un trajet optique
de 14 cm et" une constante de temps egale a I s.

INTRODUCTION

Lorsquc Ton recherche la presence d'un compose
dans un melange, il pcut etre avantagcux de fairc appcl
a des techniques spectrometriques. On peut. en parti-
culier. comparer le spectre fourni par un dispcrseur
a prismes ou a reseaux avec Ic spectre connu dc la
substance rechcrchee. cette reconnaissance pouvant sc
faire directemcnt en placant dans le plan du spectre
un masque dont la transparence represente le spectre
recherche, et en analysant le flux emergeant de ce

masque. Plutot que de comparer les spectres eux-
memes on peut egalement comparer leur transformee
de Fourier. Or. cela est theoriquement simple a
realiscr puisque Ton sail qu'un interferomctrc a
deux ondes fournit un phenomene d'interferences dont
Peclairement est lie a la transformee de Fourier de la
repartition spectra le d'energie de la source qui 1'eclaire.
Cette technique semble a priori plus interessante que
la premiere car Ton sail depuis les travaux de
P. Jacquinot [I] 1'avantage que I'on peut retirer de
I'utilisation d'interferometres en spectrometrie. avan-
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po' imMlunl iTohiuni i A resolution c^alo unc plus
c luminosilc i|u'avcc Ics speclromelres a prismes

ou a rcseaux.
D'aulrc part, nous montrcrons dans cet article qu'cn

u t i l i s a n t la transformec dc Fourier du spectre on pent
rcaliscr simplement la comparaison non pas de
deux spectres mais de leurs dcrivccs. technique qui
scmhlc plus cflicace lorsquc Ton est en presence dc
spectres continus. C'est dans cette optique que nous
avons realise un montage en vue dc la detection des
polluants atmospheriques. en partictilier du dioxyde
de soufre par absorption U.V.

I. — CHOIX DE L'lNTERFEROMETRE

II cxiste dc nombreux intcrferometres pcrmcttant
de matcrialiser dans un plan la 'transformed dc Fourier
de la dcnsite spectrale d'energie. Si les interferometres
neccssitant une fente d'entree ne sont pas a retenir
du fait de leur tres faible luminosite, par centre les

'interferometres a partage de luminance peuvent etre
pris en consideration.

— On pent utiliser les interferometres fournissant
des interferences a distance finie. par exemple les
franges du coin d'air. Mais, dans . ce cas. Tangle
solide Q sous lequel on voit la source supposee a
1'infini doit etre d autant plus petit que la difference
de marche que Ton veut atteindre est plus grande.
En particulier si Ton veut que la variation de difference
de marche des vibrations issues des differents points
de la source et qui interferent en un point oil cette
difference de marche est egale a A n'excede pas A/4.
Q doit etre tel que

Or. plus les variations de densite spectrale d'energie
L(n) (a = I/A) sont fines, plus il est necessaire de
connaitre la transformee de Fourier de L(a) sur un
intervalle en A grand.

Cependant. pour des problemes a basse resolution.
inferieure a 10 . ces interferometres ne sont pas a
ecarter et un exemple en sera donne ci-dessous.

— On peut egalement utiliser les interferometres a
dedoublement transversal par translation et partage
de luminance, qui fournissent a 1'infini des franges
rectilignes dont le contraste est independant de
Tetendue de la source.

I'll) r l lVl.c 'oi is idtM'ons nn U:l i n l i - r l c r o i u e l r c (figure 11.
il donne (Tune source .V deux images .V, cl S2 qui sc
clcduisent par unc translation T achromatiquc. Dans
ces conditions, tout rayon incident donne naissance a
deux rayons emergents parallclcs. Les interferences
sont localisccs a Tinf in i et la difference dc marche des
vibrations qui interferent dans la direction u. A =T.u.
est indepcndantc de 1'etendue dc la source. On obticnt
done. T etant orthogonal a Taxc optique du dispositif.
des franges rectilignes de contraste unitaire et tres
lumineuscs dans le plan focal dc Tobjcctif o.

De nombreux autcurs f2. 3] ont mis en oeuvre des
interferometres isotropes a dedoublement transversal;
mais. pour des problemes a basse resolution, les inter-
ferometres birefringents offrent des solutions inte-
ressantcs tant en ce qui concerne la simplicite de
reglage que la compacite. Les deux interferometres
que nous avons utilises ont etc mis en oeuvre par
G. Nomarski dans d'autres montages.

a) Intcrferometre a deux Wollastons d'epaisseurs
differcntes

L'interferometre comprend deux prismes accoles
d'angle 0, et 02 disposes comme cela est indique
sur la figure 2. Dans ces conditions, pour que le plan
de localisation soit reel, il est necessaire que Tangle 02
du second prisme rencontre par la lumiere soit
superieur a Tangle 0, du premier; d'autre part.

i Tangle que fait ce plan avec la direction moyenne du
faisceau lumineux depend de la difference des angles 02
et 0,. Nous avons choisi les angles 02 et 0, egaux

. respectivement a 40° et 30" de telle sorte que.le plan
de localisation soit incline a 45° sur Taxe du systeme.
afin de pouvoir eventuellement utiliser pour le traite-
ment de ces franges une grille par reflexion.

Application numerique : Les deux prismes utilises
ont une section carree de 40 x 40 mm. ce qui permet
d'obtenir un champ de franges de 40 x 60 mm avec
10 franges par mm a 0.3 u. Comme nous Tavons dit.
ces franges etant localisees a distance finie. il est
necessaire de limiter Tangle solide sous lequel on voit
la source a une valeur egale a

Q = 5.IO~3steradian .

L'avantage essentiel de cet interferometre est sa
compacite. alliee a une grande stabilite. puisqu'il est
constitue par le bloc rigide des deux Wollastons sans
necessiter Tutilisation d'un objectif.

F'

Si 0

Fro. I. — U prlncipe d'un trtlerftrnmtlre d dtdoublement trans-
versal. FIG. 2. — Interferomiire d deux Wolla.ttons differents.
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b) Intcrfcromctrc :t deux \\ollnstons idcnliqucs

La disposition relative dcs deux Wolhistons cst
indiquce sur In /I.VIIIT 3.

e d e.

Fn:. 3. — Interffnimcirc a deux Wnllinttamt i

Pour calculer la difference de marche on peut
proceder de la facon suivante : une onde plane inci-
dente donnc naissance. quelle que soil Tinclinaison /
i dc son vectcur d'onde. a deux ondes planes emer-
gcntes paralleles et polarisees perpendiculairement: on
peut decomposer Tensemble de ces deux Wollastons
distants dc den trois lames a faces paralleles :

— une lame d'indice HO (ou n) d'epaisseur 2 e + d
(n0 et ;/ etant les indices correspondant a la direction
de propagation dans le mil ieu):

— une lame d'indice n (ou HO) d'epaisseur
e + d.cosfl inclinee d'un angle 0 sur la direction
moyenne:

— une lame d'epaisseur d d'indice I.
Pour calculer la difference de marche des vibrations

emergentes. on calcule pour chaque vibration se
propageant dans les trois lames a faces paralleles
decrites ci-dessus la difference de marche par rapport
a une vibration qui ne traverserait pas le systeme.

On trouve ainsi entre les deux vibrations emergentes
s'etant propagees dans un plan de section principale
des prismes :

& =
2 An

tg 0(e + d«0) / '• r tg 0(e + 4 dn0) i
2 n*

i etant Tangle d'incidcncc. A/I = nf — «0 la birefrin-
gence, n,, I'indice ordinaire du cristal. n,. I'indice
extraordinaire.

Pour dcs rayons se propageant dans un plan per-
pendiculaire au precedent la difference de marche est
nulle au 4e ordre pres en prcnant comme infiniment
petit principal Tangle d'incidence. On n'aura done
praliqucmcnt pas de courburc dcs frangcs. Par centre,
on se rend compte a partir de Texpression de A que le
pas dcs frangcs nc sera pas constant par suite dc la
presence du tcrme en i2. Ccpcndant. ccla n'cst pas un
inconvenient lorsquc cc montage cst utilise pour
rcaliscr des correlations de spectres.

Application niimeriqiit'. Nous avons uti l ise deux
Wollaslons en quar t z avcc c = 20 mm. /' = 45" et
d = 50 mm. on ohticnt. en t i l i l i s a n t commc objectif
un doublet dc 600 mm dc focal. 400 (ranges sur un
champ dc 60 mm a X = 0.3 u.

Dans ccs deux montages on doit placer Tintcrfero-
mctrc cntrc polariscur ct analyscur. Si la direction du
polariscur cst a 45" d'un des axes dcs Wollastons et si a
est Tangle dc Tanalyseur avcc le mcmc axe. Teclaire-
mcnt des franges est proportionnel a :

£ = I L(n) do + sin 2 y. I Lin) cos 2 nnA Ac .

Si Ton fait tourner Tanalyseur a la frequence J.
E, que nous appellerons dans la suite interferogramme.
est module a la frequence 2./' avec.une amplitude

K A ) -\ L(«r) cos 2 noA da

qui represente la transformee de Fourier en cosinus de

II. — TRAITEMENT
DE L'INTERFEROGRAMME

De nombreux auteurs ont propose des solutions
pour Ic traitement de cet interferogramme. Les plus
courantes sont celles qui consistent a faire une analyse
harmonique dc cet interferogramme en placant dans
le plan des franges une grille periodique et en faisant
varier soil le pas de la grille, soil le dedoublement Tde
Tinterferometre [3. 4. 5].

D'autres consistent a enregistrer cet interfero-
gramme sur une plaque photographique et a pro-
ceder a posteriori a la transformation de Fourier de
cette repartition en lumiere monochromatique [6. 2].

Enfin, A. Barringer [7] a eu Tidee de comparer cet
interferogramme a un interferogramme de reference
en placant dans le plan des franges une grille represen-
tant Tinterferogramme de reference. (Test dans cette
voie que se sont orientees nos recherches [8] et nous
allons montrer qu'en procedant de cette derniere
facon on peut obtenir effectivement desmformations
sur la correlation de deux spectres et. en poussant
un pcu plus loin Tanalysc faite jusqu'a present, avoir
egalcmcnt des informations sur la correlation des
dcrivees dc spectres. >

a) Correlation de deux spectres

Supposons que la substance recherchee presente
une densite spectrale d'energie L0(a). il lui correspond
un eclairemcnt dans le plan des franges fournies (par
cxemple en utilisant uri des deux interferometres
bircfringcnts decrits ci-dessus et dans lequcl a = 45")
proportionnel a : i

|
£= /.(O) + L(A). \
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l Si Ton enrcgistrc cct cclairement sur une plaque
j photographique on obticnt aprcs traitement une grille

dc transparence proportionnelle a

d/.1) caractcrisant le contour dc cctte grille nous
supposerons quc c(A ) cst paire : en particulier c(A ) = 0
si M | > dm difference demarche maximum.

Si Ton forme sur ccttc grille les franges correspon-
dantcs a la densite spcctrale L(a). c'est-a-dire un
cclairement proportionncl a :

£ = /(O) + sin 2 «I(A ) avec 2 a = 2 rc//

Ic flux cmcrgcant de cette grille et capte par un rccep-
teur photoelectrique fournit un signal proportionnel a :

S ='< r(J).(/0(0) + /0(J)).(/(0) + sin 2 al(A)) >

Pour realiscr cctte comparaison dc derivees on pcut
mcttrc a profit des proprietes generalcs dc la transfor-
mation dc Fourier : en efTct si L0M a commc trans-
formee dc Fourier I0(A ), L'^n) aura commc trans-
formee de Fourier A/0(/l): de mcme L'(n) aura
comme transformee de Fourier A/(d).

Supposons que Ton remplacc Ic contour c (A)
utilise precedemment par le contour A2r(vd ) (c.e
qui s'obtient simplement en placant un cache de
forme parabolique centre la grille) le signal detecte
presente dans ce cas une amplitude proportionnelle a :

or. si la transformee de Fourier de c ( A ) . K A ) est
R(a). celle de A2 .c(A).l(A) est la derivee seconde de
R(a\ soit R"(a) d'oii :

Ic symbole < > signifiant valeur moyenne sur &
or < /„( A ) > = 0 et < /( A ) > = 0. de sorte que la partie

.. modulee de 5 a la frequence 2 / est :

ou encore

s =

, v =

D'apres les proprietes classiques de la transforma-
; tion de Fourier, si R(a) est la transformee de Fourier/

(correspondant a a > 0) de c(A ).I(A ), x est egalement
i proportionnel a :

s = < R(ff) .L 0(a)y

.<< cst done proportionnel au centre de la fonction de
j correlation de R(a) et L(a).
\ R(n). transformee dc Fourier du produit c(A ).I(A ).
i done cgale au produit de convolution C(rr) ® L(a).
• cst la rcponsc du dispositif dans le cas oil la grille est

periodiquc de periode variable et munie du contour
! dzl).
' C(rr) n'est autre que la fonction d'appareil du dis- .
| positif fonctionnant en spectrometre. Si la largeur de
, cette fonction est faible devant les « details » de la

repartition L(a). s represente avec une bonne approxi-
mation le centre de la fonction de correlation de L(a)
et de Lg(a).

b) Correlation des derivees de deux spectres

On concoit que si Ua) et L0(a) fonctions positives
ne sont pas toutes les deux nulles dans certains inter-
valles de a. .v sera egalement different de zero mcme si
L(a) et Lg(a) ne sont pas identiques: c'est le cas. par
exemplc. dc deux spectres d'absorption presentant
une region d'absorption commune.

Par centre, les derivees de Ua) et L0(a) ne prennent
des valcurs importantes que dans des domaines spcc-
traux plus limites et la fonction de correlation de ces
derivees nc prcndra en son centre u'nc valeur appre-
ciable que si ces dcrivdes L '(a) et L^(a) se manifcstcnt
simultancment dans le meme domainc dc a. Le critere
de comparison des deriv6es semble done plus precis
et plus sur.

or R'(n) = C(o) ® L'(cr): si la largeur de C(a)
est petite devant les « details » de L'(<t). x represente
le centre de la fonction de correlation des derivees
de L(a) et de L0(a) ce qui etait le but recherche.

On pourrait envisagcr la correlation de derivees
d'ordre superieur en utilisant le meme precede.

On peut remarquer que dans ce principe on attenue
les franges centrales qui n'apportent aucune informa-
tion precise au profit des domaines marginaux-,de
rinterferogramme qui contiennent des informations
sur les variations plus fines de L0(a) et de Ua).

III. — APPLICATION A UN CAS PARTICULIER
DETECTION DU DIOXVDE DE SOUFRE

Nous avons choisi cet exemple car la detection du
dioxyde de soufre est tres importante dans les pro-
blemes de pollution atmospherique. Sa detection
precise presente egalement un grand interet dans toute
chaine de desulfurisation. afin d'augmenter le rende-
ment de la chaine. et par voie de consequence de
diminuer la pollution atmospherique emise par celle-ci.

a) Spectre d'absorption du dioxyde de soufre SO,

Le SO2 presente dans 1'ultra-violet trois regions
d'absorption. respectivement entre 0.190 u et 0.230 u.
0.250 n et 0.320 u et enfin entre 0.340 u et 0.390 u.
Dans la premiere bande, Pabsorption maximum est
environ dix fois plus forte que dans la deuxicmc et
3.104 fois plus importante que dans la troisieme.
Nous avons. quant a nous, exploite la deuxieme
bandc pour des questions de transparence de mate-
riau. essentiellement celle des poiarolds utilises dans
les interferometres birefringents.
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Dans ccllc bande. cntrc 0.250u ct 0.320 \i, \c dioxyclc
dc soufrc prcscnlc un spectre d'absorption rcprescnte
siir la Jigiirc 4. L'aspcct pcriodiquc dc cc spectre
d'absorption s'intcrprctc bien en ctudiant Ics transi-
tions clcctroniqucs ct vibrationnclles de la molecule
de SO2. DCS etudes th6oriques [9] ont montr6 quc les
nombres d'ondc dc la structure fine de la bande
d'absorption suivaient la loi :
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IT = 29 622 + 764 v\ + 317.5 v'2 + 813 i/, (1)

a cst cxprimc en cm"1 ct v\ v'2 v'^ sonl clcs nombres
cnticrs quelconqucs.

J. Poiistis [10] a montrc qu'il y avail unc 'trcs
bonne correlation cntrc Ics nombres d'ondc ca leu Ics a
partir dc cette loi ct Ics rdsultats cxpcrimcntaux.

FIG. 4. — Le spectre d'absorption de SO2 dans la bande de 0,3 ji.

b) Interferogramme relatif & ('absorption de SO2

i i

FlG. 5. — Densitogramme de I'eiiregislrement de I'interftrogramme
du spectre d''absorption du SOj obtenii avec I'interftromctre a

deux Wollastons different!.
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l.a figure f rcprescntc cot intcr lcrogrammc qui
;i etc obtcnu en u l i l i s ; in l r inlcrlcromclrc ;'i deux
Wollastons d'epaisseurs diffcrentcs cclnirc par- 'unc
lampc ;iu xenon mimic d'un l i l t re laissant p;isscr la
dcuxicme baiule d'ahsorplion ct en presence d 'nnc
cuve conlcnaul dn SCh plncee dcvanl I ' inlcrtcromelrc.

On note 'sur eel inlcrfcrogramnic des frangcs an
voisinagc dc A = 0 ct dcs (ranges nu voisinagc dc
I'ordrc d'intcrfcrcncc A0ll ~ 106.

L'explication thcoriquc dc cct inlcrfcrogrammc cst
simple. En cITcl. supposons quc la transparence de la
cuvc contcnant Ic SO2 soil parfaitcmcnt sinuso'idalc
en Conction dc <r. c'est-a-dirc dc la forme : •

L0<(t^ etant la dcnsite spectrale d'energic 6misc par la
source, la partic modulce de rinterferogramme sera

J "° °'
soil

: K A ^ = < [n^

Ha) cos 2 naA

2 naA da +

c"cst-a-dire

Or. sur rcnrcgistrcmcnt dc •r in lcrfcrogrammc nous
trouvons unc rccroissance dcs frangcs nu voisinagc
de -I'ordre 106. II faul rcmarqucr quc dans Ic calcul
precedent nous avons suppose quc A c la i l indcpcn-
dnnlc dc la longueur d'ondc. Dans Ic cas on r inlcrfcro-
metrc cst compose dc deux Wollastons d'cpaisscurs
diffcrentcs. A cst proportionncllc a la birclringcnce Aw
du cristal qui cst I'onclion dc la longueur d'ondc. II
faut done en tcnir compte ct Ton nura. dans ccs condi-
tions. unc rccroissance dcs Frances pour unc difference

/ I
n\A ± —]
\ Arr/

'cst stationnnirede marche A0 tcllc que

lorsqueff varie, condition que Ton peut traduire par :

Soft

or. pour

T(Iff

I A0 d An !

+ T- + ffo T2 -3—A<r " An 8<r

A = 0.280 u An = 0.01051
A = 0.310 u An = 0.010 18

en supposant qu'entre ces deux longueurs d'onde An
varie lineairement on trouve

= °'324

d'oii

Tinterferogramme en I'absence de SO2 est I \ (A)
(an coefficient I0 pres). En presence de SO2. il s'y
ajoute 2 termes centres en A0 = ± l/A<r identiques
aux precedents (au coefficient 1/2 pres).

Dans la mesure oil la largcur spectrale de /V'* cst
grande devant la periodicite ACT, /,(J) est pratique-
ment nul pour A = ± l/A<r et la presence des termes

caracterisc bien unc rccroissance du

contraste des frangcs pour les differences de marche
An — ± l/A<r soil pour I'ordre d'interference :

A;.

A/, etant la periodicite en longueur d'onde ct /.„ la
lonpucur d'ondc moycnne de la bandc d'absorption.

Dans le cas du dioxyde de soufre. si Ton considere le
spectre d'absorption cntre 0.280 u et 0.310 u on a :

A;, i 20 A ;.0 = 0.295 M .

On doit done trouver unc rccroissance des frangcs au
voisinagc de I'ordre d'interferencc :

ce qui est bien conforme a la mesure que .I'on peut
eflectuer sur la figure 5. '.

c) Principe d'un correlateur adapte a la detection du SO2

Si Ton voulait utiliser comme grille correlatrice la
grille decrite ci-dessus et dont la transparence est
representee sur la figure 5. on utiliserait tres mal le flux
lumineux delivre par I'interferometre. En effet on
obtiendrait un signal du :

1) aux franges centrales qui occupent un domaine de
I'ordre de quelques millimetres mais dont I'existence
est indcpendante de la presence de SO2 devant I'inter-
Ferometre: :

2) aux franges situees au voisinage de I'ordre d'in-
terierence 10^ qui, elles. sont specitiques de la presence
de SU2.

On rcmarque done que. a 1'aide d'un cache parabo-
lique. on climine la partie centralc dcs frangcs pour ne
laisscr pnsser quc les frangcs dues a In presence de SO2

devant I'appareil. On constate done sur cct exemple
particulier le benefice que Ton peut Tetirer de la
correlation dcs derivees de spectres dans le cas de
spectres continus. i
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II n'cmpechc quc mcmc en presence dc cc cache on
uti l iscrai t Ires mal Ic flux lumincux emergent dc I 'in-
tcrlcvomctrc. Ics frangcs dues au SO2 occupant une
Ires faible surface dc la grille.

II cst done neccssairc d'adaptcr rintcrfcromctre
afin dc n'obtcnir. sur rcnscmblc du champ d'intcrfc-
rcncc. quc Ics frangcs voisincs dc la difference dc
marchc caractcristique du ga/.

Pour ccla. il sulTil d'unc part d'amcner au centre du
champ la frangc corrcspondanl a ccltc difference dc
marchc. ct d'autrc part d'augmcnter I'intcrfrangc afin
quc dans Ic champ de rintcrfcromctre on n'ait quc
quck|iics frangcs dont Ic nombre cst fonction dc la
largcur dc la bandc d'absorption.

Nous somrncs ainsi conduits a un montage dont Ic
principe cst rcprcscntc sur la figure 6. Ce montage
comprcnd :

— un intcrferomctre birefringcnt (par exemple
consume dc deux Wollastons idenliques) place entrc un
polariscur et un analyseur tournant a la frequence /'.

— un objectif o dans le plan focal duqucl on place
une gri l le dont le pas p est egal a I'interfrange corres-
pondant a la longueur d'onde moyenne de la bande
d'absorption consideree.

— un detecteur photoelectrique qui capte le flux
emergent de la grille, la tension delivrec par ce detec-
teur etant analysee par un detecteur synchrone.

— une lame L de quartz a faces paralleles d'epais-
seur PO taillee parallelement a 1'axe. son axe etant
parallele a 1'un des axes des Wollastons.

Ccttc lame a pour effet de dcphaser les deux vibra-
'tions transmises par rintcrfcromctre de la quantite :

| 2 7tc0 AH
I f = ;Q '
!
! Si e0 est telle que c0 AH = 106 ̂ 0 on localise au
centre du champ d'interference. les franges dues a
|Tabsorption de SO2- En prenant V.0 = 0.295 n et
;An = I 0 ~ 2 on est conduit a une epaisseur e0 egale a
13.12 mm. done facilement realisable.
t D'autre part, le nombre de franges necessaires cst.
•comme nous I'avons dit. fonction de la largcur de la
.bande d'absorption. soil dans le cas present dc I'ordre
!d'une dizaine. ce qui peut etre obtenu dans le montage
decrit ci-dessus en prenant deux Wollastons idcntiques

W,

FIG. 6. — Lt principe d'un corrflaletir pour la etflection de SO2

ulilisanl deux Wollaslona idenliques, une grille el une lame en quartz
a faces paralleled.

accolcs de 20 x 20 mm de section ct d'unc cpaisscur
egale environ a 7 mm.

On pcut rcmarquer quc Ton utilise bicn ainsi Ics
caractcristiqucs du spectre d'absorption dc SO2 :

— La dilTcrcncc dc marchc An au voisinagc de
laqucllc on se place, caractcrise la structure fine du
spectre.

— La grille associcc a rinterfcromctrc caractcrise
quant a clle. du fai t dc la dimension dc son pas. la
longueur d'omJc moycnnc de ce spectre d'absorption.

II est ccoendant neccssaire de disposer dans le
montage un filtre interference! dont la bandc pas-

: sante coincids au mieux avec la bande d'absorption dc
SO2 consideree. afin d'eliminer la partic du spectre
de la source exterieure a cctte bande d'absorption ct
qui n'apporte que du bruit lors de la detection.

On peut se demander alors s'il n'est pas surabondant
d'utiliser a la fois la grille associee a 1'interferometrc
et ce filtre interference!.

En effet, supposons quc Ton utilise le montage dc la
figure 7 qui diltere du montage precedent uniquement
par le fait que Ton a supprime I'interierometrc ct la
grille, on peut dire aussi que Ton a fait tendre I'epais-
seur des deux Wollastons vers zero, done I'interfrange
vers I 'infini, et que Ton a ainsi une difference de marche
egale a e0 AM constante sur ['ensemble du champ. la
grille n'etant plus necessaire dans ces conditions.

En fait, cela n'est pas rigoureusement exact, car on
sait qu'avec ce montage on obtient a I ' infini des franges
de forme hyperbolique, avec une difference de marche
en chaque point M(x, y) du plan focal egale a :

La difference de marche au centre est bien egale a
e0 A«. Si 1'on cherche un domaine dans lequel cette
difference de marche varie en valeur absolue de moins
de ^./4 on trouve le domaine represente sur la figure 8
limite par les deux hyperboles d'equations (en prenant

2/tf

ft?

FIG. 7. — Le principe d'un correlateur pour la detection <le SOj
utilisanl une simple lame en quart: a faces paralleles et un filtre

interffrenliel.

1
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FIG. 8.

cela reste a fortiori verifie a I'intcrieur du diagramme
de contour D de rayon p tel que :.

avec

d'oii

An
^ 106

d) Etude du rapport signal sur bruit de ccttc mcthode

Lc flux tombant sur le recepteur est la somme dc
dcvix tcrmcs : un flux <f>0 indcpcndant dc la structure
fine d'absorption du gaz considere. et Ic f lux </> module
a la frequence 2 / qui depend dc cettc structure fine :
le rapport signal sur bruit est alors. dans le cas oil le
bruit _du recepteur est negligeable. proportionnel a
<f>/N/tf>0. Si nous effectuons la meme etude a I'aidc d'un
spcctrometre a reseau. en placant dans le plan du
spectre une grille pcriodique qui correspond a la
periodicite de ce gaz. ct en faisant vibrer cette grille, on
obtient cgalcmcnt un flux non module </>„ independant
dc la structure fine du gaz. et un flux (f> qui en est fonc-
tion. Les bandes snectralcs etant Ics mcmes dans les
deux cas, les rapports des flux fl>l<p et </>0/<Po sont
proportionnels au rapport des ctendtics utilisables
dans ces deux types de corrclateur. Or, toutes choses
etant egalcs par ailleurs, on sait qu'un interferometre
a partage de luminance permct d'obtenir a resolution
egale un gain d'etcndue G important (de I'ordre dc 100)
par rapport a un spectrom6tre a fcntes, si bien que le
gain en rapport signal sur bruit du corrclateur inter-
fcrentiel par rapport au correlateur utilisant un
spectrometre classique a fentes sera dans le cas qui
nous interesse egal a ^/G.

En plus des avantages qui ont etc mis en evidence
en ce qui concerne la specificite pour un gaz tel que le
SO2. ce montage presente done un avantage fonda-
mental en ce qui concerne le gain obtenu en rapport
signal sur bruit par rapport a un spectrometre correla-
teur a fente.

Dans I'application qui nous interesse cela permettra
d'obtenir une etendue de faisceau suffisante.

Cependant si I'on veut augmenter cette etendue. on
pourra remplaccr le diaphragme D par une grille
representant les (ranges hyperboliques fournies par la
lame d'epaisseur e0. eclairee .par la longueur d'onde
moyenne x0 du spectre d'absorption considere.

A 1'aide de ce montage, on obtiendra bien un signal,
en presence de SO2 devant le dispositif. avec une
modulation maximum si e0 Aw = K10. K nombre
entier voisin de 106. /0 longueur d'onde moyenne de la
bande d'absorption.

Mais pcut-on avoir avec ce montage un signal en
I'absence de SO2 ? Pour cela. compte tenu que I'on
util ise une source presentant un spectre d'emission
continu dans la bande passante utilisee (lampe au
xenon, lampe au deuterium, lampe quartz iode) il
faudrai t qu ' i l existe un autre gaz presentant dans le
meme domainc spectral une periodicite d'absorption
voisine de cellc du SO2. Or. une etude systematique
faite par J. Poustis a montre que ce n'ctait pas le cas
des gaz susceptibles d'etre presents en meme temps que
le SO2 (NO. H2S. H2O. etc...).

On dispose done avec ce dernier montage extreme-
mcnt simple et qui derive de I'etude generate de la
correlation de spectres et de derivees de spectres par
interferometrie, d'un moyen specifique de detection
du dioxyde de soufre.

IV. — REALISATION PRATIQUE
ET RESULTATS

a) Plan du prototype

Le prototype que nous avons realise presente les
caracteristiques suivantes (figure 9) :

Un objectify, (non represente) en silice de 200 mm
dc focale et 40 mm de diametre forme I'image de la
source sur la lame L de 3.12 mm d'epaisseur moyenne.
dont une des parties peut etre translatee afin d'ajuster
son epaisseur pour obtenir a I'interieur du diaphragme
D un maximum d'eclairement en presence de SO2
devant le detecteur: la partie fixe de la lame a une
section de 20 x 20 mm. Les autres composants sont
tout a fait classiques : on distingue un polaroid U.V.
(P) fixe dont la direction est a 45" de I'axe de la lame,
un filtre F de bande passante 0.280 u a 0.310 u. un
Polaroid (A) tournant a la vitesse de 600 t/mn. un
objectif((72) en silice de 50 mm de focale et 30 mm de
diametre dans le plan focal duquel est dispose un
diaphragme de 10 mm de diametre : le recepteur est un
photomultiplicateur Hamamatsu I.P. 28. dont le
signal de sortie module (en presence de SO2) a la fre-
quence de 20 Hz est traite par un detecteur synchrone
classique.
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Fit;. 9. — Le schema tin prototype realist pour la detection dn SO2.

b) Premiers cssais en laboratoire

Nous avons tout d'abord verifie qu'cn presence de
SO2 cntrc la source ct I'appareil nous avions bien
apparition d'un signal au voisinage d'une difference de
marche correspondant a Pepaisseur moyenne de la
lame. Ce que confirme la figure 10. obtcnue lorsque,
pour unc concentration donnee de SO2. on fait varicr
I'epaisscur de la lame de facon continue en translatant
la partie mobile de celle-ci.

Cctte experience permet de determiner et de fixer
I'epaisscur optimale de la lame, cette epaisseur cor-
respondant au signal maximum en presence de SO2.

Fie;. 10. — L 'interferof-rtinnne (fit SO2 : eonrhe I sans SO2. eourhe 2
nirr SO2.

Cc reglage etant cfTcctuc. la courbe d'ctalonnage
(figure II) du dctccteur a etc rcalisce en utilisant line
cuve de 14 cm de trajet optique. maintcnuc a une
temperature de 408 K. c'est-a-dire dans les conditions
oil ont etc cffectuecs les mesures sur unc chaine a
soufre. mesures qui seront decrites ci-dessous. Dans
cette cuve circule de facon continue un melange
connu de SO2 et d'airet Ton repere la concentration de
SO2 en p.p.m. volume, c'est-a-dire par le rapport des
volumes de SO2 ct d'air en partie par million :

une p.p.m. de SO2 =
I cm3 dc SO2

1 m1 d'air

10

s»
(my)

(SO,) ppm

1000

Flo. II. — Courbe d'elalonnage du prototype : en ordonneex la
tension d'entree du dclectcur synehrone pour une tension continue

egale a I roll.

c) Mesures de la concentration de SO,
dans les effluents de sortie d'une chaine a soufre

Ccs mesures ont etc efTectuees dans le cadre d'un
central dc recherche du comite scientifique Pollution
atmosphcriquc du Ministere de la Culture ct de
I 'Environncmcnt .

Elles ont etc efTectuees sur les effluents dc sortie
d'unc chaine a soufre pilote de la Societe Nationale
Elf-Aquitaine du centre de Lacq avec la collaboration
de G. Bonometti. G. Desgrandchamps. J. Poustis et
N: WolfTcr.

Les mesures obtenues a I'aide de notre detectcur
ont etecomparces aux resultats fournis par la methode
employee jusque-la sur la chaine, methode ut i l isant la
chromatographie en phaze gazeuse. Des mesures
cffectuces durant plusieurs jours montrent (figure 12)
quc les resullats fournis par les deux methodes son!
tout a fait comparables.

D'autrc part. I'experimentation qui se poursuit
depuis plusieurs mois a Lacq a permis d'apprecier les
qualitcs propres de ce montage, en particulier sa fiabi-
lite ct sa specificite : sa reponse est independante de la
presence d'autres gaz. des poussieres presentes dans
rcffluent de meme que des depots inevitables de
substances telles que le soufre sur les faces de la cuve
de mesure.

De plus, ce montage presente dans ces mesures de
pollution a remission un avantage important par
rapport a la methode chromatographique : son temps
de r6ponse est beaucoup plus court (de Tordre de la
seconde) alors que par chromatographie la mcsure
ne pcut etre que sequentielle avec un resultat loutes
les cinq minutes environ, ce qui permet d'envisager
une meilleure regulation des chaincs a soufre.
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Nous avons mis en evidence les principcs gcncraux
tic correlation de speclrcs cl dc dcrivccs de spectres
en utilisanl la transformed dc Fourier de la clcnsilc
sped rale d'cncrgic d'imc source cclairanl un inlcr-
ferometrc a deux voies ct a dedoiiblcmcnt transversal
par partagc dc luminance. Dans ccttc technique de
correlation I'cmploi d'un tcl interferomctrc prcscntc
I'avantagc. par rapport a un spcctromclrc a fentcs,
d'une plus grandc luminositc. Ccpcndant. I'cxcmplc
dc correlation quc nous avons traite nous montre
qu'il est ncccssairc d'adapter Ic corrclatcur au cas
parliculicr considerc, en vuc d'ohtcnir Ic mcillciir
gain en rapport signal sur bruit. Dans Ic cas dc la

Chroma! ograp
(SOi) ppm

6000

5000

1000

(SOi) ppm

5000 6000

detection du clioxyde dc soufrc. nous avons abouti
a un montage trcs simple ct susceptible d'applications
industricllcs intcrcssantcs.

Cc montage pent ctrc utilise ch;tc|iic fois quc la
substance a analyser prcscntc un spectre d'absorption
quasi pcriodiquc: c'est en particulicr souvcnt Ic cas
clcs spectres d'absorption dcs gaz, ct un montage idcn-
tiquc a cclui dccrit pour Ic dioxydc dc soufrc s'cst
avcrc cfficace pour la detection des oxydcs d'azote.

FIG. 12. — Comparaison de.i resiillais fournis par le correlaieur el
le chromalographe.
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