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Résumé

Les lasers femtosecondes fonctionnant dans un régime impulsionnel a modes bloqués
révelent une structure spectrale bien particuliere de peigne de fréquence constitué de
plus de 10° fréquences discretes (définies au kHz), couvrant plusieurs dizaines, voire
centaines, de THz et entierement controlables par les parametres de fonctionnement
du laser. Bénéficiant d’une puissance moyenne considérable (> 100 mW), ces peignes de
fréquences sont maintenant employés directement comme source d’excitation dans divers
schémas de spectroscopie. Dans ce contexte, différentes approches ont été proposées
pour réaliser des schémas de couplage du peigne de fréquences laser avec les multiples
résonances des cavités optiques, mais avant ce travail, aucun de ces schémas n’est parvenu
a exploiter l'intégralité de la gamme spectrale offerte par ce type de source, réduisant
ainsi leur champ d’application.

Mon travail de these s’est concentré sur ’étude et la mise en place d’un schéma de
couplage particulier ou le peigne laser et les résonances de cavités sont délibérément
désaccordées de facon controlée a la maniere d’un Vernier, faisant apparaitre dans la
transmission spectrale de la cavité un Moiré de fréquence dont la périodicité est inver-
sement proportionnelle & ce désaccord. Apres un premier chapitre général ou un rappel
de I'état de l'art est réalisé, le deuxieme chapitre présente un formalisme permettant
une compréhension théorique fine de ce type de couplage et identifiant deux régimes
distincts de fonctionnement en filtrages dits de < haute > résolution, ou la structure
de peigne du laser est entierement résolue, et de < basse > résolution ou la résolution
est donnée par le désaccord. Le troisieme chapitre décrit la réalisation expérimentale de
ce couplage, détaillant notamment la stratégie d’asservissement employée afin de sta-
biliser la position des résonances des cavités utilisées (une de finesse modérée F=300
et une de haute finesse F=3000) par rapport au peigne laser a I’échelle du kHz. Le
dernier chapitre détaille I'application de ce couplage a la spectroscopie moléculaire et
présente un modele exhaustif permettant de déduire une mesure quantitative de spectre
d’absorption a travers I’enregistrement de la réduction d’intensité relative transmise par
la cavité. Ce modele montre en particulier que les effets, pourtant tres faibles, de dis-
persion moléculaire doivent étre pris en compte et induisent une différence marquée
des signaux enregistrés selon le sens du désaccord entre les deux peignes. Au final les
spectres mesurés de l'air ambiant, dans des temps d’acquisition autour de la seconde,
exploitent l'intégralité du spectre d’émission du laser femtoseconde, soit 40 T'H z, avec
une résolution de 2 GHz, et résolvent simultanément l'intégralité des transitions de la
bande A de 'oxygene a 760 nm et de la bande 3v+§ de la vapeur d’eau de 790 nm & 840
nm. Le modele complet permet un ajustement non linéaire des spectres mesurés, et peut,
sur une gamme dynamique retreinte, étre simplifié pour devenir linéaire, rendant le trai-
tement des données tres simple pour les faibles absorptions. La sensibilité en absorption
atteint la gamme des 1077 /em aprés moyennage sur une centaine d’acquisitions. Cette
haute sensibilité, obtenue sans ’emploi de tres hautes finesses, résulte d’une propriété
d’immunité aux bruits de conversion fréquence-amplitude du couplage Vernier <« basse
> résolution et permet l'obtention d’un rapport signal sur bruit supérieur & 104, limité
par le bruit de détection. L’ensemble de ces performances conduisent a établir une figure
de mérite du spectrometre de 4 x 10~ em=1/ VHz, placant ce résultat au troisieme
rang de I'état de I’art international.
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Abstract

Femtosecond mode-locked lasers are femtosecond generators of optical frequency ‘combs’.
Their specificity lies in their broadband output, typically of more than 10° equidistant
and intrinsically narrow spectral elements, whose distinct frequencies (known to kHz
precision) cover many tens or hundreds of THz. The combs can be controlled with
readily adjustable laser parameters. Because they deliver a sufficient average power (>
100 mW), such combs are now used as direct sources for excitation spectroscopy. In this
context, several approaches have been proposed to couple a laser frequency comb to
the resonances of an optical cavity. However none of the approaches developed so far
manages to achieve the full potential of this combination, exploiting the full spectral
coverage of this kind source, and this restricts the fields of practical implementation and
application.

My PhD work has focused on the study and construction of a particular coupling scheme,
named Vernier coupling. Here, the laser comb and the cavity resonances are deliberately
mismatched, as are the two scales of a Vernier rule. This creates Moiré pattern in the
cavity spectral transmission, with a periodicity related to the inverse of the mismatch.
After a first chapter reviewing the state of the art in this area, the second chapter of
this thesis details the theory behind the coupling of laser- and optical cavity modes.
Two distinct regimes are identified, called “high” resolution Vernier filtering, when the
laser comb structure is probed mode by mode, and “low” resolution filtering where the
linewidth of one Vernier order is given by the mismatch. The third chapter describes the
experimental realization of this coupling scheme. It details the locking strategy used to
control the resonance position of the different cavities employed (one of moderate finesse
F=300 and one of high finesse F=3000) in regards of the laser comb (kHz scale). The last
chapter describes spectra recorded with this setup, focusing on weak molecular spectra in
the near infrared. It also gives full details of the model required to extract quantitative
absorption profiles from the spectra, the relative reduction of the cavity transmitted
intensity into account. It demonstrates that the effects of molecular dispersion must
be included; although very weak, they induce a strong discrepancy in the recorded
spectra, depending on the sign of comb/laser mismatch. I present spectra of ambient air,
recorded in acquisition times around 1 s, that cover the full bandwidth of the femtosecond
laser ( 40 THz), at 2 GHz resolution. The A-band transitions of oxygen around 760
nm and the 3v + § band transitions of the water vapor between 790 and 840 nm are
fully resolved. Measured spectra can be processed with the complete model through a
non-linear least-squares fitting algorithm. I show that the model simplifies to a linear
expression for a restricted dynamic range, yielding a straightforward data treatment
for weak absorptions. The sensitivity of the absorption measurement reaches 1077 /em,
averaging 100 measurements. This high sensitivity, obtained without very high finesses,
comes from an immunity to the frequency-to-amplitude noise conversion of the “low”
resolution filtering Vernier coupling, leading to a signal to noise ratio better than 10%,
limited by the detection. These performances give the spectrometer figure of merit of
4 x 107" em ™! /v/Hz, currently taking third place in rank international state of the art
ranking.

Key Words

Frequency combs — Optical cavity — Broadband laser spectroscopy

ix






Remerciements

Je tiens a remercier les personnes qui ont fait que cette aventure restera un tres bon
souvenir. Tout d’abord, je remercie Christian Bordas de m’avoir accueillie au sein du
Laboratoire de Spectrométrie Ionique et Moléculaire au début de ma these. Merci a
Véronique Boutou d’avoir co-encadré mon travail autour des microgouttes au début de
ma these ainsi qu’a Amanda Ross de m’avoir accueillie dans 1’équipe de Spectrométrie
Moléculaire pour la seconde moitié de ma these.

Je remercie Nicolas Treps et Marco Marangoni d’avoir accepté d’étre les rapporteurs de
mon manuscrit de thése ainsi qu’Aleksandra Foltynowicz, Daniele Romanini et Pierre-
Frangois Brevet d’avoir fait partie de mon jury lors de la soutenance. Toute ma recon-
naissance va a Jérome Morville qui a encadrée mon travail tout au long de ces trois
années. Ta pédagogie, ton infinie curiosité et ta rigueur m’ont appris a persévérer pour

enfin devenir une vraie scientifique. Bonne chance pour la suite du Vernier !

J’ai eu aussi plaisir a interagir avec les autres membres de mes deux équipes successives :
merci a Estelle Salmon d’avoir partagé pas mal de matériel, et merci aux membres de
I’équipe de Spectrométrie Moléculaire : Heather Harker, Patrick Crozet, Georgi Dobrev
et Dennis Tokarik, pour toutes les discussions scientifiques que nous avons partagées.

Merci aux mécaniciens Jacques Maurelli et Alain Bourgey qui ont construit les pieces du
montage optique, a Marc Barbaire qui a réalisé le premier moteur controlant la rotation
de notre réseau Vernier, a Christian Clavier pour tous les coups de main et les conseils
en électronique ainsi qu’a Antoine Rimboud qui a développé le programme d’acquisition
en LabVIEW dans sa version finale. Merci également aux informaticiens Francisco Pinto
et Sad Mezzour et au personnel administratif du labo : Francoise Champion, Véronique
Chavret, Aurélie Brodas et Claude Lesage. .. , toujours préts a aider et en plus avec le
sourire !

Ces trois années seront inoubliables aussi grace a mes co-bureaux successifs : merci a
Jérémy, Denis, Thomas et Anna qui ont ouvert la voie, merci a Tatjana avec qui j’ai
partagé les joies de la rédaction, et enfin merci et bon courage a Emeric qui ne va tarder
a les connaitre aussi! Merci & vous tous pour votre bonne humeur, votre disponibilité,
votre écoute, les verres partagés... Bonne continuation a I’équipe du café qui crée une
atmosphere de travail tres agréable et qui permet d’échanger avec plein de gens.

Un gros merci aux amis de la promo qui ont suivi les mémes tribulations : Anne-Laure,

Céline, Julien et Xuan.

Je remercie mes parents et ma sceur et leur sourire durant ce long travail. Merci a Lucie
et David ainsi qu’a Maud et Yannis pour toute la bonne humeur apportée depuis la

premiere année de fac.

Enfin, un immense merci a Sylvain pour ton indéfectible soutien pendant cette aventure,

et j'espere en vivre encore bien d’autres a tes cotés.

xi






Table des matieres

Résumé vii
Abstract ix
Remerciements xi
Table des matiéres xiii
Introduction 1
1 Peignes de fréquences et cavités optiques 6
1.1 Composants du systeme . . . . . . . ... Lo 6
1.1.1  Oscillateur femtoseconde . . . . . . . . . ... ... ... ...... 7
1.1.1.1  Génération d’un peigne de fréquences . . . . .. ... .. 7
1.1.1.2  Formalisme temporel et fréquentiel du train d’impulsions 8
1.1.1.3  Oscillateurs existants et gammes spectrales accessibles . . 10
1.1.1.4  Cas particulier de l'oscillateur 7%:Sa utilisé . . . . . . . . 11
1.1.2  Cavité passive . . . . . . . . e 14
1.1.2.1  Aspect spatial : modes gaussiens . . . . . . ... .. ... 15
1.1.2.2  Accord de mode spatial . . . .. .. ... ... ...... 18
1.1.2.3  Aspect spectral : fonction de transfert . . . . . . ... .. 18
1.1.24 Tempsderingdown . . . . ... .. ... .. ....... 21
1.1.2.5 Ringing et vitesse adiabatique . .. ... ... ... ... 23
1.2 Cavité réelle - altération des résonances de la cavité . . . . ... ... .. 26
1.2.1 Dispersion intracavité - Formalisme . . . .. ... ... ... ... 27
1.2.1.1 Formalisme de la dispersion . . . . . . ... .. ... ... 27
1.2.1.2  Conséquences des différents ordres de dispersion sur le
spectre de résonances . . . . . . ... ... 27
1.2.2  Sources de dispersion spectralement lente . . . . . .. .. ... .. 31
1.2.2.1 Dispersion des miroirs . . . . . . . . . . ... .. ... .. 31
1.2.2.2  Dispersion de 'air - coefficients de Sellmeier . . . . . .. 32
1.2.3 Especes absorbantes intracavité . . . . . . .. ... ... ... ... 33
1.2.3.1  Profil d’absorption . . . . . . ... ..o 34
1.2.3.2 Temps de ring-down . . . . . ... ... ... 35
1.2.3.3 Fonction de transfert . . . . . .. ... ... ... 36
1.3 Couplage peigne de fréquences-cavité et état de 'art . . . . . . . .. ... 40
1.3.1 Passage en résonance de la cavité . . . . . . ... ... ... . 40
1.3.1.1 Point magique . . . . ... ... oo 40



Table des matieres xiv
1.3.1.2 Balayage de la longueur de cavité . . . ... .. .. ... 42

1.3.1.3 Influence de la fréquence d’offset . . . . . . ... .. ... 44

1.3.1.4 Transmission de cavité loin du point magique . . . . . . . 45

1.3.2 FEtatdelart . . ... ... . 46
1.3.2.1 Coulage au point magique . . . . .. ... ... ... .. 47

1.3.2.2 Balayage autour du point magique . . . . . . . ... ... 50

1.3.2.3 Couplage Vernier. . . . . . . . .. ... 52

2 Couplage Vernier : formalisme 54
2.1 Battement de peignes désaccordés . . . . ... ... 54
2.1.1 Désaccord et Moiré de fréquence . . . . . .. ... ... ... ... 55
2.1.2  Analyse a partir du point magique . . . . ... ... ... .. ... 59

2.2 Filtrage Vernier Haute Résolution . . . . . .. .. ... ... .. ..... 61
2.2.1 Désaccord 1/F . . . . ... 61
2.2.1.1  Structure spectrale . . . . . . ... oL 61

2.2.1.2 Balayage en fréquence . . . . . ... ... ... 61

2.2.1.3 Intensité transmise . . . . . . . . . ... ... 62

2.2.1.4  Extinction et finesse effective . . . . . . ... ... ... 64

2.2.2  Facteur d’extinction . . . . . . . ... ..o o 65
2.2.3 Contexte de la spectroscopie . . . . . . . ... .. ... ... ... 67

2.3 Filtrage Vernier Basse Résolution . . . . . ... ... ... ... ...... 70
2.3.1 Groupesdemodes . . . . . .. .. 70
2.3.1.1 Largeur spectrale . . . ... .. ... .. .. .. ... 70

2.3.1.2 Relation de finesse . . . . . ... . L 71

2.3.1.3  Peigne Vernier basse résolution . . . . . .. ... ... .. 72

2.3.1.4  Controle du peigne Vernier . . . . . .. ... ... .... 73

2.3.2 Intensité transmise par un ordre . . . . . .. ... ... 75
2.3.2.1  Vitesse adiabatique de balayage . . .. .. .. ... ... 76

2.3.3 Approche pour la spectroscopie . . . . . ... ... 77
2.3.3.1 Fonction de transfert en présence d’absorption . . . . .. 7

2.3.3.2 Traitement des données en CEAS . . . .. ... ... .. 79

2.4 Schémas de détection . . . . . . .. Lo 81
2.4.1 Transmission directe . . . . . . . . ... ... L. o 81
2.4.2 Transmission dispersée . . . . . . . .. ..o o L 83
2.4.2.1 Approche et plage de validité . . . . . . .. ... ... .. 83

2.4.2.2 Influence de la GDD intracavité . .. ... ... .. ... 84

2.4.2.3 Conclusion . . ... ... .. .. ... . e 86

3 Couplage Vernier : montage expérimental 87
3.1 Dispositif . . . . . 87
3.2 Cavités optiques . . . . . . . . e e 90
3.2.1 Finesse modérée . . . . .. ... Lo o 91
3.2.1.1 Dimensions . . . . . . . ... e e 91

3212 Mesuredelafinesse . . ... ... ... L. 93

3.2.2 Haute finesse . . . . . . . . ... e 95
3.221 Dimensions . . . . . . . . ..o 95

3.2.2.2 Mesure de la finesse . . . . . ... ...



Table des matieres XV

3.3 Détection du Vernier . . . . . . . . . . ... e 98
3.3.1 Réseau de diffraction . . . . . ... ... 98
3.3.2 Photodiode a cadrans . . . . . ... ... ... 101
3.3.3 Calibration en fréquence . . . . . . . ... ... ... ... 103
3.3.4 Procédure Vernier . . . . . . . . .. .. 104

3.4 Asservissement . . . o. ... 107
341 Principe . . . . oL 108
3.4.2 Réponse des actuateurs piezoélectriques . . . . . . . . .. ... .. 110

3.4.2.1 Montage Michelson . . . .. ... .. ... ... 110
3.4.2.2 FiltresNotch . . . . ... ... oL 113
3.4.3 Dimensionnement du circuit d’asservissement . . . . . . ... ... 115
3.4.3.1 Asservissement rapide . . . . . ... ... 115
3.4.3.2 Dériveslentes . . . ... .. ... ... 0o 115
3.4.4 Performances . . . . . ... 116
3.4.4.1 Systeme statique . . . . ... 116
3.4.4.2 Systeme dynamique . . . . ... ... 118

3.5 Acquisition du signal et traitement en temps réel . . . . . ... ... .. 119
3.5.1 Acquisition . . . ... 119
3.5.2 Lignedebase . . . . . ... . L 121
3.5.3 Linéarisation relative . . . . . . .. ... oo 123

3.6 Conclusion . . . . . . . . . .. e e 126

4 Spectres Vernier et analyse 127
4.1 Finesse modérée . . . . . .. ..o 127
4.1.1 Performances . . . . . . . . . .. . ... e 129
4.1.1.1  Eléments spectraux . . . . . . . . .. ... 129
4.1.1.2 Sensibilité de la mesure . . . . ... ... ... ... ... 130
4.1.1.3 Immunité au bruit de conversion fréquence-amplitude . . 132
4.1.1.4 Figuredemérite . . . . .. ... 133
4.1.2 Distortions des raies . . . . . . ... L oo 134
4.1.2.1 Causes expérimentales . . . . . ... ... ... ... ... 134
4.1.2.2  Cas des raies d’absorption fortes . . . . . . ... ... .. 136

4.2 Modélisation du spectre Vernier . . . . . . . . ... oL 137
4.2.1 Modele linéaire et convolution . . . . . . ... .. ... ... .. .. 137
4.2.2 Modele complet : Effets d’élargissement et de dispersion moléculaire139
4.2.3 Signe du désaccord et frontieres des modeles . . . . . . ... ... 143

4.3 Haute finesse . . . . . . . . L 146
4.3.1 Mesures et validité du modele complet . . . . . . ... ... .. .. 146
4.3.2 Validité du modele linéaire . . . . . . . .. .. ... ... ... .. 150

4.3.2.1 Caspositif . . . ... o 151
4.3.2.2 Casnégatif . . . . . ... L 152
4.3.3 Performances . . . . . .. . .. .. ... e 153
4.3.3.1 Eléments spectraux . . . . . . ... ... ... ... .. 153
4.3.3.2 Sensibilité. . . . ... o 153
4.3.3.3 Figuredemérite . . . . .. . ..o 155
4.3.3.4 Moyenne et franges optiques . . . . . .. ... ... 155

4.3.3.5 Gamme dynamique . . . . .. ... ..o 157



Table des matieres xvi
4.4 Conclusion . . . . . . . . . . e 158
Conclusions et perspectives 161
Annexes 168

A Calculs autour de ’accord de modes 168
Al Modedecavité . . . . . . . . e 169
A2 Accorddemode . .. ... ... 170
A.3 Modes transverses d’ordres supérieurs . . . . . . ... ... L. 172

B Mesure de la GDD intracavité 176
B.1 Aspects théoriques . . . . . . . . ... 177
B.2 Dispositif expérimental . . . . . .. ..o oo 178
B.3 Résultats . . . . . . . 181

Bibliographie 184



Introduction

Au tournant de ce siecle, le fonctionnement a modes bloqués des lasers impulsionnels a
révelé une structure spectrale correspondant a une regle parfaite de fréquences optiques,
I’échelle étant donnée par le taux de répétition de l'oscillateur et son origine par un
subtil effet d’indice optique au sein du laser. Ces regles sont maintenant couramment
appelées peignes de fréquences optiques. Ces deux grandeurs, échelle et origine, appar-
tiennent au domaine des radiofréquences dans lequel la seconde est actuellement définie
et sont entierement controlables par les parametres de fonctionnement du laser. Cette
caractéristique a permis une stabilisation extréme des peignes, ou la précision de I’échelle
peut atteindre 10719 [1], celle des graduations 10~1° [2] et leur étendue spectrale pouvant
couvrir plusieurs centaines de THz [3]. Toute fréquence optique devient alors mesurable
par comparaison avec cette regle, référencée de facon absolue. Dans I'espace temporel,
la périodicité parfaite des impulsions offre une base de temps inégalable. Ces propriétés
ont révolutionné le domaine de la métrologie du temps et des fréquences, révolution re-
connue par l'attibution en 2005 du prix Nobel a T. W. Hansch, du Max Planck Institut
[4], & Garching (Allemagne), et a J. L. Hall du JILA [5], sous laboratoire du NIST, &
Boulder (Etats-Unis). Leur impact sur le domaine de la spectroscopie d’atomes [6] ou
de molécules [7] s’est immédiatement révélé puisqu’elles ont permis d’atteindre une ca-
libration exceptionnelle des spectres mesurés. En toute logique, ces peignes sont passés
du traitement de ’expérience a sa commande, en devenant la source lumineuse d’ex-
citation des atomes ou des molécules dans divers schémas de Direct Frequency Comb
Spectroscopy [8] exploitant soit les processus d’absorption linéaire [9], soit le couplage
de la cohérence des impulsions avec la cohérence des états du systeme sondé [10, 11], ou
encore en utilisant une somme spécifique de dents du peigne comme source d’absorption

multiphotonique [12].

Les cavités optiques de haute finesse ont quant a elles connu leur essor en spectroscopie
dix ans plus tot avec les progres technologiques de fabrication de miroirs diélectriques
multicouches, permettant d’atteindre de hautes réflectivités tout en conservant un ni-
veau de pertes suffisamment bas pour exploiter leur tres faible transmission. C’est avec

des lasers a impulsions que les premiers spectres par mesure de temps de déclin ont été

1



Introduction 2

obtenus [13], de résolution limitée, & ce moment, par la largeur spectrale des impulsions
(non-cohérentes). Cette approche, baptisée Cavity Ring-Down Spectrosocpy (CRDS), a
ensuite été développée avec des sources monofréquences a émission continue (cw-CRDS)
[14] offrant une haute résolution mais également une haute sensibilité du fait de I’exploi-
tation d’'un mode de résonance de cavité unique. Différents schémas sont ensuite apparus
pour tenter de résoudre au mieux la problématique de I'injection des résonances étroites
par des lasers monomodes de pureté spectrale souvent inférieure. Des stratégies de ver-
rouillage actif [15, 16] ou passif, par rétroaction optique [17], sont apparues. La maturité
de ces développements a permis d’investir, outre la spectroscopie fondamentale, des
champs d’application aussi variés que I'étude de la pollution atmosphérique, la clima-
tologie, 'analyse de gaz expirés, le controle des procédés industriels, la sécurité avec la
détection de gaz dangereux, la mesure de rapports isotopiques, I’agro-alimentaire... cette
liste n’étant pas exhaustive. Dans tous les cas, les plages d’accordabilité continue des

sources monomodes limitent la gamme spectrale d’étude & quelques em ™.

L’atout majeur des peignes femtosecondes est la combinaison de spectres a large bande
avec la tres haute pureté spectrale des dents les composant, répondant ainsi a la problématique
d’injection des cavités tout en offrant une gamme spectrale potentielle plus de mille fois
supérieure a celle des lasers monomodes. C’est pour la stabilisation d’un peigne optique
et son référencement que le premier couplage avec une cavité a été réalisé [18], en 2000.
Le premier schéma pour la spectroscopie [19] est apparu quant a lui en 2002 dans I’équipe
de D. Romanini du LSP & Grenoble (France). En 2006 et 2007, les groupes pioniers du
développement des peignes de fréquences (J. Ye au JILA et T. W. Hansch au MPQ)
proposent d’autres schémas [20, 21]. En 2009, ces deux mémes groupes développent des
approches aux performances améliorées. En 2011 et 2012, la sensibilité des nouvelles
approches proposées atteint le bruit de photon respectivement au JILA [22] puis au
LSP [23]. Enfin, au cours de mon travail de these, deux nouveaux résultats sont publiés,
émanant d’une part de I’équipe d’ A. Foltynowicz a 1'Université d’Umea (Suede) [24] et
d’autre part d’une collaboration entre le MPQ (C. Gohle) et I'Université A&M du Texas
(Etats-Unis, H. A. Schuessler) [25]. Aucune des approches proposées ne permet ’exploi-
tation complete de la gamme spectrale potentielle, limitée en pratique a une dizaine de

pourcent du spectre du laser.

Certains de ces développements, présentés au début comme preuve de concept, per-
mettent maintenant leur déploiement dans plusieurs domaines d’application. En clima-
tologie, des suivis en temps réel des concentrations de 10, BrO et NOs en Antarctique
[26] tentent de caractériser la physico-chimie de ’atmopshere loin des sources de pollu-
tion anthropiques. En controle des procédés, on retrouve des mesures de la vapeur d’eau
a haute température issue de flammes de combustion [27]. En santé, des mesures simul-

tanées du CO et CO4 expirés par un patient identifient le degré de son tabagisme, et la
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détermination du rapport isotopique 2CO9-2COj5 la présence d’un ulcere de I'estomac
[28]. Des études plus fondamentales en spectroscopie ont également été conduites sur
des molécules froides obtenues par jet supersonique [29] ou sur des molécules exotiques
telle que HfF T [30].

Mon travail de these se situe dans le contexte du développement de techniques de spectro-
scopie moléculaire exploitant les peignes de fréquences et les cavités optiques. L’objectif
spécifique est la mise au point d'un couplage particulier permettant de dépasser les li-
mites actuelles en gamme spectrale sans pour autant sacrifier ni la haute résolution ni
la haute sensibilité de la mesure. Le mode de couplage choisi, qui entend exploiter, pour
la premiere fois, 'intégralité du peigne de fréquences d’un oscillateur, repose sur une
approche Vernier sensiblement différente de celle développée en 2007. Elle ne résout pas
(encore) les modes laser mais permet un controle et une stabilisation de la fréquence
mesurée, amenant a un équilibre intéressant des trois axes évoqués : gamme spectrale,
sensibilité et résolution spectrale. Ce travail, essentiellement expérimental, nous a ce-
pendant conduit, par nécéssité, a développer un formalisme adapté a ce couplage. Le
manuscrit, scindé en quatre chapitres, décrit a la fois le formalisme et la mise en place
du couplage Vernier en vue de 'optimisation des performances d’un nouveau type de

spectrometre.

Le premier chapitre sera dédié a l'introduction générale des concepts permettant une
compréhension simple du couplage d’un peigne de fréquences avec une cavité optique.
Dans un premier temps, une présentation des oscillateurs femtosecondes sera faite, fai-
sant le lien entre le train d’impulsions temporelles généré et le peigne de fréquences, et
détaillant les types d’oscillateurs existants ainsi que leurs plages spectrales, avant de finir
par une présentation plus poussée de 'oscillateur Titane:Saphire utilisé dans ce travail
et de ses parametres de controle. Des généralités sur les cavités sont ensuite présentées.
Leurs modes de résonance seront caractérisés spatialement et spectralement et les aspects
dynamiques de leur injection seront abordés. Dans un second temps, nous nous attache-
rons a décrire de nouveau cette cavité mais avec un degré de réalisme supplémentaire.
Nous tiendront compte des altérations du spectre de résonances de la cavité induites par
la dispersion spectrale des miroirs la constituant ainsi que par I’absorption non résonante
d’especes gazeuses. Ensuite, les effets plus spécifiques d’une absorption résonantes seront
identifiés. Enfin, dans un troisieme temps, une partie sera consacrée a une présentation
succinte du couplage laser-cavité identifiant une position d’accord parfait entre les deux
peignes, formés par le laser d’une part, et par les résonances de cavité d’autre part.
Les différents schémas, déja réalisés au moment de la rédaction de ce manuscrit, seront
présentés, pour permettre un tour d’horizon de I’état de I'art des méthodes utilisant un

couplage peigne de fréquences-cavité optique pour la spectroscopie moléculaire.
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Le deuxieme chapitre sera consacré a la formalisation de ce que nous appellerons le cou-
plage Vernier entre les peignes de fréquences laser et de résonances de cavité. Celui-ci
résulte de la création d’un désaccord controlé entre les graduations des deux peignes
et est similaire a une figure de Moiré en fréquences. Partant de la situation d’accord
parfait entre les deux peignes, deux régimes Vernier seront différenciés et détaillés dans
I’objectif d’une mesure de spectroscopie moléculaire. Le premier, que nous appellerons
“filtrage Vernier haute résolution”, ou les dents laser sont résolues, correspond a la seule
autre approche expérimentale déja réalisée pour la spectroscopie. Le second, dit “filtrage
Vernier basse résolution”, correspond a une situation intermédiaire entre la correspon-
dance parfaite et le filtrage haute résolution, et se caractérise par le fait que plusieurs
dents laser sont partiellement transmises par la cavité. La structure spectrale de ce
Moiré sera approfondie de maniere a établir formellement le peigne de fréquences Ver-
nier. Cette formulation permettra d’identifier simplement les parametres expérimentaux
le définissant et ainsi de discuter la réalisation d’un balayage controlé de ce peigne sur
Iintégralité du spectre laser. Cette approche sera ensuite étudiée pour la spectroscopie.
Cela conduira & définir I'intensité transmise par un ordre du peigne Vernier et sa dimi-
nution induite par 'absorption moléculaire, et ce, en vue d’une mesure Cavity-Enhanced
Absorption Spectroscopy (CEAS) ou la réduction relative du signal optique permet de
déterminer le spectre d’absorption. La vitesse de balayage spectral limite sera également
établie. Enfin, deux schémas de détection seront discutés, s’adaptant & la présence ou
non de plusieurs ordres du peigne Vernier dans le spectre laser. Le second schéma, ol
les différents ordres Vernier sont dispersés par un réseau de diffraction placé en sortie de
cavité, sera expérimentalement choisi car nous montrerons qu’il permet la stabilisation,
a I'aide d’une boucle d’asservissement, et le controle de la fréquence d’un ordre du peigne

Vernier.

Le troisieme chapitre détaillera le montage expérimental. Les deux cavités utilisées lors
de ce travail seront présentées et caractérisées. Le principe de la détection du peigne
Vernier sera exposé et les limitations en terme de résolution spectrale accessible a la
mesure CEAS seront identifiées. Ceci passera par la présentation du montage du réseau
de diffraction et de la photodiode & cadrans utilisés pour le controle et la stabilisation
d’un ordre Vernier. Nous décrirons le protocole expérimental suivi pour I’obtention d’un
peigne Vernier possédant la résolution spectrale souhaitée. La boucle d’asservissement
électronique mise en place dans ce montage sera décrite et son dimensionnement ex-
pliqué. Nous présenterons les mesures évaluant ses performances et limitations. Enfin,
les différentes étapes d’obtention expérimentale d’un spectre Vernier de réduction rela-

tive d’intensité, calibré de maniere relative en fréquence, seront détaillées.

Le quatrieme chapitre présente les performances du spectrometre déduites des spectres

de la vapeur d’eau et de l'oxygene de l'air ambiant. Nous y discutons en détail de la
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conversion des spectres Vernier de réduction relative d’intensité en spectres d’absorption.
Celle-ci nécessite en effet une attention particuliere que nous avons cherché a mettre en
relief par un chemin presque en accord avec la chronologie de ce travail. Il commence donc
par les résultats obtenus avec une premiere cavité de finesse modérée ayant constitué
la preuve de concept de notre approche. Nous présenterons les performances de gamme
spectrale, sensibilité et résolution. Mais nous verrons que les spectres de réduction re-
lative d’intensité présentent un comportement inattendu et non explicable a ce stade
du manuscrit. Cela nous conduira a reprendre le formalisme de facon plus complete,
intégrant tous les effets des raies d’absorption sur les résonances de cavité. A D'aide de
la base de données HITRAN ou sont présentes toutes les données spectrosocpiques de
H>0 et O2 dans notre gamme spectrale d’étude, nous montrerons que le calcul permet
une reproduction parfaite de nos mesures, a la fois en intensité et en largeur de raies. Ce
travail de modélisation mettra en lumiere une forte dépendance au signe du désaccord
induit entre les deux peignes sur les spectres de réduction relative d’intensité. L’influence
de l'intensité des raies et de la résolution spectrale pour chaque signe du désaccord sera,
par le calcul, discutée et comparée. Afin de valider cette discussion, mais aussi et surtout
d’améliorer les performances de notre systéme, nous présenterons ensuite les résultats
obtenus avec la seconde cavité, de finesse plus élevée. Nous établirons la figure de mérite
de notre spectrometre, sa gamme dynamique de mesure, et sa capacité a réaliser une

moyenne des spectres.



Chapitre 1

Peignes de fréquences et cavités

optiques

L’objectif de ce chapitre est d’introduire de la maniere la plus simple possible les concepts
nécessaires a la compréhension de la spectroscopie Vernier. Cette derniere est le fruit
du couplage d’une cavité optique et d’un train d’impulsions femtosecondes. Il est donc
en premier lieu utile de présenter ces deux systemes optiques avant de s’intéresser a
leur combinaison. Dans ce chapitre, une premiere partie présente les oscillateurs fem-
tosecondes et la base des cavités optiques. Une deuxieme partie détaille avec plus de
réalisme la réponse d’'une cavité optique lorsque celle-ci est remplie d’un gaz absorbant.
Enfin, la troisieme partie s’intéresse aux différents couplages qui ont pu étre réalisés

jusqu’a présent dans le cadre de la spectroscopie d’absorption.

1.1 Composants du systeme

Cette premiere partie est dévolue a la présentation des deux systémes optiques cruciaux
pour ce travail : le laser femtoseconde et la cavité optique. Plusieurs développements y
sont rappelés afin d’introduire les concepts clés pour le couplage Vernier proprement dit.
Ils peuvent étre retrouvés pour plus de détails dans [31],[32],[33]. Dans un premier temps,
nous nous attacherons a décrire le fonctionnement d’un laser femtoseconde a modes
bloqués et a dériver son spectre. Parce que le développement instrumental présenté
dans ce travail est susceptible de pouvoir s’étendre a toutes les sources laser a modes
bloqués et ainsi couvrir un important domaine spectral, un tour d’horizon des différentes
gammes spectrales accessibles avec ce type de laser sera fait avant d’aborder le cadre
plus spécifique de ce travail de these avec la présentation de l'oscillateur Titane-Saphire

utilisé. Dans un second temps, les principales caractéristiques des cavités optiques seront
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rappelées de la maniere la plus générale possible. Les cavités sont dans un premier temps
considérées comme vides, les changements liés a l'introduction d’un gaz a l'intérieur de

la cavité étant abordés dans la partie suivante.

1.1.1 Oscillateur femtoseconde

Les caractéristiques appréciées sur les oscillateurs femtosecondes (précision et robustesse)
proviennent toutes deux du nombre réduit de parametres a controler pour connaitre par-
faitement le peigne de fréquences. En effet, seules deux grandeurs spectrales le régissent.
La premiere est le taux de répétition f,, de I'oscillateur qui fixe I’écart entre entre deux
dents consécutives du peigne, donc la graduation du peigne. La seconde est la fréquence
du tout premier mode du peigne extrapolé jusqu'a l'origine fy, nécessairement comprise
entre 0 et fr¢, qui fixe la position absolue de I'échelle de fréquence. Ces deux fréquences
définissent intégralement le peigne et leur stabilité donne directement la largeur spec-
trale des dents. Elles sont toutes deux comprise dans le domaine des radiofréquences,
typiquement les dizaines ou centaines de M Hz, permettant un transfert de la grande
précision technologique acquise dans ce domaine vers celui des fréquences optiques (cen-
taines de TH z). Cette avancée, considérable dans le domaine de la métrologie, a conduit
aux prix Nobel de Theodor W. Hénsch [4] et de John L. Hall [5] en 2005.

1.1.1.1 Génération d’un peigne de fréquences

La génération d’un peigne de fréquences repose sur le caractere fortement non linéaire
du cristal présent dans 'oscillateur qui conduit a faire osciller un trés grand nombre de
pulsations simultanément dans la cavité tout en conservant une relation de phase fixe
entre elles. La gamme spectrale accessible est limitée sur sa zone d’accordabilité par
la courbe de gain du milieu amplificateur utilisé mais en pratique c’est la chute de la
réflectivité des miroirs utilisés dans la cavité laser qui constitue la restriction la plus
forte : les pertes devenant trop importantes au regard du gain du cristal, le mode ne
peut pas étre amplifié lors de son tour de cavité. Pour que les modes ayant des pertes
inférieures au gain de la cavité soient amplifiés, ils doivent encore tous satisfaire a la
condition de bouclage sur un tour de cavité, ce qui revient a accumuler sur ce tour un
déphasage multiple de 27. Ceci est rendu possible pour tous les modes simultanément en
compensant la dispersion, présente dans le cristal et plus généralement dans la cavité,
en insérant des prismes ou des miroirs a compensation de dispersion sur le trajet du
faisceau dans l'oscillateur. De cette maniere, le déphasage existant entre modes a leur
génération reste constant au cours de I'amplification, permettant ainsi la création et la

propagation d’une impulsion dans l'oscillateur (c’est aussi pourquoi on parle de laser a
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FIGURE 1.1: Description schématique du train d’impulsions temporelles.

modes bloqués). A chaque fois que 'impulsion intracavité se réfléchit sur le miroir de
sortie de l'oscillateur, une petite partie de I'impulsion est transmise a 'extérieur de la
cavité. L’oscillateur laser génere donc des impulsions de maniere réguliere a la cadence

imposée par le temps d’aller-retour de I'impulsion dans la cavité.

1.1.1.2 Formalisme temporel et fréquentiel du train d’impulsions

Afin de dériver la structure spectrale en peigne de fréquences d’un laser femtoseconde,
il est nécessaire de commencer par décrire temporellement le champ sortant de 1’oscil-
lateur. Cette succession d’impulsions périodiques est appelée train d’impulsions et une
représentation est proposée fig.1.1. Les impulsions sont espacées d’une période 7., fixée
par le temps d’aller-retour dans la cavité laser. Les impulsions successives sont produites
identiques excepté un possible glissement de la porteuse, a la fréquence centrale du laser
Vies, par rapport a ’enveloppe de chaque impulsion d’une quantité constante Adcro
(CEO pour Carrier Envelope Offset, décalage porteuse-enveloppe en frangais). Ce glis-
sement est induit par une faible dispersion résiduelle non compensée et conduit a une
petite différence entre vitesse de phase vy et vitesse de groupe v,. La variation de phase

d’une impulsion a l'autre est donnée par la relation :

1 1
A¢C’EO = 27‘( - C < — > Vlas-Trep (11)
Vg Vg

Pour décrire temporellement le train d’impulsions, il est utile de commencer par exprimer

le champ électrique de la n*™¢ impulsion isolée & I'intant ¢ :

i . —n- _t
Eim ulsion t) = Eenvelo e t— NTyre -62(271— Yias(t=n Trep)+TT6p A¢CEO) 1.2
P PP P
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La porteuse a la fréquence v, est modulée temporellement par la fonction décrivant
la forme de I'enveloppe Eepyeioppe qui, pour une impulsion gaussienne de durée At

comme celle représentée fig.1.1, est de la forme :

2
2v1In2 —4ln2(At; p)
76 n
Atimp\/™

Alors le champ d’un train d’impulsions peut étre décrit par la somme des champs des

Eenveloppe(t) = EO- (13)

impulsions successives :

i( 2110 (E—nTrep )+ ——A
Etrain(t) = Z Eenveloppe(t - nTTep)-e ( tas{b=nTrep) rep ¢CEO) (14)
n

L’équation 1.4 peut encore étre écrite comme une somme de produits de convolution

d’une impulsion avec une distribution de Dirac centrée en nt,) :

+oo ; / t
2 Upas (=1 )+ —L— A
Etrain(t> = E / 5(t/ — nTrep)Eenveloppe(t — t/).ez( Vs ) Trep ¢CEO) dt’ (15)
. J—o0

Le spectre de ce train d’impulsions s’obtient en faisant la transformée de Fourier du
champ Fypqin dérivé dans I'équation 1.5. La transformée de Fourier d’un produit de
convolution étant le produit des transformées de Fourier des fonctions convoluées, le

spectre sera dérivé de :

~ i—t—A¢ -
Etrain(v) = TF (Z 5(t' — NTpep).€ Trew CEO) TF (Eenvetoppe(t)-€ 2™t (1.6)
n
ce qui finalement donne accés au spectre du train d’impulsions,

Etrain(y) = z 5(V —n- frep - fCEO)Eenvelappe(V - Vlas) (17)

fn =N frep+ fCEO

f

CEO

K )fé,j2ﬂ-/frep ” ‘ Av=1M4 [I_mp

FIGURE 1.2: Description schématique du peigne de fréquences.
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Ejrain €st un peigne de fréquences (représenté sur la fig. 1.2) dont les dents sont séparées

AdcEo .

de frep = 1/Trep, le taux de répétition de 'oscillateur, et translatées de fopo = o

frep correspondant au décalage entre la premiere dent du peigne laser extrapolé (en gris
sur la fig.1.2) et l'origine. L’enveloppe du spectre sera quant a elle donnée par la trans-
formée de Fourier de I’enveloppe de 'impulsion. Si 'impulsion est gaussienne (cf Eq.1.3),
I’enveloppe du spectre sera elle aussi gaussienne, centrée en v, et de largeur fixée par
I'inverse de la durée de I'impulsion (Av = 1/2At;y,p, plus le spectre est large, plus I'im-
pulsion sera courte en sortie de l'oscillateur). Typiquement, un spectre de pleine largeur
a mi-hauteur A\ = 50 nm induit une durée d’impulsion de 18.8 fs. Il est a noter qu’il
s’agit de la durée minimale qu’on puisse espérer obtenir, ce qui est désigné comme des
impulsions en limite de Fourier. En pratique, pour de tels spectres, la dispersion de I'air
ou des éléments optiques traversés ne peut étre négligée et conduit a I’étirement tem-
porel des impulsions au cours de leur propagtion. Spectralement, cela revient a affecter
les phases relatives des modes entre eux sans pour autant altérer la structure de peigne.
Il est donc possible de référencer de maniere tres simple les modes de l'oscillateur, la

ieme

pulsation du n mode étant donnée par la relation :

fn=mn"frep+ feEO (1.8)

Pour un taux de répétition de 100 M Hz, un peigne de fréquences de largeur pleine a

mi-hauteur égale & 40 T'H z centré autour de 400 T'H z (soit 80 nm de spectre centré sur

800 nm) est donc constitué de 4 - 105 modes centrés autour du (4 - 10%)%™¢ mode.
1.1.1.3 Oscillateurs existants et gammes spectrales accessibles
— HHG —10 GHz Ti:Sa + PCF — Yb:fibre + fibre NL. — Er:fibre — PPLN DFG
3 . —Ti:Sa+THG — 1GHzoctave Ti:Sa  — 10W Yb:fibre Tm:fibre — Op-GaAs OPO dégénéré
10°1 11— Ti:sa+ SHG — Ti:Sa Er:fibre + fibre NL Cr:ZnSe — GaSe DFG

_ 10° — PPLNOPO — QCL
% 10° 4 104
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FIGURE 1.3: Gammes spectrales couvertes par les peignes de fréquences existants (fig.
extraite de [34] complétée). Les courbes en pointillé indiquent la gamme accessible pour
les sytemes accordables.

Il est aujourd’hui possible de trouver une multitude de sources de peignes de fréquences

s’étalant spectralement de ’'UV profond a 'IR moyen. En plus des sources commerciales
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Titane :Saphire (7% : Sa), Erbium fibré (Er :fibre) et Ytterbium fibré (Yb :fibre), on
trouve maintenant des sources a modes bloqués Thulium fibré [35] et Cr :ZnSe [36] ayant
des plages de fonctionnement situées plus loin dans 'R moyen. Par ailleurs, le compor-
tement a modes bloqués a aussi été observé assez récemment, et de maniere unique
jusqu’a présent, dans les lasers a cascade quantique (QCL) [37] dont la longueur d’onde
de fontionnement directe est encore plus éloignée dans I'IR. Si les QCL sont des sources
directes puissantes dans ces gammes spectrales, leur fonctionnement a modes bloqués
est encore loin d’étre couramment utilisé. A I’heure actuelle, les peignes de fréquences
entre 2 um et 10 um exploitables dans le cadre de mesures spectroscopiques sont obtenus
en utilisant des procédés de génération indirects comme la génération par différence de
fréquence (DFG) et les oscillateurs paramétriques optiques (OPO). La DFG a été ex-
ploitée avec divers oscillateurs, réalisée dans un cristal non linéaire de gallium-selenide
(GaSe)[38] ou encore dans un cristal de Lithium de Niobate polarisé périodiquement
(PPLN) (démontré avec un oscillateur Yb :fibré) [39]. Les OPO peuvent étre composés
du méme cristal PPLN [40] ou utiliser un cirstal de Gallium-Arsenide & motif orienté
(oriented pattern gallium arsenide)[41]. Ils permettent d’étendre les gammes spectrales
accessibles dans le moyen IR en utilisant le signal non linéaire direct et/ou en utili-
sant le signal idler 'accompagnant. Les systemes basés sur des OPO sont en moyenne
plus large spectralement (couverture spectrale de 8 um jusqu’a 10 um) et génerent des
peignes plus puissants que ceux obtenables avec des systemes DFG pour des longueurs
d’ondes identiques. Les fibres optiques non linéaires permettent d’étirer ou de déplacer
les spectres de laser fibrés [42],[43]. Enfin, le laser Titane :Saphire est utilisé couplé a
d’autres procédés pour élargir encore la gamme spectrale qu’il couvre en utilisant des
fibres non linéaires (PCF pour photonic cristal fiber)[44], la génération d’octave [45], les
générations de seconde et troisieme harmoniques (SHG et THG) et enfin la génération
d’harmoniques d’ordres élevés (HHG)[46].

1.1.1.4 Cas particulier de 'oscillateur 7:Sa utilisé

Dans le cadre de cette these le laser utilisé est un oscillateur Titane-Saphire Chinook de
Kapteyn and Murnane Labs. Le cristal de Titane-Saphir (7% : AlyOs3, T'i:Sa) est pompé
par un laser continu Coherent Verdi G5 émettant a 532 nm avec une puissance moyenne
de 4W. La cavité du laser femtoseconde est représentée fig.1.4. Le faisceau de pompe
est polarisé horizontalement et focalisé dans le cristal de Titane-Saphir avec un angle
d’incidence égal a 'angle de Brewster. L’émission induite du cristal T%:.Sa est collectée
par les miroirs diélectriques courbes I’encadrant pour étre envoyée soit vers le miroir de
sortie de la cavité (1), ot une partie de 'impulsion est transmise vers I'extérieur, soit

vers une paire de prismes avant de faire demi-tour en se réfléchissant sur le miroir de
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Laser de pompe
Verdi G5 Coherent

532 nm

@

Ti::Sa \(AA)
\_,\ “y

/ 1
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FIGURE 1.4:

Représentation schématique de la cavité femtoseconde.

fond de cavité (2). L’ensemble {paire de prismes + miroir de fond de cavité} permet

de controler finement la compensation de la dispersion au sein de la cavité ainsi que de

modifier la forme du spectre du train d’impulsions transmis.

104 (b
12+ @) (b)

10 8+

84 64

6 4

44

24

24
— | 04
G O
S, 700 750 800 850 900 700 750 800 850 900
2 Longueur d'onde [nm]
[2])
c 875 850 825 800 775 750 725
-oq-'-) T T T T T T T T T T T T T
£ s4(c)

6 -

4

24

0 -

T T T T T T T T T T T T T T

—T T
11250 11500 11750

——
12000 12250 12500 12750 13000 13250 13500 13750 14000
-1

Nombre d'onde [cm ]

FIGURE 1.5: Spectres obtenus en sortie de loscillateur. (a) Spectre moyen, (b)
présentant une forte composante continue, (c) spectre le plus large possible.

Un spectre typique de cet oscillateur est donné en fig.1.5(a). Il est aussi possible d’obtenir

des états ou les deux m
(fig.1.5(b)). Enfin, il est

odes de fonctionnement, continu et modes bloqués, cohabitent

possible de générer des peignes de fréquences sur une gamme

spectrale s’étalant de 740 nm (soit 13500 cm™~!) & 850 nm (soit 11765cm™!) & la mi-

hauteur du spectre avec une puissance moyenne mesurée en sortie d’oscillateur de I'ordre
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de 400 mW (fig.1.5(c)). L’ordre de grandeur du nombre de modes présents dans la pleine
largeur du spectre est 5 - 10° modes, ce qui donne une puissance moyenne par mode de
I'ordre du puW.

Controle des parametres du peigne de fréquences

Le taux de répétition est fixé par le temps de parcours de I'impulsion pour faire un tour
de cavité. Pour modifier sa valeur, il suffit de changer la longueur de la cavité donc de
déplacer un des miroirs de la cavité. Les longueurs mises en jeu restant généralement
inférieures a quelques pm, une solution pour faire ces corrections rapidement est de coller
un des miroirs de la cavité sur un actuateur piezoélectrique (PZT) lui méme collé au
support d’origine du miroir. Un PZT va traduire une tension regue a ses électrodes en
dilatation du matériau dont il est composé, ce qui aura pour effet de translater le miroir
collé. Afin de faire ce changement sans affecter la fréquence d’offset en méme temps,
il faut que le déplacement de ce miroir se fasse sans que le faisceau laser se déplace
dans le plan transverse a son axe de propagation. Ceci implique de n’utiliser que les
miroirs dits de fond de cavité sur lesquels le faisceau fait demi-tour pour retourner vers
le cristal. Il y en a deux : le miroir de sortie ((1) sur la fig.1.4) et le miroir situé apres
les deux prismes ((2) sur la fig.1.4). Chacun des deux présente quelques inconvénients :
le miroir de sortie (1) implique l'utilisation d’'un PZT tubulaire qui laissera passer le
faisceau sortant, tandis que le miroir (2) doit étre strictement déplacé dans 'axe du
faisceau sans aucune rotation sous peine de modifier la fréquence d’offset en changeant
sa position. Effectivement, les deux prismes ont pour effet de distribuer spatialement les
différents modes laser qui ne vont de ce fait pas parcourir le méme chemin optique avant
de se réfléchir sur le miroir de fond de cavité et de se recombiner pour retourner vers le
cristal et la sortie de l'oscillateur. La rotation pure de ce miroir aura donc pour effet de
changer la fréquence d’offset du peigne tandis que sa translation pure modifiera son taux
de répétition. Comme il est relativement malaisé de découpler parfaitement la rotation
de la translation dans le mouvement du miroir, il semble préférable d’utiliser le miroir
de sortie pour corriger les fluctuations du taux de répétition. Pour les mémes raisons, la
rotation du miroir de fond de cavité ((B) sur la fig.1.4) ne va pas modifier uniquement
foeo et n’est donc pas la solution optimale pour son controle. Une deuxiéme maniére
d’influencer la fréquence d’offset du peigne est d’ajuster la puissance du faisceau de
pompe incident sur le cristal avec un atténuateur variable [47]. Cette variation de la
puissance de pompe induit un petit changement dans la réponse non linéaire du cristal
qui va affecter le fonctionnement a modes bloqués du laser. La faible variation résultant
de la dispersion se traduit par une variation majoritaire de foro. Toutefois, le taux
de répétition va lui aussi étre influencé par ces changements de 'intensité de pompe.

Une autre solution, basée sur le méme principe de modulation d’intensité du faisceau
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de pompe, a été proposée par Cheng en 2008 [48]. Elle consiste & monter le miroir
d’injection du faisceau de pompe sur un PZT ((A) sur la fig.1.4) et conduit & faiblement
varier le recouvrement du faisceau de pompe avec le mode laser et donc & moduler la
puissance effective de la pompe. Enfin, une derniere possibilité, dont la mise en oeuvre
est plus onéreuse, est de corriger les fluctuations de fopo a 'extérieur de la cavité laser
en faisant passer le peigne de fréquences dans un Modulateur Accousto-Optique (AOM)
accordable en fréquence. Dans [49], les auteurs utilisent cette technique pour stabiliser
foro afin de tester la pertinence de plusieurs modeles de laser de pompe pour le cristal

Ti:Sa dont le Verdi G5 Coherent.

1.1.2 Cavité passive

Les développements autour des cavités présentés dans cette section ont déja fait ’objet
de traitements approfondis dans nombre d’ouvrages dont [31] et [33]. Ils sont ici rappelés

afin d’introduire diverses notions clés présentées dans la suite.

Les cavités sont des résonateurs optiques constitués de deux miroirs ou plus formant un
systeme fermé. Afin de pouvoir injecter de I’énergie dans ce systeme et observer ce qui
se passe a l'intérieur, des miroirs partiellement réfléchissants et sans perte sont utilisés
afin que la lumiere non réfléchie soit transmise. La portion du champ électrique piégée
entre les miroirs va osciller dans la cavité et venir se recombiner sur elle-méme apres
chaque tour de cavité. Comme tout systeme oscillant, ces cavités vont étre caractérisées
par des modes de résonance dont la répartition spectrale est définie par la longueur de
la cavité et celle spatiale par la géométrie des miroirs la constituant. Pour une fréquence
quelconque, la cavité n’est a priori pas résonante et le champ ne se recombine pas en
phase avec lui-méme apres un tour. Le champ intracavité et celui transmis sont alors tres
faibles, égaux a l'intensité incidente affectée des coefficients de transmission des deux
miroirs traversés et encore minorée par I'interférence destructive ayant lieu au sein de la

cavité.

Pour certaines fréquences, celles qui correspondent a un nombre entier de cycles optiques
sur un tour de cavité, le champ se reboucle parfaitement sur lui-méme. Le champ intra-
cavité s’amplifie alors passivement de maniere cohérente et la lumiere transmise n’est
plus nulle (fig.1.6). Cependant, pour que cette résonance soit manifeste, encore faut-il
que le faisceau reste confiné au cours de sa propagation dans la cavité. Pour qu’il repasse
strictement sur lui-méme, il est nécessaire d’insérer dans la cavité des éléments optiques

convergents, ce qui s’obtient par ’emploi de miroirs avec des rayons de courbures.

Détaillons dans cette partie les conditions a remplir pour qu’'un faisceau laser incident

soit résonant dans la cavité. Dans un premier temps, ’accord spatial nécessaire entre
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le faisceau entrant et le mode de la cavité est déterminé puis, dans un second temps,
les contraintes spectrales imposées par la propagation du champ dans la cavité seront

abordées.

1.1.2.1 Aspect spatial : modes gaussiens

Le traitement du champ intracavité avec les équations de Maxwell tenant compte des
conditions aux limites imposées par la géométrie de la cavité conduit a expliciter ses
modes propres sur la base des modes transverses d’'Hermite-Gauss [31]. Ils correspondent
aux modes propres cartésiens d’'une cavité sans symétrie cylindrique -les modes propres
d’une cavité parfaitement cylindrique (symétrie souvent rompue par 'astigmatisme,
meéme faible, des miroirs) étant les modes de Laguerre-Gauss [31]. Ces modes d’'Hermite-

Gauss s’expriment avec les polynomes d’Hermite (notés Hy(x)) comme suit :

Emn = E0—22_H,, (ﬁx)) H, <\/§y> exp (—z’ka Y ket imnt 1)77(2'))

w(z) w(z w(z) 2q(2)
(1.9)
ol ¢(z) est le parametre gaussien a la position z s’exprimant comme :
1 1 A
= —i (1.10)

q(z)  R(z) 7@*(2)

défini par le rayon de courbure au point z, R(z), et par la dimension transverse a ce

méme point w(z) reliée a la valeur du waist wy du faisceau (rayon de ceinture en frangais,
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peu usité) par :
z

w(2) = woy |1+ <> (1.11)

ZR

avec zg = F?ﬂ% /A la distance de Rayleigh. On considére usuellement que tant que z < zp,
le faisceau reste collimaté tandis que pour z > zp le faisceau devient nettement divergent.
Enfin, la phase de Gouy 7(z) = arctan(zg/z), induit un déphasage au cours de la

propagation propre a chaque ordre de mode transverse T'EM,,,.

¥

z=0

FiGURE 1.7: Faisceau gaussien T'FE Myg

Ces parametres sont représentés sur la fig. 1.7 pour le mode transverse fondamental
TEMgy. La position du waist, pour laquelle la dimension transverse du faisceau est la

plus petite, est alors l'origine de ’axe de propagation, z = 0.

La plupart des lasers étant optimisés pour générer des champs proches du T FE Mg, on
cherche a coupler le champ incident dans ce mode de cavité dans la plupart des cas.
Il correspond au mode ou l'intensité sera la plus importante sur 'axe de propagation.
La répartition de son intensité dans le plan transverse a I’axe de propagation est tracée

fig.A.4 avec celles des deux modes transverses T EMyy et T EM;;.

Notons enfin que la formulation Eq.1.9 permet de traiter aisément la propagation de
faisceaux astigmatiques en séparant les deux dimensions cartésiennes Epp(z,y,2) =

Em(x, 2) - En(y, 2)e”** avec :

2

Euly,2) = ;;(S)Hn <\/§wyy(z)>exp (—ik2q‘7:§2)+i(n+1/2)ny(z)> (1.12)
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(a) TEM,, (b) TEM,, (c) TEM,,

Ficure 1.8: Répartition de l'intensité au waist de plusieurs modes transverses.

Ces modes propres sont obtenus pour toute géométrie de cavité. Cependant, nous nous
sommes intéressés dans ce travail a des modes propres qui restent confinés autour de
I’axe optique, traduisant la notion de stabilité de la cavité. Les dérivations nécessaires
pour déterminer cette stabilité sont courantes [31] et ne seront pas rappelées ici. Celle-
ci s’obtient a l'aide de l'optique gaussienne qui conduit a déplier la propagation du
faisceau gaussien sur un axe infini et a placer périodiquement au cours de la propagation
des lentilles de focales égales a celles des miroirs sphériques. La condition de stabilité est
fonction des rayons de courbure des miroirs et de la distance qui les sépare et s’obtient
en s’assurant que la dimension transverse du faisceau a la position z est identique a celle
obtenue un nombre entier de longueur de cavité plus loin : w(z) = @(z + nLcqy). Le

principe est rappelé fig. 1.9.

f=R/2 £=R /2 f, £

w
0A 0A i

¥

L /2 L L L

iy
A 4

A
3

FIGURE 1.9: Stabilité schématique d’une cavité de trois miroirs ou plus. Les deux mi-

roirs sphériques de courbure respective Ry et Ry sont représentés par les deux lentilles

de focales correspondantes fi et fo. Les distances L et Ly séparant les deux miroirs

courbes ne sont pas nécessairement égales ce qui conduit a la définition de deux dimen-
sions de waists différentes wga et wop.
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1.1.2.2 Accord de mode spatial

Une fois connues les caractéristiques spatiales du mode T E My, c’est-a-dire essentiel-
lement la dimension du premier waist rencontré sur le parcours optique ainsi que sa
position, on utilise de nouveau 'optique gaussienne pour faire ’accord de mode entre
le mode laser et celui de la cavité. Une connaissance préalable des dimensions et de la
position du waist laser (par exemple pour la cavité Ti-Sa utilisée, le waist se trouve sur
la surface du miroir de sortie) permet, grace a un jeu de lentilles placées sur le chemin
optique d’adapter la dimension du faisceau aux dimensions et position du waist de la
cavité. Un accord de mode rigoureux requiert la prise en compte de l'ellipticité du fais-
ceau laser ainsi que de celle du mode propre de cavité en présence d’astigmatisme. D’une
maniere générale pour espérer coupler 100% du faisceau incident dans le mode T'FE My,
il est nécessaire de séparer les propagations sur les deux axes (Eq. 1.12) et d’utiliser des

lentilles cylindriques.

En pratique, la multiplication des éléments optiques sur la propagation du faisceau

est source d’interférences parasites éventuelles. Par ailleurs, 'utilisation de lentilles

sphériques permet d’obtenir des accords de modes ou plus de 99% du mode laser est

injecté dans le mode T'EMyy. La puissance restante peut alors étre couplée dans des

modes transverses d’ordres plus élevés pour certaines fréquences. Dans ces situations, il

est utile de pouvoir simuler la puissance couplée dans les différents modes transverses.
las

Ceci s’obtient par le calcul des intégrales de recouvrements du mode laser £3° avec les

modes transverses donnant le coefficient de couplage en amplitude :

Comn = / / glas . gx  dady (1.13)

La fraction de puissance couplée s’obtient ensuite en prenant son carré.

L’accord spatial entre laser et cavité étant réalisé et ses imperfections éventuelles quan-
tifiées, il reste a considérer ’accord spectral entre le champ laser et le mode propre de

la cavité.

1.1.2.3 Aspect spectral : fonction de transfert

Dans cette partie, afin de limiter la complexité des expressions qui vont suivre, nous
considérons le champ électrique incident comme une onde plane, ce qui correspond a un
mode spatial TEMyy dont seule la propagation sur 1'axe optique (z = 0 et y = 0) est
considérée et dont la phase de Gouy est négligée. Cette restriction permet une description
fidele de la réponse spectrale d’une cavité optique. L’effet de la phase de Gouy sera

discuté dans la suite.
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Considérons une cavité de longueur totale, aller-retour, L avec un nombre k quelconque
de miroirs. Chacun des miroirs est caractérisé par un coefficient de réflexion en champ
7 et en intensité Ry = |ri|? (valable pour les petits angles d’incidence). Il est utile de
définir un coefficient de réflexion équivalent & un tour de cavité (I’abréviation rt sera

utilisée par la suite, contraction de round-trip) :

Trp = Hrk et Ry = HRk (1.14)
k k

Deux miroirs se démarquent des autres par leur utilisation a la fois en réflexion et en
transmission. Il s’agit des coupleurs d’entrée (input coupler en anglais, IC) et de sortie
(outpout coupler, OC). En les considérant idéaux, sans perte, leur coeffcient de trans-
mission s’écrit en intensité Tjc/oc = 1 — Ricjoc et en champ ticioc = /Ticjoc-
Connaissant le champ incident sur le coupleur d’entrée Ey(v), le champ électrique trans-
mis par le miroir de sortie de la cavité correspond a la somme des champs ayant fait de

multiples allers-retours qui peut étre exprimé comme suit :

—i2rk _i27mv
E,(v) = tictocEo(v) +ticEg(v) e 2Tk 4 tioBy(v) - rhe e g
oo
_s27mv n

= thtOCEO(V)Z <7’rt€ e L)

n=0

1
= thtOCEO(V)ﬁ (1.15)
— T'pt€ c

Dans un premier temps, la cavité est considérée comme absolument non dispersive. Le
déphasage ®(w) sur un tour de cavité n’est alors dii qu’a la propagation du champ :
®(v) = 2r¥L. L'intensité du champ en sortie I;(v) = |E,s(v)|* peut alors étre exprimée

comime :

TrcT
L(v) 1cloc

= - 1.1
Y 1+ Ry — 2rp4cos(2m2 L) o) (1.16)

ou Iy est I'intensité du champ incident a la fréquence v. L’équation 1.16 peut encore se

mettre sous la forme répandue :

L) TicToc 1
HO) = 1) = U= 1y (0E) simt (e A7

c

ou l'on a introduit la grandeur F', appelée finesse de la cavité, définie par :

AT (1.18)

1—?”7«13'

Il apparait immédiatement que H (v) va passer par sa valeur maximale H,,q, = (jifff?)%

des que 27 - vy, - % = 2mm. Ce passage en résonance périodique de la cavité est caractérisé

par son Intervalle Spectral Libre (I.SL) défini par la différence entre deux fréquences de
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résonance sussessives :
c

ISLeqy = Vi1 — Um = 17 (1.19)
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FIGURE 1.10: Résonances d’'une cavité de finesse F=10

Ici, il convient de noter que la prise en compte de la nature gaussienne du champ in-
tracavité apparaitrait dans le terme de phase de la fonction de transfert sous la forme
d’un déphasage supplémentaire dii a la phase de Gouy propre a chaque mode transverse
(en restant a l'origine du plan transverse). Cela a pour effet de translater toutes les
résonances d’une valeur constante mais distincte pour chaque T'EM,,,. L’'ISL y sera
donc insensible et les structures de peignes de résonances associées aux différents modes
transverses seront toutes légerement décalées les unes par rapport aux autres, la pulsa-
tion résonante d’ordre k du mode T EM,,,, étant donnée par [50] :

c

1
7 k+ ;(m +n+1)-arccos(f(Re1, Re2, Lc)) (1.20)

vt =
ou f est une fonction des rayons de courbure des deux miroirs sphériques ainsi que de
la longueur de la cavité. L’écart entre les différents peignes de résonances est déterminé
par un déphasage lié a 'ordre des modes transverses ainsi qu’aux rayons de courbures

des deux miroirs sphériques composant la cavité.

La largeur de ces résonances peut quant a elle s’obtenir en linéarisant le sinus a proximité

d’une des résonances, I’Eq.1.17 devenant :

1
1+ (757 (v = vm))?

H() = Hpaz - (1.21)

La forme spectrale de la résonance est alors une lorentzienne de pleine largeur a mi-

hauteur T', = £ %LC. La finesse, définie en premier lieu par les coefficients de réflexion des

miroirs utilisés, est donc aussi directement donnée par le rapport de I'ISL de la cavité
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FiGure 1.11: Transmission normalisée d’une cavité dont le faisceau incident est

désaligné tant sur l’axe horizontal que sur le vertical par rapport au mode fondamental

de la cavité. Ce désaccord met en évidence les peignes de résonances de plusieurs modes
transverses.

sur la largeur d’un mode de résonance I'.. On retrouve donc a premiére vue, a 'instar du
spectre du train d’impulsions, une structure spectrale en forme de peigne, de résonances
cette fois-ci (fig. 1.10). Les modes de ce peigne sont espacés d’un ISL uniquement fixé par
la longueur de la cavité et leur largeur est a la fois fixée par la finesse de la cavité et par
son ISL (plus la finesse sera élevée, plus les modes de résonance seront fins spectralement

si 'ISL est constant).

Intéressons-nous maintenant a la valeur de H,,q;, qui est reliée aux coefficients de
réflexion de la cavité et aux transmissions des miroirs d’entrée et de sortie. Dans le cas
le plus favorable, les miroirs autres que ceux d’entrée et sortie peuvent étre considérés
comme infiniment réfléchissants. Le produit de toutes les réflectivités se résume alors
ary = ric X roc. Si en plus ces deux miroirs sont parfaitement identiques, alors
rrt = Ric = 1 — T7o. Dans ce cas, on parle d’une cavité transparente et H,,q. at-
teint 'unité. En pratique, il est difficile d’atteindre cette valeur qui se situe plutot dans

les dizaines de % pour les cas les plus favorables.

Comme toute grandeur spectrale, les résonances de cavité ont leur pendant dans 1'espace
du temps qui se manifeste par ce qui est couramment désigné par le temps de ring down

(temps de déclin).

1.1.2.4 Temps de ring down

Supposons que la cavité soit injectée avec un champ monochromatique de pulsation
Vjas accordée sur une des résonances de la cavité et revenons a ’expression du champ

électrique transmis par 'OC. Si le champ est résonant, alors exp(i%L) =1etla
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somme Eq.1.15 devient :

(o]
Es(Vlas) = EO(Vlas)tIC'tOC Z T:Lt (122)

n=0
Comme les cavités sont quasiment toujours montées avec des miroirs de haute réflectivité
(> 99%), il est possible de réécrire r,; comme une perte globale d’énergie sur un tour
de cavité rpy = e 0"t [31], qui peut encore étre réexprimée en terme de pertes linéiques

Opt = %artL. L’équation 1.22 devient :

00
ES(VZOLS) = EO(Vlas)tICtOczeiTMnL
n=0

oo
= Eo(vias)tictoc Y e 2 emlrer (1.23)

n=0
Le champ incident est maintenant coupé infiniment rapidement, et le champ & 'instant

t apres 'extinction peut s’écrire :

o0
Eq (tv Vlas) = EO(Vlas)t[CtOC Z 67%0'("77617“)
n=0
= Es(Vis) - e_maf (1.24)
En intensité, on obtient pour une cavité transparente :
Is(t, vias) = To(Vias) - €70 (1.25)

L’intensité en sortie de cavité décroit donc exponentiellement avec une constante de

temps appelée temps de ring down (fig.1.12), Trp = (ay¢c)™'. Or, la finesse pouvant

étre approchée par et —In(ry¢) par 1 — r,; dans le cas de réflectivités proches de

177"7‘1

I'unité, an¢ peut étre relié a la finesse par la relation :

L F 1
T = — — =
D =" on T or .1,

(1.26)

ce qui détermine la relation de Fourier liant la fonction de transfert en fréquence a la
réponse temporelle de la cavité. Cela montre encore qu’'une mesure de Tprp permet la

mesure de la finesse de la cavité, sa longueur étant déterminée par ailleurs.

Notons qu’il est nécessaire d’attendre 107rp apres I'extinction du faisceau incident pour
que 99,995% de la puissance intracavité présente a ’état stationnaire soit dissipée dans
les diverses sources de pertes de la cavité. Dans le cas inverse, ot un champ incident
arrive sur une cavité initialement vide de champ, & une pulsation résonante, la méme

dynamique temporelle entre en jeu et il est de la méme maniére nécessaire d’attendre



Chapitre 1. Peignes de fréquences et cavités optiques 23

0,8 -
0,6
0.4 -

0,2 o

Y~

0,0

0,8 -

O

0,6 o

1/e 044

0,2 o

00 ; , .

Y

TRD

FI1GURE 1.12: Illustration du ring down occurent a l'extinction du faisceau incident.

107rp apres la début de I'injection avant de considérer que le champ intracavité a atteint
son état stationnaire, dans le cas de performances en terme de bruit de détection situées

4 5.107° ou plus.

Cependant, nous avons fait dans cette partie une omission de taille : le laser injectant
la cavité est toujours considéré comme accordé sur une fréquence de résonance de la
cavité. En pratique, pour arriver a cette fréquence de résonance, il faut soit balayer la
fréquence du laser soit balayer la longueur de la cavité de manieére a trouver cet accord.
La vitesse a laquelle se fait cet accord fait appel a la dynamique décrite par le temps de

ring down. L’'impact de celle-ci sur les pics de résonance est ’objet de la suite.

1.1.2.5 Ringing et vitesse adiabatique

Comme nous 'avons vu précédemment, I'ISL entre les résonances de la cavité est défini
par la longueur de la cavité. Un balayage de cette longueur, au moyen d’un actuateur
piezoélectrique collé derriere un des miroirs de la cavité, induit un balayage spectral du
peigne de résonances. Imaginons que cette cavité soit injectée avec un laser monochro-
matique de fréquence v,s quelconque. Des lors, la vitesse de déplacement du mode de
résonance n’est pas anodine puisqu’elle va déterminer notamment le temps d’injection
du laser dans la cavité. De méme, le déplacement du miroir doit étre pris en compte

dans ’expression du champ intracavité.
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Il est possible de relier la modification de la longueur de la cavité L(t) = Lo + vt -
v est la vitesse d’expansion/compression de la cavité égale au double de la vitesse de

déplacement du miroir- a la position de la résonance d’ordre m a l'instant ¢ :

U (t) = mLio (1 - }j’;) (1.27)

On peut déduire directement de 1.27 la vitesse de balayage spectral de cette résonance, si
on suppose que la longueur Ly de la cavité est accordée de maniere a ce que la fréquence

du laser soit résonante (v,s = m - ¢/Lg) :

U(t) = —Vigs 7 (1.28)

On a considéré dans I’Eq.1.28 que la modification de longueur induite par le déplacement
du miroir était petite devant la longueur totale de la cavité, ce qui est généralement vrai,
la longueur totale des cavités optiques étant de 'odre du metre tandis que le déplacement
des miroirs se fait sur quelques pum. Il est alors possible de montrer [51] qu’a chaque
réflexion sur le miroir réalisant le balayage de la cavité, le champ électrique intracavité
incident voit sa fréquence subir un décalage Doppler et repartir avec une fréquence
v1 = vas(l+v/c)/(1—v/c). Plus généralement, la fréquence du champ incident apres n
tours de cavité peut s’écrire v, = s [(1 — v/c)/(1 +v/c)]". Le champ intracavité peut

alors étre exprimé apres n tours juste derriere le miroir d’entrée comme [51] :

n—1
271V

En(t> = HmaxththEn—l(t) erp [i27”/”t B 27 1+ ’U/C

Comme v/c << 1, on peut réécrire vy, ~ vjqs(1—-2n%) et Zz;é 2TV ~ 2T (1 —2(n— 1))
De méme que précédemment (Eq.1.15), le champ total & l'intérieur de la cavité est la

somme des champs ayant fait un ou plusieurs tours avec le champ entrant :

. v L v
Ecav(t) = Hiaztic Eo(t) ;H}t exp i [27rulas <1 — QnE) t— 7027rylasn (1 — E(n — 1))}
(1.30)

Enfin, l'intensité transmise Is(t) par la cavité derriere son miroir de sortie est obtenue

en prenant le module au carré de cette somme.

Plusieurs profils de transmission pour différentes vitesses de balayage sont représentés
fig.1.13. Afin de donner un caractére plus général a ces courbes quelle que soit la cavité

considérée [51], la vitesse de balayage spectrale est définie par rapport a une vitesse ca-

2nl.
TRD

Lorsque le scan est effectué a vitesse tres lente (n = 1/20, fig.1.13(a)), la déformation

v

par le biais d’un parametre adimensionné 7 définit par : n = T D
c

ractéristique
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F1cURE 1.13: Profil de l'intensité transmise en fontion du parametre 1 proportionnel
a la vitesse de balayage d’une résonance de la cavité.

du profil transmis est négligeable et on peut considérer que le scan de la résonance est
fait de maniere adiabatique : pour chaque étape élémentaire du mouvement du miroir
I’état stationnaire de la cavité est atteint. On retrouve alors un profil de résonance lo-
rentzien dans le domaine temporel qui est une image fidele du spectre de résonances de
la cavité. Pour des vitesses plus élevées (n = 1, 10, 100, fig.1.13(b-d)), le profil s’éloigne
de plus en plus de la lorentzienne, perdant en intensité maximale de transmission et
présentant des oscillations apres le passage de la résonance a mesure que la vitesse aug-
mente. Ce phénomene est couramment désigné sous le terme de ringing. Pour chaque
profil est tracé pour comparaison en pointillés le profil transmis qui serait obtenu sans
effet Doppler a la réflexion, normalisé par le maximum de transmission du profil me-
suré. Il permet de prendre la mesure du retard mais surtout de I’élargissement du profil
lorsque la vitesse augmente. Dans le cas de mesure reposant sur 'analyse de 'intensité
lumineuse transmise par la cavité, il est crucial de rester dans des gammes de vitesses
adiabatiques (n < %) pour pouvoir en faire une analyse quantitative. Cependant, cet
effet peut aussi étre exploité, notamment pour déterminer la finesse d’une cavité [52],
le délai entre le pic de transmission et la premiere oscillation ainsi que le rapport des

intensités de ces deux mémes maxima étant déterminés par la finesse de la cavité.
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Finalement, nous sommes maintenant capables de caractériser le peigne de fréquences
issu de 'oscillateur femtoseconde, spectralement et spatialement. Son couplage avec une
cavité optique a été introduit et a mis en lumiere la nécessité de faire a la fois un accord
de mode spatial et spectral entre eux. Des caractéristiques dynamiques clés des cavités
optiques ont par la méme occasion été présentées a travers le temps de ring-down et la
notion de vitesse adiabatique. Afin de compléter cette description, des cavités optiques
L1 . . L , . .
plus réalistes vont maintenant étre caractérisées avant d’aborder la problématique du

couplage effectif de I’ensemble du peigne de fréquences dans la cavité.

1.2 Cavité réelle - altération des résonances de la cavité

Dans la partie précédente, les cavités étaient considérées idéales, c¢’est-a-dire caractérisées
par un spectre de résonances identiques et équidistantes. Cela revient a considérer la
propagation d’une onde dans le vide parfait, en omettant I’effet des miroirs de la cavité
ou d’objets physiques autres (air ambiant, gaz autres, gouttelettes, lame de verre...). Ces
différents éléments vont pourtant amener chacun leur signature spectrale, qu’il faudra
prendre en compte pour déterminer un facteur limitant ou au contraire pour mesurer
une grandeur physique. Dans tous les cas, la description de la propagation d’'une onde
intracavité dans un milieu autre que le vide absolu nécessite 'ajout d’un terme de
phase spectralement dépendant ¢(v). Dans le cadre de ce travail, ce terme dispersif sera
induit par ’air ambiant présent dans la cavité ouverte ainsi que par les miroirs qui la

constituent.

Dans les développements qui vont suivre, nous traitons distinctement les effets dispersifs
selon leur évolution spectrale. Plus précisément, apres une introduction du formalisme
nécessaire a la prise en compte de cette dispersion, le premier type de dispersion traité
sera celui induit par les miroirs et par les gaz présents dans ’air et n’absorbant pas dans
la gamme spectrale du laser (700 - 900 nm). Cette dispersion aura un effet visible si on
considere le spectre femtoseconde dans son entier mais restera anecdotique si la zone
spectrale considérée se réduit a quelques GHz. Dans un second temps, une description
précise de la déformation d’une résonance de cavité située dans le profil d’une transition

moléculaire sera faite.
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1.2.1 Dispersion intracavité - Formalisme
1.2.1.1 Formalisme de la dispersion

Reprenons maintenant I'expression du champ intracavité en ajoutant un terme dispersif

dans sa propagation :

o0
. n
Es(v) = tictocEo(v) Z <7‘rt€l[%l’CL_¢(V)]) (1.31)
n=0
On peut de la méme maniere que dans la premiere partie dériver a nouveau la fonction

de transfert de la cavité en intensité :

TricToc 1
(L—rm)?1 4 41;—22sin2 (3 (2L -9((v)))

C

Ho(v) = (1.32)

A défaut de connaitre exactement la forme de ¢(v), il est toujours possible de développer

ce terme en série de Taylor autour d’une pulsation de référence v,y :

1 1
(b(y) = ¢0 + ¢1 : (V - Vref) + 5 : ¢2 : (V - V'ref)2 + 6¢3 : (V - Vref)3 +--- (133)
avec les différents ordres de dispersion pris en v.p : ¢, = (%) . La condition
Vref

d’interférence constructive pour une fréquence v, s’obtient de la phase accumulée sur

un tour ®(v) qui doit toujours s’accorder a un multiple de 27 :

O(vy,) =27 - yn% — ¢(vp) = 2nm (1.34)

1.2.1.2 Conséquences des différents ordres de dispersion sur le spectre de

résonances

Nous passons ici en revue les premiers ordres du développement de Taylor effectué en
1.33. Nous nous limitons aux quatre premiers, les ordres supérieurs étant généralement
tres faibles et créant des distortions spectrales extrapolables a partir des premiers ordres.
Tous les ordres envisagés sont illustrés sur quelques dizaines de résonances. Pour que les
effets discutés soient visibles, les ordres de grandeurs des dispersions utilisées sont sures-
timés de 5 ordres de grandeurs. Ces effets sont en réalité tres ténus, et leur conséquences
ne se ressentent que sur des gammes spectrales couvrant plusieurs T H z, ce qui pour une

cavité de 3m comme la notre représente plus de 10° résonances.

Ordre 0 de la dispersion : ¢g # 0
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FIGURE 1.14: Spectre de résonances avec (trait rouge plein) et sans (trait noir pointillé)
dispersion d’ordre 0.

Dans le cas d’'une dispersion induisant un déphasage constant et indépendant de la

fréquence regardée, la condition de bouclage s’écrit :

L
O(vy,) =27 - I/m; — ¢ = 2mm (1.35)

d’ou on déduit facilement I'ISL :

ISL¢0::um+1——Vm:::% (1.36)

Le peigne de résonances est donc translaté de la quantité ¢y x ¢/L sans déformation de
son ISL (fig.1.14).

Dispersion du premier ordre : ¢ # 0

De méme que précédemment, on a une nouvelle condition de bouclage qui est :

1,04
= LU L
' 10 ' 5 ' 0 ' 5 ' 10 '

FIGURE 1.15: Spectre de résonances avec (trait rouge plein) et sans (trait noir pointillé)
dispersion du premier ordre.
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L
(I)(ym) = Vm; —¢1- (Vm - Vref) = 2mm (137)
que 'on peut réécrire :
Legy _
Vi~ + P11 Vpep = 2mm (1.38)

en introduisant la longueur effective de la cavité : L.sy = L — ¢ - ¢1. Pour des raisons
de vraisemblance, il est évident qu’avec les conventions de signe adoptées ici, ¢ doit
étre négatif. On trouve alors le nouvel ISL de la cavité, plus petit que celui de la méme

cavité sans dispersion, mais toujours indépendant de la fréquence :

Cc

8tor=7-075,

(1.39)

Ce nouveau peigne de résonances est représenté fig.1.15. Sa périodicité est plus resserrée
que celle du peigne sans dispersion, et il est translaté de la quantité ¢ - v,y qui vient
a faire correspondre les deux résonances (avec et sans dispersion) a la fréquence vyqy.
Expérimentalement, ce déphasage n’est pas quantifiable et n’est en aucun cas une diffi-
culté puisqu’il suffit de changer la longueur de la cavité pour la réaccorder sur la longueur

effective désirée.

Dispersion du second ordre : ¢ # 0

On procede toujours de la méme maniére en nous intéressant cette fois a la différence
D (Vmt1) — P(vm) :

L 1
27T(Vm+1 - Vm)z - §¢2 ) ((Verl - Vref)2 - (Vn - Vref)2) =27 (1'40)

En faisant Papproximation (V41 — V,«ef)2 — (Um — yref)2 ~ 2(Vm+1 — Um)(Vm — Vyef),
valable pour des dispersions ¢9 variant lentement sur 'intervalle ¢/L, on peut réécrire

I’équation 1.40 :
L
ISLys - (277 = — 2 (vn — Vref)> =27 (1.41)
c

Enfin, pour des dispersions faibles, on peut donner une expression de I'ISL linéaire en

pulsation :
ISL ( ) = < (1 + 27 - @ —C( — )) (1 42)
o2\Vm, 3 2 3 Vn Vref .

I’ISL n’est plus constant sur le spectre entier et, dans le cas o ¢o est positif, va aug-

menter avec la pulsation (figure 1.16).

Cet ordre est le premier qui puisse étre une vraie limitation lorsqu’on cherche a coupler
un peigne de fréquences femtoseconde dans la cavité. Sa quantification est réalisée a
travers la Group Delay Dispersion, exprimée en fs?, et définie comme d?¢/dw? et est

donc égale & ¢o/(2m)2.
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FIGURE 1.16: Spectre de résonances avec (trait rouge plein) et sans (trait noir pointillé)
dispersion du deuxieme ordre.

Ordres supérieurs - exemple de la dispersion du troisieme ordre :
Pour des dispersions d’ordre 3, et supérieurs, le méme raisonnement que celui utilisé
pour l'ordre 2 s’applique. Il permet ainsi de remonter jusqu’a I'ISL pour une dispersion

du troisiéme ordre :

I8Lian) = § (14 320207 (o — 1y (143

o

La dépendance spectrale de I'ISL est maintenant quadratique et va continuer d’augmen-
ter a mesure que l'ordre de dispersion sera grand. Pour l'ordre 3, le spectre de résonance
est illustré fig.1.17 et on voit que I'ISL commence & montrer un fort effet d’accordéon

qui est d’autant plus marqué que 'ordre de dispersion est grand.
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FIGURE 1.17: Spectre de résonances avec (trait rouge plein) et sans (trait noir pointillé)
dispersion du troisieme ordre.
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1.2.2 Sources de dispersion spectralement lente

Nous sommes a présent en mesure de caractériser les différents types de dispersion
auxquels nous sommes confrontés. Expérimentalement, la dispersion qui nous intéresse
en tant que source potentielle de problemes est celle qui concerne des ordres plus élevés
que le premier. A partir de maintenant, on se contentera donc de commenter la GDD(w)
(dont la dépendance spectrale, traditionnellement en pulsation, inclut les termes d’ordres
plus élevés) induite par les divers éléments de la cavité. Commencgons par les effets de
dispersion visibles sur de grands spectres. Une premiere source de dispersion, inhérente
a la construction de la cavité est celle des miroirs utilisés. Une seconde arrive des que la

cavité est remplie d’un gaz quel qu’il soit, méme non résonant avec le rayonnement.

1.2.2.1 Dispersion des miroirs

Pour atteindre des coefficients de réflexion a la fois élevés et précisément controlés, des

miroirs diélectriques multicouches sont usuellement utilisés.

La haute réflectivité de ces miroirs est obtenue en utilisant la structure interférométrique
résultant de ’empilement des couches minces diélectriques combinant a la fois la possi-
bilité de controler la réflectivité et de limiter les pertes optiques dans le miroir & < 1074
typiquement (les pertes sont définies ici comme la portion de lumiere ni réfléchie ni
transmise par le miroir). Ce procédé interférométrique rend impossible de définir stric-
tement une surface de réflexion des différentes longueurs d’onde et induit une dispersion
supplémentaire affectant le champ réfléchi. Une interprétation simpliste, utilisée sur la
fig.1.18, consiste a considérer une surface de réflexion effective différente pour chaque
longueur d’onde. La GDD induite par ces miroirs est alors définie par la différence de
chemin optique parcouru par les longueurs d’onde Aj, Ao et A3. Un effort d’ingénierie
important est porté sur la fabrication de ces miroirs afin qu’ils présentent une GDD la
plus proche possible de 0 fs? sur la plus grande gamme spectrale possible. Par ailleurs,
la demande de plus en plus forte pour des structures de GDD toujours mieux controlées
a conduit a I’élaboration de miroirs caractérisés par des GDD négatives permettant une
correction, imparfaite pour le moment, de la dispersion induite par les autres éléments
optiques (GDD> 0 fs?). Ces miroirs sont notamment utilisés pour tenter de corriger la
GDD induite par ’air dans le cas des cavités ouvertes. Dans la partie 2 nous présenterons

une étude expérimentale portant sur de tels miroirs.
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FIGURE 1.18: Schéma qualitatif de 'effet dispersif d’un miroir diélectrique multicouche.
1.2.2.2 Dispersion de l’air - coefficients de Sellmeier

La présence d’un gaz quelle que soit sa nature va induire une dispersion dans la cavité
du fait de la variation spectrale de son indice de réfraction n. Cette variation d’indice
peut étre évaluée grace a la relation de Sellmeier pour des longueurs d’onde situées loin
des bandes d’absorption de ce gaz :

Bp\?
nN) =1+ )\QiiCk (1.44)
k

ol les coefficients By, et C, sont les coefficients de Sellmeier du gaz considéré, disponibles
dans la littérature ([53],[54] par exemple). Connaissant les variations spectrales de n, le

déphasage induit par ce gaz pour une propagation du champ sur une distance L est :
w
Ap(w) = —L(n(w) — 1) (1.45)
c

La GDD est finalement obtenue en prenant la dérivée seconde de cette expression.

Dans la figure 1.19, les GDD induites par la propagation sur 3m de plusieurs gaz sont
tracées. On voit que la dispersion de l'air est relativement élevée comparée a celle de
I’Hélium ou du Néon. A titre de comparaison, la GDD induite par 1 mm de verre BK7

est de 45 fs?, du méme ordre de grandeur que celle induite par 3m d’air.

Il est possible de calculer la variation de I'ISL de la cavité en présence de chacun de
ces gaz grace a 'Eq. 1.42. L’écart induit sur I'ISL reste tres faible puisque cantonné a

quelques centaines de Hz méme pour des modes tres éloignés de la pulsation centrale.
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FI1GURE 1.19: GDD induite par la propagation sur une longueur de 3 m dans différents

gaz & pression atmosphérique et & température ambiante (21°C). La dispersion du

second ordre induite par la traversée de 1 mm de verre BK7 est donnée a titre de
comparaison [53],[54].

En revanche, 'accumulation de ces petits écarts sur de grandes plages spectrales peut
conduire a des déplacements de pulsations de résonances absolus atteignant plusieurs

dizaines de M H z comme illustré sur la fig.1.20.

1.2.3 Especes absorbantes intracavité

Une espece gazeuse absorbant dans la gamme spectrale considérée affecte en premier lieu
les pertes des résonances comprises dans le profil d’absorption mais aussi leur position
du fait des effets dispersifs associés a I’absorption. A l'inverse des effets dispersifs non
résonants qui s’établissent sur des gammes spectrales importantes, ceux liés a ’absorp-
tion résonante sont confinés dans le profil de la transition et affectent donc un nombre

réduit de résonances de cavité.

Le terme de propagation sur un tour de cavité peut toujours s’écrire de la maniere

suivante :
v

L
¢/n(v)
ou n(v) est 'indice de réfraction du milieu de propagation dispersif lui-méme relié a la
susceptibilité complexe de ce milieu x = x’ + ix” par la relation n(v) = /1 + x(v).

Dans le cas d’especes gazeuses, y est suffisamment faible pour que I'indice puisse étre

O(v) =27 (1.46)
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FIGURE 1.20: Différence induite sur 'ISL (a) et sur la position absolue des résonances

(b) par la GDD des mémes gaz comparé a une lame de BK7. L’effet cumulatif des écarts

relativement petits d’ISL conduit & un déplacement important des résonances pour une
cavité de 3m de périmetre (100 M Hz).

approché par n =1+ 1x(v) = 14 3x'(v) + i3x”(v). La relation 1.46 devient alors :

//(V) v
2m—L 1.47
5 2m (1.47)

v 1
O(v) =27— <1 + 2x’(y)) L+ iX
c
® n’est donc plus un terme de phase pure. Sa partie complexe va définir ’absorption
linéique a(v) = x” (1/)2”7” tandis que sa partie réelle supplémentaire va définir la disper-
sion moléculaire on(r) = x'(v)/2. En négligeant les termes de propagation et d’absorp-
tion du premier passage entre les coupleurs d’entrée et sortie, le champ transmis par la

cavité devient :
tictoc

1 ryet (o)L

Es(v) = Eo(v)

ey (1.48)

- €

Cette expression nous permet de dériver a nouveau quelques grandeurs caractéristiques
des cavités. Mais avant toute chose, penchons-nous plus en détail sur ’absorption linéique

a(v) d’une espeéce gazeuse.

1.2.3.1 Profil d’absorption

Lorsque le gaz a étudié est dans des conditions thermodynamiques standard de température

et de pression, ou les effets collisionnels dominent, le profil des transitions atomiques ou
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moléculaires peut souvent étre décrit par une fonction lorentzienne [32], et le coefficient

d’absorption linéique s’écrit comme :

NS, I,/2
T (T2 + (v — )2

a(v) (1.49)

Nous rappelons ici brievement les parametres définissant « :

— v, est la pulsation centrale de la transition en Hz,

S, est 'intensité de la transition corrigée par le facteur de population de Boltzmann

en Hz.cm?,

— N, est le nombre de molécules a par unité de volume en em =3,

I', est la pleine largeur a mi-hauteur de la transition définie par le mélange gazeux et
les coefficients d’élargissement par collision en H z.

Sachant que les parties réelle et imaginaire de la susceptibilité sont reliées par la relation
de Kramers-Kroenig [32], on peut exprimer la variation d’indice induite par I’absorption
moléculaire par :

c V=1,

n(v) =— o T, ~a(v) (1.50)

1.2.3.2 Temps de ring-down

En premier lieu, la présence d’especes absorbantes a l'intérieur de la cavité peut étre
tout simplement considérée comme l’ajout de pertes supplémentaires (en plus des pertes
induites par les miroirs partiellement transmissifs). On peut donc s’attendre a une di-
minution du temps de ring-down du mode de résonance de la cavité ainsi qu’a une

augmentation de sa largeur. Dans la partie précédente, Trp s’exprimait comme suit :

1

are(V)e

TrRD(V) = (1.51)

ou «;; est I'ensemble des pertes linéiques de la cavité qui peuvent étre maintenant
décomposées comme la somme des pertes dues aux miroirs «,, et de celles dues a I’ab-
sorption a(v). Le temps de ring-down en présence d’absorption 75, se réécrit, en faisant

apparaitre le temps de ring-down sans absorption 7']% E

1 1

TI%D(V) = cam+ca(u) = (T}OQD)il —|—CO[(I/) (152)

ce qui nous permet d’exprimer 'absorption moléculaire :

Mm:1<1 (}> (1.53)

c\Tpp(v)  Thp

Cette relation constitue la base de la Cavity Ring-Down Spectroscopy (CRDS) qui sera
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FIGURE 1.21: La variation d’intensité en sortie de cavité en présence ou non d’especes
absorbantes dans la cavité s’accompagne automatiquement d’une variation de son temps
de ring-down.

abordée plus loin.

1.2.3.3 Fonction de transfert

La modification du temps de ring down se traduit aussi comme une modification de
la fonction de transfert au voisinage de la raie d’absorption. L’expression du champ
transmis par la cavité en présence d’absorption a déja été dérivée Eq. 1.48. En suivant
excatement le méme raisonnement que dans la premiere partie, celle-ci nous donne la

fonction de transfert en intensité (les effets d’absorption sont négligés au numérateur) :

TicToc 1
1 meia(;m)z 1+ 4%2'/)2 -sin? (322 [1 + 6n(v)] L)

Hy(v) = (1.54)

c

Les résonances de cavité (F=30) sont représentées fig.1.22, affectées ou non par une raie
d’absorption (représentée dans ’encart haut), calculées a ’aide de 'Eq. 1.54. Le dessin
de la forme lorentzienne de la raie dans les maxima des résonances successives constitue
leffet le plus marqué de la signature de la transition. Toutefois, il est aussi visible que
les résonances vont s’élargir selon leur position dans le profil de raie et que leur position
va étre affectée par la variation locale d’indice dn. Pour plus de clarté sur la fig.1.22, les
effets d’élargissement sont amplifiés d’un facteur 5 tandis que ceux de position dus a la

dispersion moléculaire le sont d’'un facteur 100.

Détaillons a présent les différentes déformations des résonances comprises dans le profil
de la raie. Dans tous les développements qui vont venir, nous considérons les résonances

de la cavité comme infiniment fines devant la largeur de la raie d’absorption. De cette
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FIGURE 1.22: Fonction de transfert d’une cavité de 3m et de finesse 30 en présence

d’absorption (trait plein rouge) et sans (trait pointillé noir) - pour plus de s, leffet

d’élargissement est amplifié d’un facteur 5 tandis que leffet de la dispersion moléculaire
est amplifié d’un facteur 100.

maniere, 'absorption affectant le mode de résonance est constante sur toute la résonance

de la cavité.

Diminution de I’intensité des résonances
L’effet le plus immédiat de ’absorption intracavité va étre de moduler I'intensité des
résonances comprises dans son profil. En effet, le terme déterminant cette intensité,

H 00, dépend maintenant lui aussi de la pulsation et, dans le cas de petites absorptions

a(v)

(emz b1 —Q(QV)L) :
TrcToc T'rt
He, - 1- L
fal) = 0% (1 1)
F
~ H° . <1 — 71_00[(1/)L> (1.55)

Une mesure de 'absorption est donc possible moyennant la quantification de H3,,..(v)

et de HY

max & finesse de la cavité sans absorption Fj et sa longueur L étant déterminées

par ailleurs : c’est le principe de base de la Cavity Enhanced Absorption Spectroscopy
(CEAS). A ce stade, il est possible de faire un rapprochement avec la loi de Beer-Lambert
dans sa forme linéaire (absorption faible) avec 'expression 1.55. On s’apercoit alors que
I’effet de résonance permet d’augmenter artificiellement la longueur d’interaction L d’un
facteur F'/m. Notons que certaines approches de CEAS intégrent la lumiere transmise
sur toute la plage spectrale concernée par une résonance. Dans ce cas, 'intégration de

I’Eq.1.54 donne une longueur d’interaction augmentée d’un facteur F'/27.

Elargissement des résonances
La présence d’absorption a l'intérieur de la cavité étant en tout point comparable a un

ajout de pertes, elle va naturellement se traduire par une diminution de la finesse et
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donc par un élargissement des modes de résonance compris dans son profil. La finesse

en présence d’absorption F,(v) est introduite dans 'Eq.1.54 et s’écrit :

r e_a(;)L
Folv) =n—"—— (1.56)
J R
Tt

qui peut étre, dans le cas des faibles absorptions, réécrite sous la forme linéaire F, (v) =
Fo(1+6F*(v)/Fy) avec Fy la finesse de la cavité vide et §F“ la variation de finesse liée
aux pertes induites par 'absorption. On peut réécrire la finesse :

Fy

%WF”%G—%3@M>:WW%WZ_¥

a(v)L (1.57)
27
Cette variation de la finesse est le pendant du raccourcissement du temps de ring-down
évoqué précédemment. De fait, une relation identique & celle d’'une cavité vide est obte-
nue, qui illustre 1’élargissement des modes de résonance d’une quantité 6I'“(v) :

_ LFy+dF(v) 1

TI%D(V) - c or = or (Fc + (5FO‘(V)) (158)

[’Eq.1.53 donne directement acces a la relation entre cet élargissement de la pleine
largeur & mi-hauteur des modes de résonance et le profil de la raie d’absorption :

M) = — - a(w) (1.59)

™

Altération de I’ISL
Le déplacement des résonances se quantifie & partir de la partie propagative de la fonction

de transfert. La condition de bouclage est maintenant satisfaite par des féquences v/, :

P, (v))) =2 - I/;L%(l +on(v),)) = 2mm (1.60)

Le déplacement des résonances restant tres petit devant I'ISL de la cavité (IS Lo = ¢ sans

absorption), on varie lentement au regard du déplacement des modes qu’il induit[55]. La

condition de bouclage peut alors se réécrire :

ISZEO (14 dn(vm)) =m (1.61)

Le nouveau centre de la résonance d’ordre m est donné par :

y;L::Ii;gii;;jf:lqn(l——én(ym)) (1.62)
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I est donc déplacé de la grandeur o0v, = —vy, - dn(v,) par rapport & sa position sans

aborption.

Par ailleurs, la quantification des écarts visibles fig.1.22 conduit a exprimer I'ISL en

présence d’absorption comme :

ISLo(vm) = (m+ 1)ISLo(1 4+ on(vms1)) — mISLo(1 4 on(vy,)) (1.63)
La différence des ISL avec et sans absorption est donc donnée par :

O0ISL(Vy) = ISLo(Vm) — ISLo = vy - 60(Vi) — Vi1 - O0(Vimt1) (1.64)

La variation d’indice induite par une raie d’absorption de 107° em ™! est tracée fig.1.23(b).

10,0 @)
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FIGURE 1.23: Représentation quantitative de la variation d’indice on (b), de 'ISL (c) -
trait noir pointillé- et du déplacement des centres des résonances (c) -trait rouge plein-
induits par une raie d’absorption (a) de largeur ', = 10-ISLy = 1GHz.

Elle atteint son maximum (en valeur absolue) & la demi-largeur de la raie, ce change-
ment restant tres faible (01, = 3.10*11). Cet écart d’indice donne une variation d’ISL

(1.23(c) - trait pointillé) plus rapide dans le profil d’absorption, 'ISL étant plus grand
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que ¢ au centre de la raie et devenant plus petit pendant une courte gamme spectrale

juste apres la demi-largeur. Cette variation d’ISL conduit a un déplacement du centre
des résonances de plusieurs dizaines de kHz (1.23(c) - trait plein). Le calcul est fait pour
un ISL a vide de 100 M H z.

Fonction de transfert lorentzienne

Le mode de résonance n de la cavité va donc étre affecté par la présence d’une espece
absorbant dans sa plage spectrale de trois manieres : son intensité va diminuer, sa largeur
a mi-hauteur augmenter en méme temps que son centre va étre translaté. La fonction
de transfert d’une telle résonance peut étre réécrite en linéarisant le sinus présent au
dénominateur comme précédemment. De cette maniere, nous faisons apparaitre la nou-

velle fonction réponse de la cavité :

mow) =1 (1-200L). ! (1.65)
T 1 v—(Vm+0vg,) 2
+ (1/2(rc+5ra(um))>

ou 0I'*(vy,) et ovS, sont les variations de largeur et de position de la résonance définies

plus hauts.

Cette fonction de transfert (Eq.1.65) sera celle considérée par la suite lorque nous nous
intéresserons a la signature d’une raie d’aborption dans le cadre de l'injection de cette

cavité par un peigne de fréquences.

1.3 Couplage peigne de fréquences-cavité et état de ’art

L’objet de cette partie est de faire I’état de I'art des approches utilisant des peignes de
fréquences en cavité pour faire de la spectroscopie. Dans un premier temps, le passage
en résonance d’une cavité injectée avec un peigne de fréquences est décrit de maniere a
appréhender le plus simplement possible, dans un second temps, les différentes méthodes

de couplage et d’analyse utilisées.

1.3.1 Passage en résonance de la cavité
1.3.1.1 Point magique

Dans l'espace des fréquences, il apparait de maniere évidente que le spectre laser et la
fonction de transfert en fréquence de la cavité ont des structures similaires. La maniere
la plus intuitive d’accorder le laser et la cavité est alors de les faire correspondre au

mieux. Si la cavité est supposée exempte de toute dispersion, il est méme possible de



Chapitre 1. Peignes de fréquence et cavités optiques 41

les accorder parfaitement en ajustant le taux de répétition laser a I'ISL de la cavité (ou
I'inverse) et la fréquence d’offset (du laser, la seule accordable) a l'offset induit par le

déphasage ¢g de la cavité :

PM{ Lo = e/l (1.66)
Jceo = @0 X frep

De cette maniere, la totalité des fréquences du peigne laser sont simultanément résonantes
dans la cavité (fig.1.24 (a)), ce qui conduit a l'intensité transmise la plus grande pos-

sible. Cet accord parfait avec une cavité idéale sera par la suite appelé point ma-

(@)

-20 ' -10 0 10 20
( V- Vlas) / frep

FIGURE 1.24: Représentation de I’accord parfait entre un peigne de fréquence et une

cavité idéale sans dispersion (a). La méme cavité avec dispersion voit son ISL devenir

spectralement dépendant (b), ce qui finalement limite le spectre transmis (c). Dans tous

les cas, les ISL et les fréquences d’offset sont ajustés pour que les peignes correspondent
au centre du spectre laser.

gique (PM). Dans le cas d'une cavité réelle affectée d’une disperison d’ordre 2 ou plus,
les résonances de cavité ne sont plus rigoureusement équidistantes dans ’espace des
fréquences (fig.1.24(b)) et la correspondance parfaite entre peignes n’est plus possible
sur I'intégralité de la plage spectrale couverte par le laser. Le spectre couplé au PM est
alors réduit en largeur : sur la fig.1.24(c), le spectre effectivement résonant dans la cavité

en rouge est comparé au peigne laser incident en bleu. Par ailleurs, toutes les fréquences
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laser ne sont plus en résonance parfaite dans la cavité au PM, c’est-a-dire qu’elles ne
sont pas toutes centrées dans la résonance leur correspondant. Dans ce cas, le point
magique est définit comme étant I’accord permettant I'intensité transmise maximale, ce

qui correspond a faire ’accord des peignes localement, au centre du spectre laser.

L’intensité transmise a ce point magique est maximale et est, dans ’absolu, égale au
module de la somme de tous les champs n composant le spectre femtoseconde. Toute-
fois, si le photodétecteur utilisé en transmission de cavité a une bande passante petite
comparée au taux de répétition du laser, il est aveugle aux battements existants entre les
différents modes. Le signal observé se réduit alors en pratique a la somme des intensités

des fréquences transmises :

Iout = Z |Es(fn)|2 (167)

1.3.1.2 Balayage de la longueur de cavité

Considérons a présent un petit changement §L de la longueur totale d’une cavité sans
dispersion. Méme si la différence induite sur I'ISL de la cavité n’est pas perceptible sur
la position des premieres résonances (5}&# = % ~ 1/108 pour un déplacement de
quelques nm dans une cavité de longueur supérieure & 1m), leffet d’accumulation sur
tout le peige de fréquences jusqu’aux modes compris dans le spectre laser (vjqs/ frep
10%) rend cet écart significatif et conduit au premier ordre & une translation pure des
résonances comprises dans le spectre. Lors de ce changement de longueur, toutes les dents
du peigne vont décrire simultanément leurs modes de résonance lorentziens respectifs.
La largeur a mi-hauteur du pic de transmission lors d’un balayage linéaire de la longueur
de cavité autour du point magique sera donc une image fidele en temps ou en distance
de celle des modes de résonance dans le domaine des fréquences I'.. En revanche, dans
le cas d’une cavité dispersive, toutes les fréquences laser ne rentreront pas en résonance
pour la méme longueur de cavité et le pic d’intensité en transmission lors du balayage

sera plus large et moins intense que celui obtenu pour une cavité sans dispersion, la

position de leur maximum restant inchangée.

A Tinverse, lorsque la longueur de la cavité est balayée sur des distances plus grandes, il
devient nécessaire de considérer 'effet du changement de son ISL au cours du balayage
(cf fig.1.25). Certaines longueurs vont conduire a faire correspondre les résonances n + 1
a la fréquence n, les résonances n + 2 a la fréquence n, ... n £ k... Pour ces longueurs,
la variation d’ISL est suffisamment importante pour ne plus permettre le passage en
résonance simultané de l’ensemble des dents du spectre mais un passage décalé dans

le temps au cours du balayage. Le pic de transmission est alors réduit en intensité et
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FIGURE 1.25: Peigne de fréquences laser (centre - trait gras noir) et peignes de
résonances pour plusieurs passages en résonance de la fréquence n (haut - trait rouge -
lorsque la cavité est rétrécie / bas - trait bleu - lorsqu’elle est allongée).
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élargi. Pour celui qui correspond a l'interférence constructive a la longueur d’onde A5,

la distance parcourue entre deux pics est donnée par Ajys.
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FIGURE 1.26: Intensité collectée par une photodiode lente derriere le coupleur de sortie

d’une cavité injectée avec un peigne de fréquences lorsque sa longueur est balayée autour

du point magique. Calcul réalisé pour une cavité de finesse 100 et un peigne laser de
50 nm centré sur 800 nm avec un taux de répétition de 10 GH z.

Sur la fig.1.26 sont représentés les premiers pics de transmission calculés de part et
d’autre du PM. Pour correspondre au discours, 1’échelle de distance est rapportée a la
longueur d’onde Aj.s. Avec cette échelle, la largeur & mi-hauteur d’une résonance de

cavité est donnée par N5/ F et correspond ici a la largeur du PM. Les deux situations
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décrites sur la fig.1.25 étant parfaitement identiques, les deux pics de transmission adja-
cents au PM sont de méme intensité. Il n’en est pas de méme si la correspondance entre

fréquences d’offset n’est pas réalisée.

1.3.1.3 Influence de la fréquence d’offset

Un décalage du a la fréquence d’offset ne permet plus 'accord parfait des deux peignes.
Néanmoins, ici encore, on pourra toujours modifier la longueur de cavité de maniére a
faire correspondre la résonance d’ordre n avec la fréquence n. De la méme facon que
précédemment, la variation d’ISL conduit a un élargissement du pic de transmission et
donc a une diminution de son intensité. Cette nouvelle longueur, Logo, s’obtient en

écrivant la correspondance entre fréquence et résonance a 'ordre n qui conduit & :

(1.68)

Lecro =

¢ ~ Ly (1_ fCEO—fO>
frep+(fCEO_f0)/n fmen

La dépendance de cette distance a 'ordre de la fréquence n fait clairement apparaitre

I’étalement, d’autant plus marqué que la différence entre fréquences d’offset est impor-

[EERRERRERERAANI
1 V

n

FIGURE 1.27: Peigne de fréquences laser (centre - trait gras noir) et peigne de

résonances lorsque I'ISL de la cavité est accordé au taux de répétition laser lorsque

les fréquences d’offset different. La modification d’ISL a faire pour atteindre le passage
en résonance de la fréquence n n’est plus la méme selon le signe de sa variation.

Le désaccord d’offset conduit par ailleurs a rompre la symétrie précédemment rencontrée
sur les pics de transmission adjacents du fait d’'une modification d’ISL plus prononcée

d’un coté ou de l'autre en fonction du signe du désaccord (cf fig.1.27).

L’intensité des pics de transmission ainsi que leur largeur évolueront de maniere opposée,
comme illustré fig.1.28. La symétrie des deux résonances adjacentes au PM constitue
donc I'observable la plus simple a regarder lorsqu’on souhaite faire ’accord des fréquences
d’offset.
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Ficgure 1.28: Comparaison entre les passages par le point magique lorsque les

fréquences d’offset sont accordées (courbe noir pointillée) et lorsque ¢g — poro = 7/2.

Pour des raisons de visibilité des effets d’élargissement des pics de transmission, la

modification de la longueur de la cavité au point magique entre les deux cas a été
soustraite.

1.3.1.4 Transmission de cavité loin du point magique

Lorsque la cavité est balayée sur une plage de longueur beaucoup plus étendue, on
peut enregistrer des transmissions semblables a celle présentée fig.1.29. Celle-ci a été
obtenue avec une cavité de finesse 600 injectée par un peigne de fréquences centré autour
de 800 nm. La longueur de la cavité y est scannée sur 50 um centrée autour du point
magique. L’échelle de tracé étant logarithmique, on s’apercoit facilement que plus on
s’éloigne du point magique plus les pics de résonance sont faibles et élargis. Dans le
méme temps, on remarque qu’ici, a partir de la dixieme résonance environ, l'intensité
entre deux résonances successives ne repasse plus par zéro, devenant méme quasiment

constante (et non nulle) & plus de 20 um du point magique.

Lorsque 'on s’éloigne du point magique, un phénomene de battement se crée entre les
deux peignes de fréquences, 'accumulation du petit désaccord d’ISL sur un grand nombre
de modes créant des accords locaux régulierement espacés en fréquences et se resserrant
lorsque le désaccord entre les deux peignes grandit. Tant que ces accords périodiques
sont suffisamment éloignés les uns des autres pour qu’il n’y en ait qu’'un battement a
la fois compris dans I’enveloppe du spectre, le signal transmis par la cavité retombe a
zéro lorsque ce battement sort du spectre. Lorsqu’au contraire cette période spectrale
devient inférieure a la largeur du spectre, l'intensité transmise ne repasse plus par zéro
et il y aura toujours au moins une partie du spectre laser qui sera résonante dans la

cavité jusqu’a ce qu’il y en ait assez pour que l'intensité transmise devienne insensible a

leur mouvement. Ces situations seront reprises en détail dans le chapitre suivant.
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FIGURE 1.29: Intensité mesurée expérimentalement par une photodiode lente derriere

le coupleur de sortie d’une cavité (F=300) injectée avec un peigne de fréquence. Un offset

de 10mV a été ajouté afin de pouvoir tracer cette intensité en échelle logarithmique,
ce qui met en valeur - figure issue du rapport de stage M1 de Thomas Quinci, 2010.

1.3.2 Etat de l’art

Les différentes approches que nous allons a présent décrire exploitent globalement ’ac-
cord entre peigne de fréquences et peigne de résonances de trois maniéres différentes. La
premiere consiste a verrouiller la position d’un peigne par rapport a 'autre de maniere
a rester fixé au sommet du point magique, le signal transmis étant alors analysé avec
des méthodes interférométriques. La deuxieme approche consiste a balayer la longueur
de cavité autour du point magique de maniere a faire entrer en résonance toutes les
fréquences laser le plus rapidement possible. Dans ce cas le signal transmis est dispersé
et l'intensité du spectre intégrée sur une barrette ou une caméra CCD (Charge Coupled
Device). Enfin, une troisieme approche exploite 'effet de filtrage des fréquences laser

par la cavité loin du point magique dans ce que ’on appelle le couplage Vernier.

Afin d’étre en mesure de comparer les différentes approches existantes, il est courant

d’utiliser la grandeur appelée figure de mérite définie comme suit :

ov

M = amin tach

(1.69)

oll (ynin est ’absorption équivalente au bruit, pondérée par la racine du temps d’ac-
quisition d’'un élément spectral, lui-méme donné par le temps d’acquisition total Z4c4
divisé par le nombre d’éléments spectraux compris dans un spectre couvrant Av avec la

résolution dv.
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1.3.2.1 Coulage au point magique

L’idée de ce couplage en coincidence parfaite des deux peignes est de se placer au sommet
du point magique avec les fréquences d’offset accordées et d’y rester le temps suffisant
pour faire la mesure. Cette approche, utilisée dans [56] et [57], nécessite des techniques
élaborées d’asservissement analogiques [58], [59] pour controler en temps réel a la fois
la longueur de la cavité optique (ou celle du laser) et la fréquence d’offset du laser de
maniere a satisfaire le systeme FEq.1.66 a tout instant. Tout écart a cet accord va se
traduire par un changement de la position relative du peigne laser dans le peigne de
résonances et ainsi modifier I'intensité de transmission dans une proportion qui sera
fonction de cet écart. Dans I'exemple donné fig.1.29, une cavité de finesse 600 injectée
avec un laser centré autour de 800 nm a dans l'espace des distances un point magique
de pleine largeur a mi-hauteur de 2 nm environ : afin d’avoir une intensité transmise au

sommet du point magique constante avec une précision de % = 1/1000, il est nécessaire

A
2

de controler la longueur de la cavité a une échelle inférieure a 0L >~ 4/ é X G4 = 21 pm.

Dans le cas sans dispersion, et en supposant ce verrouillage réalisé, la cavité transmet
I'intégralité des fréquences laser et 'intensité transmise a analyser en présence d’especes

absorbantes & 'intérieur de la cavité est de la forme :
Iout = Y Io(fn)-Hepgo(fn) (1.70)

ou f, prend les valeurs des fréquences des dents laser successives parfaitement résonantes
dans la cavité, pondérées par leur intensité initiale. L’intensité mesurée en sortie est donc
la somme de toutes ces composantes spectrales mélangées, ce qui permet dans 1’absolu
de faire l'acquisition d’un spectre large tres rapidement. De plus, le fait de rester figé
au sommet du point magique permet de bénéficier du facteur de cavité a résonance
permettant d’accroitre la longueur d’interaction du facteur F'/7, le plus grand possible.
Cependant, encore faut-il pouvoir extraire une information spectrale de ce signal. Pour
ce faire, il est nécessaire de recourir a des stratégies de détection interférométriques qui
vont reposer sur 'analyse du faisceau transmis soit avec un Spectromeétre a Transformée
de Fourier (STF) soit en analysant le battement hétérodyne du peigne transmis avec un

second peigne de fréquence.

Détection par battement de peignes hétérodynes

Cette stratégie, illustrée fig. 1.30, consiste a faire battre le peigne de fréquences obtenu
en sortie de la cavité avec un second peigne de fréquence n’étant pas passé dans la
cavité et dont le taux de répétition est légerement différent de celui du premier. Ainsi,
en collectant le signal issu de leur superposition avec un détecteur ayant une bande

passante inférieure aux taux de répétition des deux peignes mais suffisamment grande
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Ficure 1.30: Dispositif expérimental de détection par battements de peignes
hétérodynes.

pour étre sensible a la pulsation de battement entre fréquences les plus proches des deux
peignes, un interférogramme contenant toute I'information spectrale est enregistré. En
connaissant le désaccord entre les taux de répétition des deux peignes, il est possible de
remonter & une calibration relative du spectre ainsi mesuré, la stabilisation en fréquence
d’un des deux peignes permettant une calibration absolue du spectre. De plus, cette
approche est particulierement favorable lorsque l'intensité du peigne transmis par la
cavité est faible : l'intensité du signal d’interférence étant donnée par m, on voit
que le second peigne peut étre utilisé pour amplifier le faible signal transmis par la
cavité. Par cette approche multi-hétérodyne, les auteurs [57] arrivent a détecter dans

1

une cavité de finesse > 1200 des absorptions minimales de 3 x 1078 ¢m ™! avec des temps

d’acquisition particulierement courts de 18 us. Le spectre mesuré couvre 220 cm ™! avec
une résolution de 4.5 GHz (1500 éléments spectraux). La détection par battements de
peignes hétérodynes conduit donc & une figure de mérite Mpe; = 1 x 10710em=1/ VHz.
Cette approche présente le temps d’acquisition le plus court existant mais elle est aussi
trées sensible a toutes les fluctuations résiduelles du verrouillage du peigne sur la cavité
conduisant a un bruit de conversion fréquence-amplitude mais également a l'instabilité

entre les deux peignes.

Spectromeétre a transformée de Fourier

Une seconde solution proposée en 2011 par Foltynowicz et al. [56] consiste a adapter le

|

v [THZ]
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schéma déja ancien de la spectroscopie a transformée de Fourier [60] & la détection de
peignes de fréquences. Le champ transmis par la cavité est envoyé vers un interférometre
de Michelson dans un arrangement particulier permettant un balayage rapide de la
différence de marche de I'interférometre. L’interférogramme est mesuré avec un détecteur
dit auto-équilibré qui, moyennant la détection de deux interférogrammes en opposition
de phase sur deux surfaces photosensibles identiques, permet la soustraction des bruits

de conversion fréquence-amplitude de 'asservissement. En parallele au traitement de la
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FIGURE 1.31: Dispositif expérimental de la détection par spectrometre FTS repro-
duit & partir de la référence [22]. Le faisceau sortant de la cavité est envoyé dans un
interférometre de Michelson.

sortie de cavité, un faisceau de référence a 780 nm produit par une diode a cavité étendue
(ECDL) stabilisée en fréquence est lui aussi envoyé dans le Michelson et est mesuré seul
sur un autre détecteur (non représenté sur la fig. 1.31). Ce faisceau de référence permet

la calibration absolue du spectre obtenu.

Cette approche permet aux auteurs [22], [56], de faire I'acquisition de spectres couvrant
130 em ™! avec une résolution de 380 M H z, la sensibilité la plus petite possible obtenue
étant égale & 1.4x 107 em ™! pour des spectres mesurés en 6 s. Ces performances donnent
la figure de mérite Mgrp = 3.4 x 10711 cm_l/\/m7 obtenue avec une finesse de 8000.
Beaucoup plus lente que I'approche précédente puisqu’il faut balayer un des bras de
I'interférometre pour faire ’acquisition de I'interférogramme, cette méthode de détection

permet d’atteindre la limite du bruit de photon.

Dans les deux cas, la GDD résiduelle de la cavité, induite par les miroirs utilisés et par
I’échantillon gazeux, rend impossible le couplage de 'intégralité du peigne de fréquences

dans la cavité. La plage spectrale accessible est alors limitée avec ce type de méthode
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4 moins de 250 cm ™! et les raies d’absorption mesurées sur les extrémités du spectre
peuvent méme étre considérablement déformées, les fréquences laser n’étant plus parfai-

tement au centre des résonances [22].

1.3.2.2 Balayage autour du point magique

Pour tenter de dépasser cette limitation imposée par la GDD, il est possible d’opter
pour une stratégie ou la longueur de la cavité est balayée périodiquement autour de
Ly afin que tous les modes du peigne laser passent en résonance dans la cavité. Moins
exigeante en terme d’asservissement de position, cette stratégie nécessite tout de méme
une surveillance, éventuellement numérique, de la position du PM au cours du balayage
de maniere a ce que les différentes dérives thermiques ou mécaniques ne le fassent pas
sortir de la zone de scan. L’analyse spectrale de I'intensité transmise en CEAS nécessite
alors l'utilisation de spectrometres, parfois élaborés, combinés a des barrettes ou des
caméras CCD permettant d’intégrer le spectre diffracté sur un balayage. Par ailleurs,
cette stratégie de balayage autour du passage en résonance permet aussi de faire des

mesures en CRDS.

CEAS : spectromeétre haute résolution
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FiGure 1.32: Dispositif expérimental de I’approche combinant un réseau a une barrette

CCD [23].

La toute premiere approche de CEAS utilisant le peigne de fréquences comme source
d’excitation directe de ’échantillon gazeux [19] consistait simplement & analyser la
lumiere transmise au cours d’'un scan autour du point magique dans un spectrometre

a fort pouvoir résolvant. Cette méthode avait alors permis d’atteindre une figure de
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mérite Mspectro2002 = 1 X 1078 em™! /v Hz en mesurant un spectre couvrant 55 em ™!

1 en 40ms et avec une sensibilité de 8 x 1077 ¢m™*

avec une résolution de 0.2cm™
(F = 420). Cette figure de mérite a été considérablement améliorée avec les travaux plus
récents du méme groupe, basés sur la méme approche [23] mais avec une cavité de plus
haute finesse (F' = 32000). L’analyse spectrale du faisceau transmis se fait toujours en
dispersant spatialement le spectre avec un réseau a fort pouvoir résolvant permettant
d’atteindre une résolution de 10 GH z. Toutefois, 1'utilisation d’'une CCD pour intégrer
la lumiere ainsi diffractée restreint le nombre d’éléments spectraux de la mesure au
nombre de pixels de la barrette (2048), ce qui limite la gamme spectrale accessible avec
la résolution évoquée & 65cm~!. Le temps d’acquisition d’un spectre de 12ms et la

sensibilité de la mesure i, = 3 x 107 %¢m ™" donnent alors une figure de mérite de
Mpes = 1.5 x 107 em ™t /VH 2.

La simplicité du procédé le rend tres robuste, tout en réussissant a conserver un niveau
de sensibilité au bruit de photon, permettant ainsi des campagnes de mesure in situ

comme celle réalisée au pole Sud [26].

CEAS : Virtual Imaging Phase Array (VIPA)

Cette approche se distingue de la précédente par sa stratégie de dispersion en deux temps
utilisée apres la cavité. Le faisceau transmis traverse en premier lieu un VIPA, un étalon
a faces paralleles, inclinées par rapport au faisceau incident, dispersant verticalement
les modes laser adjacents avec une périodicité déterminée par son ISL. Ainsi certains
modes se retrouvent superposés mais ont des fréquences suffisamment différentes pour
étre résolues par un réseau standard les dispersant dans le plan horizontal. Ce spectre

a deux dimensions est ensuite intégré sur une caméra CCD. Une figure de mérite de
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Ficure 1.33: Dispositif expérimental de la détection par VIPA reproduit a partir de
la référence [29]. Le faisceau sortant de la cavité est dispersé dans les deux directions,
verticalement par le VIPA et horizontalement par un réseau.

Myrpa=2,510"¢em™1 //Hz a été démontrée [28] en faisant ’acquisition d’un spectre



Chapitre 1. Peignes de fréquence et cavités optiques 52

1 -1

couvrant 150 cm ™! avec une résolution de 800 M Hz et une sensibilité de 8 x 1078 em
(F' = 3000) [61]. Avec un oscillateur femtoseconde, cette stratégie permet d’atteindre
la résolution ultime du mode par mode [28], [62]. Par contre, le nombre d’éléments
spectraux par spectres reste fixé par les dimensions de la caméra utilisée (256 x 320

pixels).

CRDS

Le passage périodique par le point magique permet aussi de faire des mesures CRDS
([20],[63]) sur un grand nombre de fréquences laser en méme temps, moyennant la cou-
pure rapide du faisceau incident sur la cavité a ’entrée en résonance au PM. Les temps
de déclin pour les différents éléments spectraux sont mesurés avec un spectrometre
de résolution égale a 25 GHz et une caméra CCD permettant de couvrir une gamme

L sur son axe horizontal. Un miroir de renvoi vers la caméra est

spectrale de 80cm™
monté sur un axe de rotation de maniere a distribuer ’extinction temporelle du fais-
ceau le long de l'axe vertical de la caméra. La sensibilité de la mesure est égale a
2 x 1078 em ™! pour un temps d’acquisition de 1s, ce qui donne une figure de mérite

égale & Mcpps = 2.107em~! /v Hz.

1.3.2.3 Couplage Vernier

Le dernier aspect exploré du couplage peigne de fréquences-cavité est le couplage loin du
point magique évoqué plus tot. Cette approche, appelée couplage Vernier [21], consiste
a induire de maniere volontaire un désaccord entre le peigne de fréquences et le peigne
de résonances. Dans le cas du Vernier exploité en [21], le désaccord est tellement grand
devant la largeur des résonances de la cavité (F = 3000, frep = 1GHz) que seule
une fréquence laser sur 69 est en résonance dans la cavité, ses plus proches voisines
étant directement hors de leurs résonances respectives. L’écart entre deux fréquences
laser transmises successives étant suffisant pour étre résolu par un réseau de 21001/mm,
celles-ci peuvent étre séparées spatialement et envoyées sur une caméra CCD. Le spectre
est balayé sur un ISL de la cavité en changeant la longueur de la cavité et le passage
en résonance des fréquences laser successives est enregistré en synchronisant la rotation
du miroir de renvoi vers la CCD avec le changement de longueur de maniére a ce que
deux résonances successives ne se recouvrent pas. De cette maniere, tout le peigne de
fréquences entre en résonance petit a petit et I'enregistrement de I'intensité transmise
dans chaque passage en résonance permet de remonter a la fonction de transfert de la
cavité H*(w) affectée par 'absorption intracavité. H*(w) est alors décrite aux fréquences
du peigne de fréquence laser donc précisément calibrée en fréquence. L’ajustement de
ces fonctions d’Airy permet de remonter a la fois aux coefficients d’absorption des raies

mesurées mais aussi a la dispersion induite par ces mémes raies d’absorption.
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Le spectre mesuré en [21] s’étend sur 4THz (limité par les dimensions de la caméra
CCD) avec une résolution de 1 GHz. Avec un temps d’acquisiton de 10ms pour un
spectre et une sensibilité égale & 5.107% cm ™!, la figure de mérite devient My ernieror =
8.10 % em~1/ VHz. Cette valeur, bien inférieure & toutes celles rencontrées jusqu’a présent,
est die a des instabilités mécaniques du systeme qui se traduisent par des variations du

temps d’intégration de chaque mode.
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FIGURE 1.34: Dispositif expérimental reproduit depuis [21]. Le montage expérimental
permet d’isoler tous les modes laser & mesure qu’ils passent en résonance (a). Le
désaccord entre les ISL du laser et de la cavité est choisi de maniére a ce quun seul
mode soit transmis dans chaque battement (b). En (c) est représentée une image de la
surface de la CCD. Le trajet a suivre pour reconstituer le spectre est indiqué en noir.



Chapitre 2

Couplage Vernier : formalisme

Une échelle Vernier est couramment utilisée sur les pieds a coulisse pour accroitre la
résolution de la mesure de distance faite avec cet instrument a 0.1 mm, plus fine que
celle de l'oeil. Cette précision de mesure est obtenue en gravant, sur la partie du pied
coulissant, une seconde regle avec une graduation de 0.9 mm faisant face a la graduation
habituelle des instruments de mesure de 1 mm. La mesure principale, précise au mm, est
donnée par la regle classique et la décimale supplémentaire est donnée par la correspon-
dance entre deux graduations appartenant aux deux regles distinctes. Lorsqu’il y a une
correspondance exacte entre deux graduations, la mesure devient précise a la différence
des deux graduations, 100 ym. Dans le cas qui nous préoccupe, les deux regles sont dans
I’espace des fréquences et le désaccord entre les deux graduations est créé en changeant

la longueur de la cavité par rapprt au point magique.

L’objet de ce chapitre est d’expliciter de maniere détaillée le couplage Vernier. Celui-ci
repose sur l'utilisation de la cavité, désaccordée du point magique, comme d’un filtre
spectral pour le peigne de fréquences laser. Il résulte de ce filtrage un nouveau peigne
de fréquences pour lequel il est possible de définir un nouvel ISL et une largeur de
mode. Selon que cette nouvelle largeur de mode comprend une ou plusieurs fréquences
laser, deux grandes classes de filtrage se dégagent : les filtrages que nous qualifierons de
haute ou basse résolution, dont les formalismes vont maintenant étre introduits et dont

I’application a la spectroscopie sera discutée.

2.1 Battement de peignes désaccordés

Le principe du couplage Vernier est l'utilisation de la cavité comme un filtre spec-

tral sur les fréquences laser. Ce filtrage, obtenu en désaccordant I'ISL de la cavité du

54
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taux de répétition laser, est completement assimilable a un effet de Moiré dans ’espace
des fréquences [64]. Il en découle une figure dans 'espace des fréquences de battement

périodique entre les peignes de fréquences laser et de résonances de cavité.

Afin de conserver le caractere le plus général possible au développement qui suit, les
fréquences d’offset fopo du peigne de fréquences laser et fy = g—g[ SL. du peigne de
résonances de cavité ne sont pas considérées comme égales et ne s’annulent pas. Pour
plus de clarté, les fréquences laser seront référencées par les indices n telles que f, =
n- frep+fcEo tandis que les centres des modes de résonances de la cavité seront référencés
par les indices m tels que f,,, = m-ISL.+ fo. La longueur de la cavité au point magique
Lo est définie de maniere a ce que I'ISL de la cavité au point magique et le taux de
répétition laser soient accordés (¢/Lo = frep). La longueur de la cavité sera par la suite
toujours référencée a Lo en 'écrivant L = Ly + AL. De la méme manieére, on réécrit la
fréquence d’offset fopo = fo + dfo ou fy satisfait la condition d’égalité des offsets au

PM tandis que ¢ fy comprend ses variations ultérieures.

2.1.1 Désaccord et Moiré de fréquence

Dans un premier temps, définissons le désaccord entre les deux peignes. Une fois le laser

et la cavité choisis, il est le seul parametre qui fixe la périodicité du filtrage spectral.
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FIGURE 2.1: Désaccord en fréquence des peignes laser et cavité (b) induite par le

désaccord de longueur de cavité AL (a). Le peigne de fréquence laser est en traits

pleins rouges et le peigne de résonance de la cavité en traits gris pointillés (en clair

accordé au PM et en gris foncé désaccordé). La position du spectre laser est symbolisée
par la gaussienne rouge - trait plein.
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Partant du point magique (frep = ¢/Lo, fo = ¢0% et dfp = 0), la longueur de la

cavité est modifiée d’'une quantité algébrique AL (représentée dans le cas positif sur la
fig. 2.1(a)). Le désaccord relatif ey (fig.2.1(b)) induit entre le taux de répétition f¢, et

I'ISL de la cavité ISL. = ¢/(Lo + AL) peut se quantifier de la maniére suivante :

_ frep—ISL. AL
B frep B LO + AL

€y (2.1)
De cette maniere, en extrapolant les peignes jusqu’a l'origine, la fréquence laser n = 1
est séparée de la résonance m = 1 de I’écart en fréquence ey X frep, la deuxieme fréquence
est séparée de deux fois cette quantité de la deuxieme résonance et la fréquence d’ordre

nden x ey - frep (fig.2.1(b)).

Un Moiré de fréquence apparait lorsque I'accumulation du désaccord conduit a faire

correspondre une des fréquences laser avec une des résonances. Cette condition s’écrit :
mxey: frep=k- frep ,kEZ (2.2)

Naturellement, une fois vraie pour une fréquence, cette condition le sera aussi pour la
fréquence double, triple, etc... conduisant ainsi a une transmission de cavité correspon-
dant & un nouveau peigne, filtré, de fréquences. Les fréquences qui nous concernent
sont évidemment comprises dans le spectre d’émission du laser et cette relation se re-
trouve tres simplement a 'aide du raisonnement supportant ’analyse des pics de trans-
mission observés au cours d’un balayage de cavité (cf section 1.3.1.2). En particulier,
nous avions montré qu’il existait une succession de longueurs conduisant a I’observation
de pics de transmission, définies par la succession d’égalités suivante (on rappelle que
§fo=0) :n- frep = M+ 1)ISLy = (n £ 2)[SLes = (n + k)ISLe. Pour la keme
transmission et en autorisant les valeurs de k algébrique, cette égalité peut se réécrire :
(n+k): frep—k- frep = (n+k)-1SLcy. En se rappelant que I'ordre m de la résonance cor-
respondant 4 la fréquence n pour la k"¢ coincidence est donné par (n+ k), on retrouve
une expression identique a I'Eq.2.2. A la k™€ transmission, la résonance m = n + k est

parfaitement accordée a la fréquence n du peigne.

Par exemple, avec le laser utilisé dans ce travail a 800 nm, le premier pic de transmission
observé adjacent au PM (fig.1.29 et 2.4) correspond au premier battement Moiré, le
deuxieme se situant deux fois plus loin en fréquence, a 400 nm. Le deuxiéme pic de
transmission correspond au passage de ce deuxieme battement dans le spectre laser, le
premier étant maintenant a une fréquence deux fois moindre, a 1600 nm. Ces figures de
Moiré de fréquences sont illustrées fig.2.2, ou la fréquence centrale du laser correspond
a l'ordre n. = 50 et ou le spectre laser est composé de 15 fréquences seulement pour une

meilleure visibilité. La position de désaccord nul, k = 0, correspond au PM ou les deux
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peignes sont parfaitement superposés (fig.2.2(a)). Partant de cette position de référence,
une variation de longueur induit un désaccord ey, encore trop faible pour que le premier
battement atteigne la gamme du spectre du laser et aucune intensité n’est transmise

par la cavité (fig.2.2(b)). En continuant d’augmenter la longueur de cavité (fig.2.2(c)),

(a) m =

n
c

(c)

I
A U D

0 . 2n

Spectre Laser

FIGURE 2.2: Battements Vernier du peigne de fréquences laser -rouge- avec le peigne

de résonances de cavité -noir : (a) accord parfait des peignes au point magique, (b)

désaccord entre peignes, (c) premier passage en résonance et (d) deuxieme passage en
résonance.

la résonance m = n. — 1 s’accorde a la fréquence laser n. (m - ey = 1). Cette position
correspond au premier passage en résonance du spectre apres le PM. Le changement de
longueur de cavité nécessaire pour se retrouver dans cette situation peut se déduire de :

1 ALy

Evz—_

=T (2.3)
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An

d’oti, en se rappelant que Lo ~ <*, on retrouve que :

L
AL =22~ \ g (2.4)
m

Enfin en 2.2(d) le désaccord conduit au passage en résonance du second battement Moiré
(m- ey = 2). Dans ce cas, AL est égal a 2 x \,. Ce raisonnement se généralise pour le

k'™ battement, qui est observé pour le désaccord AL = k X Ap,.

La périodicité du battement Moiré est, quant a elle, simplement égale a la fréquence
centrale du laser v, <: ﬁ = ALLl) dans le cas du premier pic de transmission (k = 1),
ave/2 (: o = ﬁ) dans le cas du second pic (k = 2) et av./k (= ¢/kA\p = ¢/ALy)
dans le cas du k"¢ battement Moiré. L’ISL du nouveau peigne issu du filtrage Vernier

est donc donné de facon générale par :

ISLy = ﬁ (2.5)

Ce raisonnement s’est attaché a décrire la correspondance sur la dent centrale du spectre
n. mais peut étre fait pour n’importe quelle fréquence du peigne, et permet d’écrire de
facon générale la position spectrale du k¢ battement :

Cc

AL (2.6)

Vk:k"

en se rappelant toutefois que cette relation n’a de sens que si v est confondu avec une

fréquence du peigne laser, ce qui conduit & une discrétisation des valeurs de AL.

1200 : : I L A .
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F1GURE 2.3: Positions spectales des 100 premiers ordres Vernier. La plage spectrale
couverte par le spectre T : Sa est encadrée en rouge. Les battements se resserrent
linéairement avec 'augmentation du désaccord AL.

La fig.2.3 représente les positions des 100 premiers ordres Vernier en fonction du désaccord
par rapport au point magique AL. Ces positions spectrales sont données en longueurs

d’onde, donc linéaires avec AL. Pour un désaccord AL fixé (ligne droite verticale), les
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différents ordres sont équidistants en fréquence (donc se resserrent en longueur d’onde

vers l'origine), et se rapprochent linéairement lorsque le désaccord augmente.

2.1.2 Analyse a partir du point magique

L’analyse et le controle du désaccord se font a partir du point magique, ce qui nécessite
une bonne compréhension de la figure de transmission au cours du balayage autour du
PM en fonction de parametres tels que I'étendue du spectre et la finesse de la cavité
employée. Mesurée en sortie de cavité, cette transmission correspond a la somme de
toutes les fonctions de transfert prises aux fréquences du peigne et pondérées par son
enveloppe (on rappelle que la bande passante de la détection filtre le taux de répétition
du laser). Sur la fig.2.4 nous avons représenté le résultat d’un tel calcul pour différentes
largeurs de spectre et finesses (en échelle logarithmique). Le déplacement des différents

ordres Vernier est également représenté sur la méme échelle de désaccord (a).

En (b), on retrouve le comportement précédemment discuté ot les pics de transmission
s’élargissent au fur et a mesure des ordres, perdant dans les mémes proportions en
intensité. Tant que les distances entre ordres sont supérieures a la largeur du spectre
(750 & 850 mm), I'intensité repasse a zéro entre deux pics. Quand le désaccord est tel que
I'ISL du Vernier devient inférieur a cette largeur (AL = 7.5 pm), l'intensité ne repasse
plus par zéro et, aprés un comportement oscillant, elle tend & devenir constante. Pour
ces désaccords, la densité des ordres Vernier dans ce spectre est suffisante (environ 4 &
AL = 30 pum) pour que l'intensité ne soit plus sensible a leur passage. Pour un spectre
deux fois moins étendu (c), le désaccord nécessaire pour passer de la zone ou l'intensité

repasse par zéro a lautre est deux fois plus grand (AL = 15 um).

Pour interpréter la différence de contraste entre le PM et le premier pic en fonction de
I’étendue du spectre, il est nécessaire de considérer la sélectivité imposée par la finesse
de la cavité qui affecte directement 1’étalement spectral d’une coincidence Vernier. En
effet, pour les premiers ordres, la variation d’ISL est suffisamment faible pour que les
fréquences adjacentes a une coincidence parfaite soient partiellement transmises par les
résonances leur correspondant. Ainsi, tant que la sélectivité est suffisamment forte pour
que ’étendue spectrale d’une coincidence soit inférieure a celle du spectre, I'intensité des
pics est inchangée, excepté le PM ou le passage simultané des dents d’'un spectre deux
fois plus grand conduit a une intensité deux fois plus grande. De plus, le désaccord en
distance étant deux fois plus grand au second pic qu’au premier, I’écart entre I'ISL et
I’espacement des dents est deux fois plus grand, réduisant d’autant I’étendue spectrale
de la seconde coincidence par rapport a la premiére. Son intensité se trouve donc réduite

de moitié. Il en va de méme avec les pics successifs tant que I'intensité repasse par zéro,
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FIGURE 2.4: Intensités transmises par une cavité injectée par un peigne de fréquences

de 10 GHz de taux de répétition pour plusieurs largeurs de spectre Av et plusieurs

finesse F. Un offset de 107 a été ajouté a toutes les intensités afin de les tracer en

échelles logarithmiques. Encart bas : Position des résonances d’ordres successifs dans le
spectres laser correspondant a la transmission du haut.

I'intensité du k'™ pic étant divisée par k par rapport au premier, ce qui s’observe sur
I'intensité tracée par I’évolution linéaire des intensités des premiers pics (donnée par

I’échelle logarithmique).

Le méme comportement de réduction progressive de I'intensité des pics se reproduit dans
le cas d’une transmission d’une cavité de finesse deux fois plus faible (d), mais ou cette

fois I'intensité de chaque pic est deux fois plus élevée que pour une finesse double.
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Cette notion de sélectivité sert de base aux développements qui vont suivre. Elle permet
notamment de faire la distinction entre ce que nous appellerons les filtrages Vernier
haute et basse résolution. En effet, en augmentant le désaccord, 'étendue spectrale
d’une coincidence Vernier se réduit contintiment jusqu’a ne plus filtrer qu’une seule dent

a la fois. Dans ce domaine de haute résolution, la structure de peigne peut étre résolue.

2.2 Filtrage Vernier Haute Résolution

Cette partie décrit le formalisme du filtrage Vernier haute résolution. Dans cette ap-
proche du couplage Vernier, on observe les correspondances parfaites entre une résonance
et une fréquence laser. Nous sommes alors dans le cas d’une échelle Vernier rigoureuse

puisqu’il s’agit ici de faire coincider une fréquence laser avec une résonance de cavité.

2.2.1 Désaccord 1/F
2.2.1.1 Structure spectrale

Pour obtenir cette nouvelle regle en fréquence, il est évident que le désaccord entre
les deux peignes doit étre tel que, pour une fréquence en résonance parfaite dans la
cavité, ses premieres voisines de part et d’autres sont déja en dehors de leurs résonances

respectives (fig2.5).

Le désaccord le plus intuitif pour réaliser ce filtrage est celui tel que lorsqu’une fréquence
sort de la pleine largeur a mi-hauteur de la résonance lui correspondant, la fréquence
suivante y entre tout juste. Ceci implique que la différence entre le taux de répétition

laser et I'ISL est justement égale a I'., ce qui conduit aux désaccords, relatif et absolu :

1 Ly
S AL = 22 2.
V=g S I (2.7)

Avec un tel désaccord, une fréquence laser sur F' est parfaitement résonante dans la cavité
et la premiere fréquence adjacente est décalée, par rapport au centre de la résonance lui

correspondant, de I'; (fig.2.5).

2.2.1.2 Balayage en fréquence

Une fois le désaccord ajusté pour qu'une dent sur F soit résonante, il peut étre finement
varié pour sonder successivement les fréquences laser. La variation de longueur nécessaire

pour balayer un ISL du Vernier complet (soit F' dents) étant donnée par la longueur
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FIGURE 2.5: Peigne de fréquences Vernier dans le cas du mode par mode pour une
cavité de finesse ' = 7 et avec un désaccord 1/F.

d’onde d’émission, il en découle qu'un changement de longueur égal a A\/F' va translater
la coincidence Vernier d’une dent a l'autre (fig.2.5). De maniére absolue, ce changement
de désaccord peut étre induit en changeant soit la longueur de la cavité soit le taux de

répétition laser. De maniere générale, nous parlerons du changement de désaccord relatif

56\/ = dl/Lg

A ce stade, il est intéressant de faire une comparaison avec ce qui serait obtenu avec un
laser continu accordable : tandis que dans le cas d’un laser continu, seule une portion 1/F
du balayage est réellement utilisée pour injecter une résonance de cavité, le glissement
Vernier sur un peigne de fréquences permet de faire disparaitre tout temps mort et donc

de diminuer considérablement le temps d’acquisition d’une plage spectrale.

2.2.1.3 Intensité transmise

L’intensité transmise par une coincidence au cours du glissement Vernier est tracée fig.2.6
en fonction du désaccord. Elle est calculée en faisant la somme de la fonction de transfert
échantillonnée aux fréquences du peigne sur un demi-ISL Vernier de part et d’autre de la

dent la plus proche d’un centre de résonance. ’ISL Vernier étant constitué de F' modes
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Intensité transmise dans une coincidence Vernier

1,0x10° 1,5x10° 2,0x10°

%,

FIGURE 2.6: Intensité transmise par la cavité dans le cas d’un désaccord faiblement

varié autour de sa valeur centrale ey = 1/F : le signal transmis calibré en fréquence est

modulé au taux de répétition mais est loin de passer par 0. Cette intensité est calculée

en faisant la somme les intensités de ’ensemble des fréquences adjacentes partiellement
transmises par la cavité.

0,0 5,0x10™

laser successifs, la somme se fait sur /2 modes de part et d’autre :

’I’Lk—i-F/Q

I(6) = > He(n-wrep+wo) (2.8)
n=ny—F/2

avec ny défini comme la partie entiere du ratio de wy, sur wyep. Dans les différents encarts
de la fig.2.6 sont représentés les fréquences laser filtrées par la cavité pour plusieurs
désaccords caractéristiques. Il est alors visible qu’il n’y a jamais une fréquence unique
transmise par la cavité (en moyenne, il y a 1.55 fréquences transmises) et que la condition
d’exclusion sur la largeur a mi-hauteur n’est pas assez stricte pour décrire réellement le
peigne laser mode apres mode. Comme la variation de longueur, A/ F', pour observer deux
résonances successives est également celle qui décrit leur largeur, elle donne I'impression
d’une finesse effective F,. sy = 1 se traduisant par le comportement oscillant observé sur

la fig.2.6 au cours de la variation de Jey .
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2.2.1.4 Extinction et finesse effective
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FIGURE 2.7: Intensité transmise par la cavité pour plusieurs désaccords relatifs ey . Elle
est tracée dans I'encart haut en fonction de la variation de désaccord dey autour de ey
et dans I’encart bas en fonction de la fréquence de la coincidence.

Si le désaccord entre peignes est agrandi par rapport a la situation précédente, le
contraste de la modulation augmente pour tendre de plus en plus vers une situation
de mode par mode, la résolution du filtrage étant de plus en plus fine. Les intensités
transmises pour des désaccords relatifs égaux a 1/F (déja discuté), 2/F, 4/F, et 8/F
sont tracées fig.2.7, soit en fonction de de, soit en fonction de la fréquence de la coinci-
dence déduite du désaccord grace a la relation v, = k-c¢/|[(€,+ de) - Ly]. Lorsque la valeur
d’ey augmente, la (petite) variation dey autour de ce désaccord relatif & parcourir entre
deux fréquences laser consécutives est de plus en plus grand et évolue linéairement avec
ey . La largeur de chaque passage en résonance reste alors constante et la finesse effective
augmente avec ey comme Fyrp = ey x F. Lorsque le désaccord relatif est converti en
fréquence, les modulations des intensités transmises pour les différents désaccords sont
toutes a la fréquence du taux de répétition. C’est la largeur des passages en résonance

qui s’affine lorsque €y, augmente.
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2.2.2 Facteur d’extinction

Il est & présent possible de définir une nouvelle condition a la situation de filtrage haute
résolution se basant sur le facteur d’extinction désiré expérimentalement, définie par
I'intensité minimale transmise par le filtre Vernier. La situation d’un filtrage Vernier
haute résolution (fig.2.8) est alors fixée par le désaccord el‘}m tel que la somme des
intensités d’'une fréquence laser n sortant de sa résonance m et de sa fréquence voisine
n + 1 entrant dans sa résonance m + 1 est au niveau du facteur d’extinction désiré Se.;.

En considérant des intensités normalisées, ceci s’écrit :

Sext = H(fn) +H(fny1)
= ! - ! ; (2.9)

2
14 fn_fm 14 fn+1_fm+1
3T 3T

A Taide de la fig.2.8, on voit facilement que f,,— fr, = —(fo+1— fim+1) = %-(frep—ISLc) =

/T 3 rep.

—¢g,.f rep/2 : & frep/2
|
|
|
|
|
|
|
|
|

fm fn : fn+1 fm+1
—
I
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FIGURE 2.8: Cas limite du filtrage Vernier haute résolution.

On peut alors réécrire I'Eq.2.9 comme :

1
Seat = 2 % 5 (2.10)
e{/IR ' %frep

1
ol

1+

ce qui revient & considérer le désaccord en distance ALyg :

ALyr = 651% . (LO + AL)
r. 2
frep Sext

—1- (LO + ALHR) (2.11)
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En se rappelant que ISL. = 2wc/(Lo+AL), ALy R peut se rééerire en faisant apparaitre

sa dépendance a la finesse F', au taux de répétition f,¢, ainsi qu’au facteur d’extinction

1 c | 2
ALHR B F ' frep Semt B 1 (2‘12)

Celle-ci montre que I’écart au point magique est d’autant plus petit que la finesse ou le

par la relation :

taux de répétition sont grands. A l'inverse, il est d’autant plus important que I'extinction

désirée est élevée.
Enfin, la finesse effective de 'intensité transmise est reliée au facteur d’extinction par :

2
Se:):t

Fy=elfix F = ~1 (2.13)

A titre d’exemple, un facteur d’extinction Seps = 1073 (correspondant & une situa-
tion expérimentale ou le signal dans la gamme du Volt est mesuré avec un bruit de
lordre du mV'), en sortie d'une cavité de finesse égale a 2000 injectée avec un peigne
de fréquences de 100 M H z de taux de répétition, conduira a un désaccord de longueur
de cavité nécessairement supérieur a 67 mm et a une finesse effective de 45. Le gain en
terme de temps d’acquisition par le facteur F' discuté précédemment dans le cadre de
la comparaison avec un laser continu est en fait tempéré dans la situation mode par
mode a haute résolution. La distance séparant le passage en résonance de deux dents
successives, qui était donné par \/F auparavant, est maintenant F,ss fois plus longue.
Ceci se traduit aussi par une augmentation du méme facteur du temps d’acquisition par

rapport a la situation idéale discutée précédemment.

Cette augmentation a une conséquence directe sur la vitesse de balayage et conduit a la
définition de la vitesse adiabatique de balayage en fonction des parametres du Vernier,
vitesse pour laquelle le passage en résonance des dents n’est pas affecté en forme ou en
intensité par des effets de ringing (cf paragraphe 1.1.2.5). La vitesse de balayage spectrale

des résonances de la cavité en interaction avec les fréquences du laser doit étre inférieure

e

Fo (en Hz/s) pour étre adiabatique. Cette vitesse de déplacement spectral fixe

avy =
la vitesse limite de variation de la longueur de cavité a vy = %Lc vy (en nm/s). Dans
le cas du Vernier, un changement de longueur de cavité de A conduit a un balayage des
dents laser comprises dans I.SLy. En se souvenant que ey = ISL./ISLy = F.¢;/F, on
obtient la vitesse effective de balayage spectral en limite adiabatique (en Hz/s) :
ISLy F

Vyernier = N\ v =

v 2.14
Foy (2.14)

soit un gain de temps d’acquisition comparé a une approche a laser continu accordable

pour des plages spectrales identiques du ratio F//Fzy.
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2.2.3 Contexte de la spectroscopie

L’approche du Vernier haute résolution a déja été exploitée dans le groupe de T.W.
Hénsch en 2007 (Gohle et al. [21]) pour la spectroscopie a 800 nm et a récemment été
reprise dans le proche infrarouge [25]. Nous cherchons & positionner ici leurs différents

parametres expérimentaux dans le formalisme qui vient d’étre présenté.

Les auteurs de la premiere étude, déja présentée rapidement section 1.3.2.3, utilisent un
oscillateur femtoseconde a modes bloqués, lasant librement - ni f.¢, ni forpo ne sont
asservies - autour de 800 nm et ayant un taux de répétition égal a 1 GH z, couplé dans
une cavité de finesse environ égale & 3000 (7rp = 0.5 us '). Le désaccord entre les peignes
de fréquences est fixé par ce qu’ils nomment le ratio Vernier I.SL./ frep, égal & 69/68,
ce qui correspond & un changement de longueur AL ~ 4.3mm et au désaccord relatif
ey = 1/69. L’intensité transmise lors du balayage de la longueur de la cavité a alors le
contraste de celle transmise par une cavité de finesse effective Fiyy = 43.5. Le facteur
d’extinction entre deux fréquences laser consécutives attendu est déterminé en utilisant
I'Eq.2.12 qui conduit & Sez; = 1- 1073,

Le peigne de coincidences Vernier sortant de la cavité est dispersé spatialement avec un
réseau, et une caméra CCD de 1000 x 1200 pixels est placée de maniere a enregistrer
le premier ordre du réseau. L’éloignement entre la caméra CCD et le réseau est ajusté
de maniere a ce que les dimensions d’un pixel de la caméra corresponde a sa résolution.
Celle-ci est d’environ 30 GH z, suffisante pour résoudre convenablement I’ISL du Vernier,
de 69 GH z. Pour un désaccord donné, I'image enregistrée est alors une ligne horizontale

de spots espacés chacun de 69 GH z soit 2 ou 3 pixels.

Il est encore nécessaire de balayer les coincidences du Vernier sur toutes les dents laser.
Un changement de la longueur de cavité de la distance A/69 a pour effet de translater le
peigne Vernier d’une fréquence laser a la suivante. Pour pouvoir enregistrer ces peignes
distincts en fréquence sans les superposer, un miroir de renvoi placé entre le réseau
et la caméra est monté sur une platine de rotation dont le mouvement vertical est
synchronisé avec le déplacement de la cavité. De cette maniere, chaque fréquence laser
est distinctement observée sur la CCD et il devient possible de calibrer tres précisément
le déplacement de la cavité en réalisant un balayage sur plus d’un ISL Vernier. La
reconnaissance de motifs spectraux se reproduisant a l'identique une fois que I'ISL est
dépassé permet de définir exactement le nombre de fréquences laser contenues dans cet
ISL.

De cette maniere, les passages en résonance des fréquences laser successives sont collectés

sur la CCD sur un axe oblique dont la pente est fonction de la vitesse de balayage et

1. Dans [21], les auteurs font état d’un temps de ringdown de 1 us incompatible avec la finesse donnée.
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du désaccord Vernier. Il semble d’apres I'image vue sur la CCD qu’environ 730 pixels
(sur les 1000 pixels que la CCD comporte sur sa dimension verticale) soient utilisés
pour enregistrer un ISL du Vernier soit 69 fréquences laser, ce qui signifie que la fi-
nesse effective est décrite par une dizaine de pixels. La discrétisation imposée par la
CCD conduit alors nécessairement a intégrer les pics de transmission, ce qui peut po-
ser probleme lorsqu’une coincidence arrive entre deux pixels. Pour s’affranchir de cette
limitation, les auteurs ajustent la dimension spatiale des spots Vernier de maniere a ce
qu’ils s’étendent sur 2 ou 3 pixels sur chaque dimension (’axe horizontal imposant cette
limitation). En ajustant & posteriori les intensités de chaque faisceau avec des fonctions
gaussiennes sur les deux dimensions, les intensités intégrées de chaque coincidence et
leurs positions sur la CCD peuvent étre mesurées. L’intensité intégrée leur donne alors
acces aux pertes dues aux raies d’absorption, la partie imaginaire de la susceptibilité ¥,
de I’échantillon gazeux présent dans la cavité (le dioxygene ici) tandis que le déplacement
entre résonances donne acces a la dispersion moléculaire de I’échantillon, la partie réelle
de x. Remarquons ici que comme les pics de transmission sont intégrés par les pixels, le

facteur de cavité correspond a F/27.

Par ailleurs, les auteurs indiquent réaliser leur mesure en 9ms, ce qui correspond au
temps de balayage adiabatique d’un ISL Vernier. En effet, le temps de balayage nécessaire

pour couvrir la plage spectrale I SLy se calcule a partir de 'expression 2.14 :

ISLy

Vyernier

trsrv = = 27TTRD x F (2.15)

avec pour une cavité de finesse F' = 3000, 7rp = 0.5 us et trspy = 9.5ms.

Les auteurs présentent au final un spectre d’absorption de Oy couvrant 4 T H z avec 4000

~1 environ 100 fois au-

éléments spectraux et un bruit sur la ligne de base de 5x 1076 cm
dessus du bruit de photon. Ceci donne une figure de mérite égale & 8 x 10~ em ™' /v Hz
en tenant compte de leur temps d’acquisition de 9ms. Cette premiere approche est une
des deux seules méthodes permettant d’exploiter le peigne de fréquences mode par mode
et donc de bénéficier de la calibration tres précise donnée par le peigne. Ils présentent
toutefois une figure de mérite plutdot médiocre du fait d’'une sensibilité tres réduite par
rapport aux autres approches. Les auteurs attribuent cette sensibilité au faible niveau
de signal (uW/mode) et aux instabilités mécaniques de la cavité. Nous pensons que
c’est surtout la seconde contribution qui gouverne un tel bruit (5 x 1072 en absorption
relative), le uW se mesurant avec une incertitude plus faible. Le fait que le balayage de la
cavité se fasse de maniere indépendante au peigne fait que toute fluctuation de longueur
due a l'environnement se traduit par une variation de la vitesse de balayage et donc par
une variation du temps d’intégration. Il s’ensuit une fluctuation de 'intensité collectée.

Une autre source de bruit qui n’est pas abordée par les auteurs est celle apportée par la
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présence, méme faible, de modes transverses. En effet, ceux-ci participent également a

I’ajustement gaussien effectué sur les pixels.

Il est intéressant de noter que, la mesure de I'intensité des spots étant intégrée, elle pour-
rait étre faite plus rapidement, ce qui limiterait sa sensibilité aux bruits basse fréquence.
En effet, il est possible de montrer numériquement que la réduction relative de contraste
entre l'intégrale du passage en résonance avec et sans absorption n’est pas affectée par
leffet de ringing (cf section 1.1.2.5). La fig.2.9 représente la transmission d’une cavité
pour deux vitesses de balayage v normalisées par la vitesse de balayage adiabatique vy
(n = v/vy) et pour plusieurs absorptions elles-méme normalisées par les pertes de la

cavité (Pn = a - L/Tj¢). Quelque soit la vitesse de balayage, la relation de la CEAS
intégrée reste vérifiée :
A(n7 0) B A(na Oé) F

2070) =a Ly (2.16)

Ceci peut aussi s’interpréter en faisant la comparaison avec la CEAS en lumiere blanche
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FIGURE 2.9: Profil de l'intensité transmise par une résonance de cavité bayalée a la
vitesse adiabatique (n = 0.1 - b) et 1000 fois trop rapide (n = 100 - a) pour plu-
sieurs niveaux d’absorption normalisée par les pertes du résonateur Pn. Les aires de
recouvrement effectif de la résonance avec la fréquence laser sont indiquées en pointillés.

incohérente dont le traitement est similaire a celui de la CEAS intégrée [65, 66]. Plus
le passage a travers la résonance se fait rapidement, plus la transmission de la cavité
se rapproche de sa réponse impulsionnelle (cf section 1.1.2.4) et plus le mode laser
interagissant avec la résonance peut étre assimilé a une source blanche. Un balayage
rapide du Vernier permettrait donc une mesure des profils d’absorption en réduisant

l'effet des instabilités de cavité mais au détriment d’une réduction de l'intensité du

signal mesuré.

Le Vernier haute résolution a été étendu au proche infrarouge tres récemment [25]. Les
auteurs de cet article y appliquent rigoureusement la méme approche du passage mode

par mode avec un peigne de fréquences de 250 M H z de taux de répétition et une cavité
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de finesse F' = 30000. IIs présentent le spectre de I'acétyléne mesuré avec deux désaccords
evi = 1/500 et ey = 1/250 conduisant aux finesses effectives Fr 1 = 60 et Frpo = 120.

1 1 avec une résolution estimée a

Le spectre mesuré couvre 170 cm ™" centré sur 1530 cm™
1.1GHz, limité par la dimension verticale de la caméra CCD utilisée (il faudrait au
moins 3 x 250 pour décrire completement ’ensemble des fréquences contenues dans un
ISL Vernier pour ey3) et une sensibilité donnée & 8 x 10~8em ™! pour eyq. Ici encore
le temps de mesure d’un ISL du Vernier est fixé par la cavité a 0.5s et la figure de
mérite ainsi calculée est égale a My ¢ pier2014 = 1.2 X 10_9cm_1/\/m. Cependant, la
comparaison des spectres mesurés avec ceux calculés avec la base de donnée HITRAN
montre des désaccords a la fois en intensité et en largeur des raies mesurées avec le
spectre simulé. Notamment, les désaccords en intensité semblent étre liés a la fois a la
sensibilité aux bruits de conversion fréquence-amplitude toujours présents mais aussi a
quelque chose de plus systématique traduit par I’élargissement des raies mesurées et par
les intensités des raies d’absorption les plus faibles qui sont toujours plus importantes

qu’attendu.

2.3 Filtrage Vernier Basse Résolution

Nous allons a présent détailler ce que nous appelons le couplage Vernier basse résolution,
qui concerne les Vernier de finesse effective inférieure a 1. Dans ces cas, les modes
ne peuvent plus étre considérés comme résolus car plusieurs dents sont transmises si-
multanément autour d’une coincidence. Cette gamme de désaccord se caractérise par
une transmission continue, et par une largeur spectrale de la coincidence fonction du

désaccord et de la finesse de la cavité.

2.3.1 Groupes de modes

La structure spectrale du peigne de coincidence Vernier conserve des caractéristiques
communes avec le cas du filtrage haute résolution. Ainsi, 'ISL du Vernier reste défini de
la méme maniere par ¢/AL (cf section 2.1.1), la seule différence venant des valeurs du

désaccord absolu AL qui sont a présent plus petites que Lo/ F.

2.3.1.1 Largeur spectrale

Pour des désaccords Vernier ey inférieurs & 1/F, les deux dents les plus proches voisines
de part et d’autres, f,_1 et f,11, ne sont décalées par rapport a leur résonance respective

que de la quantité ey x frep qui est alors inférieure a la largeur a mi-hauteur des modes
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de résonance concernés. Des lors, un ordre Vernier est composé de plusieurs fréquences
laser de plus en plus partiellement transmises par la cavité a mesure qu’on s’éloigne de la

coincidence parfaite (fig.2.10). Nous parlerons alors de coincidence Vernier étendue. La

F1cUrE 2.10: Coincidence étendue ou groupe de modes laser partiellement transmis
autour d’'une dent en résonance parfaite pour une cavité de finesse 10 avec 5 modes
laser compris dans la largeur de la coincidence.

largeur a mi-hauteur de cette coincidence se détermine aisément en considérant la situa-
tion ou une dent laser est parfaitement résonante dans la cavité. En effet, le nombre de
dents adjacentes Ny (non nécessairement entier) dont 1’écart aux centres des résonances
respectifs reste inférieur a I'z/2 est donné par le ratio I'c/(ey X frep). La largeur 'y de

la coincidence étendue est alors donnée par :

Ie

FV:NV'frep:m

(2.17)

2.3.1.2 Relation de finesse

A basse résolution, le peigne Vernier apparait donc comme une succession équidistante
en fréquence de coincidences étendues, faisant assez naturellement appel a la notion de
finesse du filtrage Vernier. Celle-ci se définit comme le rapport de 1.5 Ly sur I'y,. A I'aide
des relations Eq.2.5 et Eq.2.17 , il apparait immédiatement qu’elle correspond & la finesse

de la cavité :

ISLy  ISL./|ev|
— =F 2.18
Ty~ Tuflev] (2.18)

C’est-a-dire que, a la maniere d’une cavité optique, la finesse de la cavité est la seule

grandeur qui fixe le ratio entre ’écart spectral entre les ordres Vernier et leur résolution.

La largeur du groupe de modes Vernier peut donc se réécrire :

C

F p—
VT F AL

(2.19)

Notons que la validité de ces résultats repose sur le fait que les fréquences laser ont pu
étre considérées infiniment fines devant la largeur des résonances de cavité. La bonne

stabilité intrinseque des lasers & modes bloqués fait que la validité s’étend vers des valeurs
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de finesse relativement élevées. Cependant, pour des finesses supérieures a 10000 et des
longueurs de cavité de I'ordre du metre (I'. < 10 kH z), la validité de ce développement

pourrait étre mise en défaut si aucune stabilisation du laser n’est faite par ailleurs.

2.3.1.3 Peigne Vernier basse résolution

Le nouveau peigne issu du filtrage Vernier apparait assez simplement & 1’aide de la fonc-
tion de transfert de la cavité. Celle-ci, sans absorption, dans une situation caractérisée

par le désaccord AL, s’écrit :

1
H(fn, AL) = Hypay - 2.20
( ) 1+ 41;—2231'712 (%@(fn)) ( )
avec la phase accumulée sur un tour de cavité ®(f;,) :
Lo+ AL
O(fn) = 2m(n - frep + feeo) - Of — ¢0 — ¢(fn) (2.21)

ou ¢g est un terme de phase constant du a la cavité et ou ¢(f,,) regroupe ’ensemble des
termes de phase spectralement dépendants dont les effets sont définis section 1.2.1.2 et
qui seront pour U'instant négligés. Considérant la définition du PM (cf Eq.1.66), ®(f,)

peut se réécrire :

AL L
O(f,) = nx27r—|—27r(n-frep—|—fCEo)-T+27T-5f0-?0

= QW-fn-%—i—%r-(Sfo-% (2.22)

Il apparait alors que H.(f,, AL) ne prend des valeurs significatives que lorsque f, est
proche ou égale a une des fréquences vy pour lesquelles la condition de bouclage ® () =

k x 2w est vérifiée. A 'aide de 'Eq.2.22, on détermine ces fréquences :
C LO
=k —8fy 2 2.2
ve =k xp ~ 0 X (223)

Le peigne de coincidences Vernier apparait alors explicitement, de maniere similaire a
celui de fréquences laser, avec son ISL, ISLy = ¢/AL, son ordre k € N et son offset
fvo =19fo-Lo/AL. Il peut aussi se réécrire en fonction du désaccord relatif e,y ~ AL/ Lg

ainsi :
e 0f0

2.24
0 o (2.24)

v, =k

On voit donc que ce peigne Vernier est entierement caractérisé par le taux de répétition
freps fixant la longueur Lg, I'écart a cette longueur AL, et I’écart entre les fréquences

d’offset des deux peignes 9 fo.
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Une caractéristique de cette configuration basse résolution est que le fait qu’il y ait plu-
sieurs dents laser comprises dans la coincidence Vernier relache la condition stricte de
bouclage pour chaque fréquence laser. Il n’est en effet plus nécessaire que les pulsations
définissant les centres des ordres Vernier vy soient confondues avec des fréquences laser
pour que la coincidence existe. Comme illustré sur la fig.2.11, toutes les coincidences suc-
cessives ne sont pas nécessairement centrées sur des fréquences laser existantes sans que
cela géne leur définition. v, correspond alors au centre de I’enveloppe de la coincidence

étendue et non a une fréquence du peigne initial.

% i

|
|
AR AR A SR
\%

AR

L9/ RV VI VA1V ¥

V,

\ \
| tq/\/”\)ﬁ“ “M\H
\%

k-1 k k+1 k+2

FIGURE 2.11: Peigne de fréquence Vernier. 4 ordres Vernier sont représentés avec une

cavité de finesse F' = 7 et un désaccord Vernier ey, = 1/15.2. Notons qu’on retrouve

une périodicité stricte de la figure de battement (non représentée) en considérant 76 =

5 x 15.2 fréquences laser. C’est le premier nombre entier de fréquences qui permet
d’écrire ey = 5/76 comme une fraction rationnelle.

2.3.1.4 Controle du peigne Vernier

Dans le cadre d’une mesure spectralement résolue comme la CEAS, il est nécessaire
de pouvoir controler de maniere précise la fréquence de la coincidence Vernier dont
I'intensité est mesurée. Les trois degrés de liberté du peigne sont donc AL, f,¢, et 0 fo
et chacun est en mesure de faire varier la fréquence d’un ordre. Au premier ordre, 'effet
de leurs variations, respectivement 61, 0 frep €t 6 fo (qui représente déja une modification
de la fréquence d’offset par rapport a sa valeur au PM), se traduit par une modification

de la fréquence de la coincidence d’ordre k :

ol L
Vk(élaéfreméfO) = k- ﬁ ’ <1 - AL) - 5f0 ' r%
_ gL (1 n 5-’””@) o (2.25)
(S frep €y

On détermine facilement I’amplitude de variation de chaque parametre, pour accorder

la fréquence Vernier d’ordre k sur 1.5 Ly, en posant :
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Longueur de la cavité
Dans le cas d'une modification de la longueur de la cavité d’une grandeur 4/, la longueur
a parcourir pour couvrir I.SLy est donnée par :

AL

S (2.27)

c 6l c

Un écart égal a la longueur d’onde de la coincidence est donc suffisant pour translater

la coincidence k de I.SLy .

Taux de répétition de 1’oscillateur laser
De maniere équivalente, le taux de répétition peut étre modifié pour faire le méme

balayage. L’écart en taux de répétition a faire est alors donné par :

0

k.f’”ep.<1+f7"ep> :k.fT6P+@ o 5fr€p:@ (2.28)
€V frep €v v k

A titre d’exemple correspondant & notre situation expérimentale, le balayage sur I.S Ly

de Tordre £ = 100 a 800nm avec un taux de répétition de 100 M Hz nécessite une

variation du taux de répétition de 1 M H z.

Fréquence d’offset du peigne laser
Enfin, une modification de la fréquence d’offset a aussi pour effet de translater le peigne,

I'Eq.2.26 :
_ ko

=1ISLy (2.29)
v
Il est alors évident qu’un balayage de vy sur IS Ly sera induit par un changement d’offset

5f0 égal a f?"ep-

La relation 2.25 montre aussi que toute variation de deux de ces parametres peut étre
corrigée en agissant sur le troisieme. Notamment, 'utilisation d’un oscillateur laser non
stabilisé, pour lequel fr¢, et fcpo sont susceptibles de fluctuer, ne contrarie pas une

stabilisation en fréquence de 'ordre k en agissant sur la longueur de la cavité.

Enfin, si nous reprenons la fonction de transfert du peigne Vernier exprimée Eq.2.20,

celle-ci peut a présent étre réécrite :

1

1 +4I;—§sin2 (77 CpAL %)

Hy(v) = Hyao - (2.30)

¢
Cette expression de la fonction de transfert fait apparaitre le peigne Vernier a proprement

parler : elle décrit une transmission périodique d’ISL égal a I.S Ly et de finesse F'. Chaque

coincidence étendue k peut aussi étre approximée pour des fréquences proches de vy par
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la fonction lorentzienne :

Hy(V) = Hpow  ———— - (2.31)
1+ (ﬁ}”k)
2 \%

2.3.2 Intensité transmise par un ordre

N

3,24

3,04 =1
] o~ 5
2,8

2,6

Il

Signal transmis [u.a.]

&, [x107] ‘

FIGURE 2.12: Intensité transmise par une coincidence Vernier en fonction de la va-

riation de désaccord dey autour de différents désaccords relatifs ey. Les spectres des
coincidences concernées sont représentés dans les encarts.

Intéressons-nous a présent a l'intensité transmise par une telle coincidence et a définir
plus rigoureusement ce régime de basse résolution. De méme que précédemment, on

considere que le photodétecteur mesurant cette intensité a une bande passante plus basse
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que le taux de répétition laser. Si les variations du spectre laser peuvent étre négligées
sur la largeur d’une coincidence, le signal mesuré est alors la somme des intensités des

fréquences laser f, =n- frep + fopo transmises par la cavité :

Liet(fns AL) =Y He(fn, AL) . (2.32)

De méme que le filtrage haute résolution a été défini par une contrainte expérimentale,
liée au facteur Se.¢, le régime basse résolution peut étre défini par 'impossibilité d’obser-
ver le passage des résonances successives. Sur la fig.2.12 sont représentées les intensités
transmises pour plusieurs désaccords lors du balayage d’un des parametres du peigne ou
Poscillation présente pour ey1 = 1/F s’estompe progressivement avec la diminution du
désaccord. Pour des désaccords de ey = 1.9 x 1074 le contraste de modulation atteint

1073 pour une finesse de cavité de 2000(eyy = 1.5 x 10~* pour 1074).

A titre d’exemple, le régime basse résolution pour une sensibilité de détection de 1073
permet d’atteindre une résolution de 270 M Hz (il y a alors entre 2 et 3 modes laser
dans la largeur de la coincidence) avec un taux de répétition de 100 M H z, tandis qu’une
sensibilité de 10~ limitera la résolution accessible & 340 M H z soit 3 ou 4 modes laser

dans I'y/.

2.3.2.1 Vitesse adiabatique de balayage

Comme dans le cas du filtrage haute résolution, il convient de s’intéresser a la modifi-
cation de la vitesse adiabatique de balayage induite par la présence de plusieurs modes
laser simultanément transmis a des degrés divers par la cavité selon leur proximité a la
fréquence centrale de la coincidence. La définition donnée dans le cas haute résolution
(Eq.2.14) reste parfaitement valable dans le contexte de la basse résolution. Elle était
définie par rapport a la vitesse adiabatique de balayage des résonances de cavité vy par

la relation :

F
Feyy

“Uf (233)

Vyernier =

Dans le cas du filtrage basse résolution, la vitesse adiabatique de balayage va pouvoir
étre considérablement augmentée car Fory peut étre largement inférieure a 'unité. Ce
gain de vitesse est di au fait que chaque dent laser commence a entrer en interaction
avec la résonance lui correspondant bien avant que la dent adjacente ne soit sortie de la
sienne, et lorsqu’une fréquence balaye une largeur de résonance de cavité, la fréquence
de l'ordre Vernier balaye une plage correspondant a sa propre largeur. Ceci est illustré
fig.2.13, ou le déplacement d’une coincidence est représentée : au cours du balayage

les fréquences glissent a travers la coincidence. Comme le temps d’interaction d’une
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fréquence laser avec une résonance ne peut étre plus court que 27 X Trp pour rester
dans un régime adiabatique, le balayage d’un ordre Vernier dans sa largeur ne peut se
faire plus rapidement que celui-ci. En fait, partant de I’'Eq.2.33, ce résultat s’obtient

directement en écrivant :

1 ISLy T, ISLy 1
v . = — VU = . — .
vernier v f ISLC TRD F TRD
. T
solt  Vpernier = —— (2.34)
TRD
Av =T, /2

FIGURE 2.13: Glissement de la coincidence Vernier quand les résonances sont balayées
autour de leur dent.

Cette vitesse limite ne doit pas étre dépassée avec une configuration de filtrage basse

résolution afin de pouvoir faire des mesures d’intensité transmise quantitatives comme
en CEAS.

2.3.3 Approche pour la spectroscopie
Afin de faire de la spectroscopie a partir de I'intensité transmise par une coincidence, le

comportement d’une coincidence étendue, comportant plusieurs dents laser transmises

simultanément, en présence d’absorption, est analysé.

2.3.3.1 Fonction de transfert en présence d’absorption

Afin de déterminer la fonction de transfert du peigne Vernier en présence d’especes

absorbantes a l'intérieur de la cavité, il est nécessaire de revenir a celle de la cavité dans
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les méme conditions sous sa forme lorentzienne :

Hy(fn) = Hpas (1 - Foa(fn)L> : ! 5 (2.35)
" [ I Um0
- 1/2(T + 6T(f,))

qui est maintenant échantillonée aux fréquences du peigne laser, avec Fj la finesse de la
cavité sans absorption et les variations de largeur 6I'“(f,) = ¢ a(fn) et de position du
centre des résonances 6 f = —f, - dn(f,) dues a 'absorption. En faisant un traitement

similaire a celui de la section 2.3.2.1 sur cette nouvelle fonction de transfert, on obtient :

H(f) = O, (1 - Foa(fn)L> - ! , (2.36)
i o= (f + 003 (fa))

1+
1/2(FV + 5F?/(fn))
ou I'élargissement 6I'(;(fy,) est défini par :
a 0T (fn) Lo+ AL
oLy (fn) = T c-a(fn)- AL (2.37)

et ot le déplacement dvf}(f,) du centre de la coincidence est donné (pour un profil de
raie lorentzien) par :
ofe fn—v
Wi (fo) = == = —c- “=—a(fn)

v Iy

Lo+ AL
AL

(2.38)

Cette fonction de transfert Vernier est tres similaire a celle de la cavité en présence
d’absorption avec cependant une différence importante : dans le cas du Vernier, il n’est
plus possible de considérer ’absorption constante sur toute la gamme spectrale concernée
par le groupe de fréquences tandis qu’il ’est si on ne considere qu'une seule résonance
de cavité. Cela signifie que 6I'(;(fp) et 0v{}(fn) vont varier sur un ordre Vernier et que

la fonction de transfert du Vernier n’est plus une lorentzienne.

Il est utile pour la suite de réécrire la fonction de transfert (Eq.2.36) a l'aide d’une

fonction de réponse Vernier normalisée :

2 1
fv(fa) = AT+ TS () P (2.39)

U\ 1amy v are (7))

[\
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La fonction de transfert Vernier peut alors se réécrire :

ﬂ_FV + 5rv(fn)

9 fV(fn)

H5) = Mo (1= DaliL)

= Hh (1= Ratr) wy (14 FE) o) o)

En reprenant la définition de la variation de la largeur donnée Eq.2.37, on peut écrire :

T = eatag g
1 ISL
= a(fn)L% FVV

_ Ot(fn)L% o

ce qui permet, dans le cas d’une absorption faible, de simplifier le produit en négligeant

les termes d’ordre 2 :

(1 - iba(fn)L) - <1 + ‘W) ~ <1 - iora(fn)L> (2.42)

Aussi, dans ce méme régime d’absorption faible, la fonction réponse peut s’écrire en

négligeant les effets de largeur, lui donnant alors une forme de lorentzienne pure :

2 1
fv(f) = - 5 (2.43)
- FV
- =k
Iy /2
La fonction de transfert peut finalement se réécrire :
F r
H£) = o (1= 5R0(FL ) 700 (1) (2.44)

Cette fonction de transfert établie, il est maintenant possible de calculer 1’absorption

(faible, toujours) mesurée & partir du signal transmis par la cavité 2.

2.3.3.2 Traitement des données en CEAS

L’intensité transmise par un ordre Vernier pour un désaccord AL fixé est la somme sur

un ISL du Vernier des fréquences laser transmises par la cavité (I'intensité du spectre

2. Le régime d’absorption forte sera considéré dans le chapitre 4 Spectre Vernier
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laser est considérée constante sur cet intervalle spectral) :

v +ISLy /2

frep
L= Y Hh (1= RelL) Y R )

2
_ v —ISLy /2
p= frep

Elle peut se réécrire sous la forme d’une intégrale avec un pas d’intégration égal a f,¢p :

vt 225V 2 r d
L) = [ Hhw (1= (L) 2L L 2a0
vp——5% rep

Le traitement standard de I'intensité transmise en CEAS conduit a considérer la réduction

To(vi) =1 (k)
Io(vy)

méme ordre Vernier mais sans l'espece absorbante dans la cavité et elle est, selon les cas,

relative d’intensité en sortie de cavité . To(vg) est l'intensité transmise par le

mesurée expérimentalement (la cavité peut étre completement vidée) ou bien extrapolée

a partir de la ligne de base du spectre affecté des raies d’absorption (fig.2.14).

0,61

0,4

024 |—|I

Intensité transmise normalisée

0,0

Vi

FIGURE 2.14: Intensité transmise par la cavité avec et sans absorption.

Cette intensité a vide s’exprime encore en intégrant la fonction de transfert Vernier sans

absorption :
ISLy
Vet Iy df
1 = HY oY .
o) / S
r
= HY, -2~ (2.47)
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La réduction relative d’intensité transmise devient alors :

ISL
S - Gy . Ly L
To(vk) = La(ve) Hmas " 7 fwg—i[s;" Hiao+ (L= 5pa(f)) 755 - fr () Frep
Io(vi) HY,, -y
ISL
v+ 2V FO df

- / o(NLye - D)5 (2.48)

2

La transmission de cavité est finalement reliée assez simplement aux coefficients d’ab-
sorption des raies présentes dans le spectre : o apparait, multiplié par la longueur de
cavité et par le facteur de cavité intégré Fy/27, convolué avec la fonction réponse de
I’ordre Vernier : )
AT Vi Fo
=L— (% 2.49
TS = Ly (@x ) (5) (2.49)

On rappelle que la longueur L correspond ici a un tour de cavité, le facteur deux présent

au dénominateur du terme de cavité correspond bien au fait que la mesure est intégrée sur
la résonance, méme si, ici, cette intégration se répartit sur un ensemble de résonances.
La mesure CEAS est donc particulierement simple, puisque le spectre d’absorption,
multiplié par la longueur effective d’interaction de cavité, est seulement convolué par la

fonction réponse lorentzienne du Vernier.

2.4 Schémas de détection

A présent que les deux grandes gammes de filtrage ont été identifiées, il est important
de s’intéresser a la maniere dont elles peuvent s’adapter aux différentes stratégies de
détection envisageables. Une premiere stratégie, la plus évidente, consiste a placer sim-
plement un photodétecteur derriere le miroir de sortie de la cavité. Cette configuration,
extrémement simple expérimentalement, exige de trouver un équilibre entre la couver-
ture spectrale voulue et la résolution de la mesure. Une seconde stratégie, plus élaborée,
consiste a disperser la lumiere transmise par la cavité de maniere a lever la principale
limitation de la premiere méthode sur la couverture spectrale de maniere a exploiter

Iintégralité du peigne femtoseconde.

2.4.1 Transmission directe

Dans 'approche en transmission directe, resprésentée fig.2.15, le faisceau transmis par
la cavité est simplement détecté avec une photodiode. L’intensité ainsi mesurée n’est
facile a analyser quantitativement que lorsqu’elle est composée spectralement d’une seule

coincidence du Vernier. Cette condition simple fixe la résolution la plus fine dvg;rect
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FIGURE 2.15: Schéma de ’approche en transmission directe

donnée par cette approche. En effet, pour n’avoir toujours qu'un seul ordre Vernier de
fréquence v, comprise dans le spectre laser, il est nécessaire que 15Ly reste strictement
supérieur a la largeur totale du spectre laser Avj,s. Dot on déduit dv/g;rect, cOnnaissant

la finesse F' :
AVlas

F

Wiirect = v = (250)

La résolution est donc directement proportionnelle a la largeur du spectre laser et in-
versement proportionnelle & la finesse, le parametre en pratique le plus difficile & faire
varier. La largeur du spectre laser est le parametre le plus simple a ajuster pour obte-
nir la résolution souhaitée. Moyennant une finesse assez élevée (> 10000), il est possible
d’atteindre la résolution du mode par mode pour une largeur spectrale de quelques T'H z.
Dans notre travail, ou les finesses employées les plus élevées étaient de 3000, le GH z de

résolution s’obtient avec ce type de couverture spectrale.

Le désaccord relatif maximal qu’il est possible de créer entre les deux peignes pour rester
dans cette approche est déterminé par le ratio ISLy /ISL. soit encore Avy,s/ISL..
Une fois ce désaccord fixé, la variation d’un des trois parametres définissant le peigne
Vernier (AL, frep ou fopo) permet de balayer la fréquence centrale de la coincidence
présente dans le spectre et la puissance lumineuse mesurée pourra étre traitée, selon
que le filtrage est haute ou basse résolution, afin d’obtenir une mesure quantitative de

coefficients d’absorption.
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2.4.2 Transmission dispersée

Si le désaccord Vernier ey excede la limite fixée par ’'Eq.2.50, il y aura nécessairement
plusieurs coincidences présentes simultanément dans le spectre laser. Dans ce cas, I'ap-
proche en transmission directe aboutirait sur la mesure de la somme des intensités des

différentes coincidences transmises a plusieurs fréquences distinctes.

2.4.2.1 Approche et plage de validité

Dans 'approche en transmission dispersée, représentée fig.2.16, le faisceau transmis par
le filtre Vernier est analysé en dispersant spatialement a ’aide d’un réseau de diffraction
les différentes coincidences. De cette maniere, il est possible d’augmenter la résolution
précédente tout en conservant un spectre laser et une finesse identiques. Pour une finesse
donnée, la plus forte résolution est atteinte lorsque le pouvoir dispersif du réseau ne
permet plus de séparer spatialement deux ordres consécutifs du Vernier, c¢’est-a-dire
I1SLy.

Peigne Fs @

FIGURE 2.16: Schéma de 'approche en transmission dispersée

Tant que ey est plus petit que le désaccord imposé par la limite précédente, chaque
coincidence est résolue spatialement en gardant sa finesse spectrale I'y et crée un faisceau
distinct des autres apres le réseau. Si le peigne Vernier est balayé spectralement, les

fréquences des ordres varient et leurs faisceaux respectifs changent de direction.

Les puissances optiques transmises dans chacun de ces faisceaux, en supposant possible
leur mesure au cours de leur déplacement, vont alors décrire le spectre laser affecté par les
raies d’absorption du gaz intracavité, avec la résolution I'y, et avec toutefois un certain

décalage temporel, image du décalage en fréquence existant entre deux coincidences, du
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a la structure de peigne. Ce décalage est déterminé par la valeur de ISLy, et est donc

constant si on néglige tous les effets de dispersion intracavité.

2.4.2.2 Influence de la GDD intracavité

Cependant, les effets de dispersion rendent 1.5 Ly lui aussi dépendant de la fréquence et sa
variation induite par la GDD peut étre quantifiée. Pour plus de simpicité, le raisonnement

est mené en pulsation et les différents ISL sont maintenant exprimés en pulsation.

En suivant le méme raisonnement que dans la section 1.2.1.2, on introduit une dispersion
du second ordre dans la phase accumulée sur un tour de cavité pour une fréquence laser
d’ordre n :
wn, 1 9
@(wn) = ?(L() + AL) - (Z)Q — §¢2 : (wn — w,nef) (2.51)

De méme que précédemment, le terme “* Lo — ¢ satisfait les conditions du point magique

et est donc égal a 2nm. La phase accumulée devient alors :

5&)0

W 1
D(wy,) = ?AL + Lo — §¢2 (wp, — Wrep)? (2.52)

e
Pour calculer le nouvel ISL de la cavité en tenant compte de la GDD, on s’intéresse a la

différence de phase entre deux pulsations du peigne Vernier ®(wyy1) — ®(wy) = 27 :
WEk+1 — Wk 1
%AL — 502 [(we — wreg)? — (Wi — wrep)?] = 2 (2.53)
La différence des carrés peut se réécrire de la maniere suivante :

1
(Wrt1 — Wref)2 — (wg — Wref)Q =2 (Wrt1 —wk) - (wk — Wref + 2ISLV> (2.54)

ce qui permet, en reprenant I’Eq.2.53, d’exprimer le nouvel ISL Vernier ISL}, (le terme

contenant la GDD est considéré petit devant 1) :

AL ISL
(Wk+1—wk)'<c—¢2'<wk—wref— 2v)> =27
o ISL,(w) = ISLy (1 + o IZ? (M — Wref — ISQLV» (2.55)

La mesure des variations de I'ISL Vernier donne donc acces a la GDD, son effet étant
décuplé par la grande sensibilité du peigne Vernier aux altérations du peigne de résonances

de la cavité. Ceci est quantifiable en considérant les variations relatives des ISL Vernier
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et de cavité en fonction de la GDD :

i /
MZ(ZEL W — w _ISLy\ _ L ISL,—ISL. 256
5Ly AL ref T AL~ ISL,
50 . : NI o ' | -
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FIGURE 2.17: Variations relatives de I'ISL du Vernier pour plusieurs désaccords AL
et une GDD ¢2 = 75 fs? (a) et pour plusieurs valeurs de GDD et AL = 100 um (b) -
(Arey = 800nm)

La fig.2.17 (a) présente les variations relatives de I'ISL du peigne Vernier entre 700 et
900 nm pour plusieurs désaccords et une GDD constante égale & 75 fs2, soit la GDD in-
duite par la propagation dans 3 m d’air. La variation relative de ' SL n’est pas constante
pour tout AL et est inversement proportionnelle & ce désaccord : la mesure la plus sen-
sible de la GDD dans une approche Vernier se fait donc avec le désaccord entre peignes
le plus petit possible (bien évidemment, il faut tout de méme qu’il y a ait deux ordres
Vernier dans le spectre laser pour faire cette mesure). A désaccord fixé (b), la variation

relative d’1S Ly est parfaitement proportionnelle a la valeur de la GDD.

Il est par ailleur également intéressant d’évaluer au passage l'influence que la GDD de
la cavité va avoir sur la largeur d'un groupe de modes Vernier. L’Eq.1.42 écrite dans la
section 1.2.2.2 donne directement le nouvel ISL de cavité dans le cas Vernier pour la

résonance m, la pulsation de référence étant dans ce cas prise en wy, :

ISL,.
2T

Wm — Wk)

(2.57)

C C
ISL(wm) = 2wm (1 + ¢2m(wm - wk)> = ISL, (1 + o
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La nouvelle pulsation centrale de la résonance m est alors donnée par :

Wi d
W= wp+ / ISL (w)—=*

ot ISL,
ISL 1 ISL. 1
= W, + P2 27rc <2wfn wkwm) + ¢27€ : lez
ISL
= m + G2 — i) (259)

et la nouvelle largeur du groupe Vernier est déduite comme précédemment de w!, —w,, =

r./2:

r ISL
?C = wm_wn+¢2 27rc(wm_wk)2
T /2 ISL
= €V " Wrep V/ + ¢ < (Wm — Wk)2 (2.59)
rep 2

D’ott on déduit la nouvelle largeur du groupe de mode I', :
/ F 2
Ty (wm) =Tv (1= ¢a—(wm — wi) (2.60)

Ce qui signifie que pour une cavité de finesse F' = 1000, une GDD de 100 fs2, une largeur
d’ordre Vernier w,, —wi ~ 1 GH z, la variation relative de largeur Vernier sera de I'ordre

de 3-10~% donc négligeable par la suite.

2.4.2.3 Conclusion

Dans la suite de ce travail, c’est ’approche en transmission dispersée qui a été préférée.
D’une part, I'utilisation d’un réseau en sortie de cavité permet d’accéder a des résolutions
plus fines pour de grandes gammes spectrales que l'approche en transmission directe.
D’autre part, elle crée aussi un discriminateur en fréquence des différentes coincidences
grace a leur dispersion spatiale qui permet la mise en place de stratégies de controle de
la position spectrale d’une coincidence particuliere. Elle est aussi la seule approche qui
autorise 'exploitation de la totalité de la plage spectrale accessible avec un oscillateur
Ti : Sa, Vapproche en transmission directe reposant sur la limitation du spectre laser

selon la résolution désirée.
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Couplage Vernier : montage

expérimental

Expérimentalement, nous nous sommes donc placés dans une configuration ou la lumiere
transmise par la cavité est spatialement dispersée en utilisant un réseau de diffraction.
L’objet de ce chapitre est de décrire précisément la réalisation de chaque étape du filtrage

Vernier.

3.1 Dispositif

Le dispositif expérimental est présenté fig.3.1. En (a), le faisceau du laser de pompe
a 532nm est injecté dans l'oscillateur femtoseconde T'i: Sa. Cet oscillateur a déja été
évoqué dans la section 1.1.1.4. Il produit un train d’impulsions de quelques dizaines
de femtosecondes. Sa puissance moyenne est comprise entre 300 et 400 mW et elle est
mesurée avec un puissance-metre non représenté ici. Son spectre peut aussi étre observé
avec un spectrometre USB d’une résolution autour du nm AvaSpec - 2048 d’Avantes
captant une réflexion résiduelle du faisceau sur une des lentilles traversées plus loin. Il est
globalement compris entre 750 et 850 nm. Plusieurs spectres typiques de cet oscillateur
étaient présentés dans la premiere partie. Ce spectre peut étre ajusté selon la situation
en modifiant essentiellement les positions transverses des deux prismes (montés sur des
platines de translation micrométriques) et l'orientation du coupleur de sortie de la cavité.
Enfin, le taux de répétition f,¢, de l'oscillateur est mesuré a 91 M H z en plagant derriere
I'un des miroirs de renvoi a 45° une photodiode ayant une bande passante suffisante
pour observer le passage des impulsions successives (avec une surface photosensible de
1mm?). Le second parametre du peigne de fréquences, fopo, nest pas mesuré directe-

ment en sortie de 'oscillateur. Il peut cependant étre ajusté en orientant le miroir de

87
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FIGURE 3.1: Dispositif expérimental complet.

fond de cavité situé derriere les deux prismes (cf section 1.1.1.4), qui est monté sur deux
cales piezoélectriques controlées par un ordinateur (I’ensemble Pzt CEO sur le schéma)

permettant de modifier indépendamment son orientation horizontale et celle verticale.
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Les dimensions spatiales du waist du faisceau sur le miroir de sortie ont été mesurées
et sont égales a wé‘f = 230 um sur la dimension horizontale et wlo‘;f = 255 um sur la
dimension verticale. Le faisceau laser est donc légerement elliptique et ses dimensions
spatiales peuvent étre amenées a changer lorsque son spectre change (des variations
de Tordre de 25% ont été observées lorsque le spectre passe d’une largeur de 50 nm a
100m). Afin d’adapter les dimensions de ce faisceau a celles du waist défini par la
cavité optique située en aval, deux lentilles sont placées sur son trajet ((b) - Ly et La).
Le choix de leurs distances focales ainsi que les distances les séparant du laser et de la
cavité est explicité dans ’Annexe A. Leurs valeurs, qui dépendent de la géométrie de
la cavité utilisée, sont données avec les caractéristiques des deux cavités de ce travail
(partie 3.2). Cependant, dans les deux montages réalisés, une fois les focales des deux
lentilles fixées, le parametre d’ajustement le plus fin de la dimension du waist obtenu est
la distance séparant Ly et La (qui reste toujours proche de la somme des deux distances
focales). C’est pourquoi une des deux lentilles est montée sur une platine de translation
micrométrique (ici Lg). Enfin, afin de parfaire I’accord spatial de mode entre le faisceau
incident et le mode T'E My de la cavité deux miroirs de renvoi a 45° sont placés entre
les lentilles et la cavité pour que la direction du faisceau soit elle aussi confondue avec

le mode de cavité.

Apres cet accord de mode, le faisceau laser atteint la cavité optique (c). Deux cavités de
finesses différentes ont été utilisées. La premiére a une finesse modérée égale a 300 tandis
que la seconde a une finesse plus élevée, F' = 3000. Leurs géométries variant quelque peu
(tout en gardant une longueur totale, fixée par f¢,, identique) et la détermination de
leur finesse ayant nécessité des mesures différentes, chacun des deux montages optiques
fera ’objet d’un exposé plus complet dans la section suivante. Dans les deux cas, les deux
miroirs sphériques, de rayon Re, constituant la cavité sont collés avec de la colle cyanolite
sur des actuateurs piezoélectriques annulaires (les montages et les caractéristiques de ces
actuateurs Pzt Lent et Pzt Rapide sont détaillés dans la section 3.5.2). L’intensité
directement transmise par la cavité est collectée derriere un des miroirs sphériques avec
une photodiode (PD1) Thorlabs PDA36A ayant un gain maximal de 2.47 x 105 V/W
pour une bande passante de 12.5 kH z. Le second miroir sphérique est quant a lui monté
sur une platine de translation micrométrique afin de pouvoir ajuster de maniére précise
la longueur de la cavité soit pour trouver la longueur correspondant au point magique
Lo, soit pour créer un désaccord AL par rapport & Ly de maniere & créer un filtrage

Vernier du peigne laser.

L’intensité transmise par le miroir coupleur de sortie de la cavité est ensuite envoyée
dans le bras de détection Vernier (d). Elle y est dispersée spatialement avec un réseau de
diffraction, lui-méme monté sur ’axe d’un moteur galvanométrique qui permettra par la

suite de balayer horizontalement la position du spectre dans ’espace de maniere continue.
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Si un désaccord AL existe et reste assez petit pour que ISLy reste supérieur a la
résolution du réseau, alors un ou plusieurs faisceaux sont diffractés et correspondent aux
différentes coincidences Vernier présentes dans le spectre laser (les limitations en termes
de résolution atteignables avec notre montage seront abordées dans la section3.4.1). Un
diaphragme placé apres le réseau vient sélectionner un seul ordre du Vernier qui est
dirigé vers une photodiode a cadrans (PDcad, cf section 3.4.2) qui va délivrer un signal
proportionnel a 1’éloignement du spot Vernier par rapport au centre de la photodiode.
Ces écarts sont l'effet soit d’'un mouvement du réseau soit d’une variation controlée ou
d’une fluctuation de la fréquence de l'ordre Vernier. Le signal de PDcad sera le signal
d’erreur utilisé pour l’asservissement de la position des ordres détaillé section 3.6 et
schématisé dans l’encart (e). Par ailleurs, une portion du faisceau incident sur PDcad
est envoyée vers une photodiode, PD2, pour mesurer 'intensité du spot. Afin d’obtenir
en parallele une calibration relative en fréquence du spectre mesuré, une autre portion
de ce méme faisceau est envoyée sur un étalon solide de basse finesse dont le signal

interférométrique est mesuré en réflexion par la photodiode PD3.

3.2 Cavités optiques

Deux cavités de finesse différente ont été utilisées durant ces travaux. La premiere, de
finesse modérée, a été utilisée pour faire la démonstration de faisabilité du Vernier. L’uti-
lisation de coupleurs d’entrée et sortie de transmissions significatives environ égales a
1% permet d’obtenir des transmissions de cavité maximales trés proche de l'unité et
donc de bénéficier d’une puissance optimale pour chaque mode transmis. Cependant, la
modération de la finesse limite la résolution accessible et augmente par la méme la sen-
sibilité de la mesure aux modes transverses. Par la suite, 'expérience a été réalisée avec
une cavité de finesse d’un ordre de grandeur plus élevée. Ces deux cavités sont a ondes
propagatives réduisant ’encombrement et permettant de s’affranchir de I'utilisation d’un

isolateur optique.

Pour caractériser a la fois spatialement et spectralement les modes de ces cavités, on
utilise le formalisme de la famille des faisceaux gaussiens. Il permet notamment de
déterminer les dimensions et les positions des deux waists de chaque cavité. Connaissant
ces caractéristiques, le réglage de ’accord de mode du laser avec la cavité peut étre
dimensionné et ses performances estimées. Seuls les principaux résultats sont donnés
dans cette partie (les calculs complets sont présentés en Annexe A). Par ailleurs, chacune
de ces cavités est caractérisée par des mesures expérimentales de finesse et des mesures

de dispersion du second ordre sont présentées en Annexe B.
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3.2.1 Finesse modérée

3.2.1.1 Dimensions

La premiere cavité utilisée est une cavité papillon parfaitement symétrique dont une
représentation schématique est donnée fig.3.2. Cette parfaite symétrie rend les deux
waists de la cavité égaux et ses dimensions (81cm x 20cm) les placent 1.3 cm avant
les coupleurs d’entrée et de sortie, dans le sens de propagation de la lumiere. De plus,
les rayons de courbure des deux miroirs sphériques, My et My, (Re = 3m) induisent
des waists de w, = 582.3 um sur la dimension horizontale et de w, = 585.25 um sur
la verticale, Dellipticité du mode T'EMyy de cavité étant induite par les réflexions non
normales du faisceau sur les miroirs sphériques. Ces waists ont alors des distances de

Rayleigh égales a 1.33m.

L’accord de mode doit donc fixer un nouveau waist pour le faisceau issu du laser aux
dimensions du waist de cavité et placé 1.3 cm avant la surface réfléchissante du coupleur
d’entrée (soit 4 mm avant le substrat BK7 d’indice npr7 = 1.5 et d’épaisseur 6 mm).
Cet accord est réalisé avec deux lentilles sphériques Lj et Lo de distances focales res-
pectives f1 = 100mm et fo = 150 mm. L1 est placée 70 cm apres le miroir de sortie de
Ioscillateur, les deux lentilles sont séparées de 25.8 cm et le waist est situé 1.652 m apres
Ls. De cette maniere, le waist est parfaitement accordé sur sa dimension horizontale a
celui de la cavité et souffre d’un désaccord de 7% sur la dimension verticale avec le mode
de cavité (en prenant les dimensions du faisceau laser précédemment données, le waist
ainsi créé mesure 625 um sur sa dimension verticale). Ce réglage permet d’obtenir des
accords de mode avec moins de 1% de puissances laser couplées dans les modes TEM
d’ordres autres que le fondamental et il permet par ailleurs de limiter le nombre d’op-
tiques présentes sur le trajet du faisceau -sources d’interférences parasites et de pertes
par réflexion sur des surfaces non traitées (90.3% de transmission pour deux lentilles

contre 81.5% avec quatre lentilles).

Les miroirs utilisés sont des miroirs diélectriques multicouches fabriqués par la société
allemande Layertec. Le coupleur d’entrée, de coefficient de transmission égal en moyenne
a Tro = 1% (les variations du coefficients de réflexion Rjc, données par le constructeur,
sont représentées fig.3.3), est un miroir plan & GDD dite ”optimisée” n°100889. Le cou-
pleur de sortie (de méme numéro mais de spécifications constructeur différentes) est un
miroir plan dont les variations de réflectivité ne sont pas connues, Tpc étant aussi donné
égal & 1%. Enfin, les miroirs sphériques (Rec = 3000 mm) ont des réflectivités données

supérieures & 99.9% (représentées elles aussi fig.3.3) et sont identiques (n°106927). La
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FIGURE 3.2: Géométrie de la cavité de finesse modérée.

connaissance de ces coefficients de réflexion permet de calculer la transmission maxi-

male attendue de cette cavité Hj,q, = 0.98 et une finesse théorique oscillant autour de

F = 300.
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FicURE 3.3: Coeflicients de réflexion des différents miroirs utilisés. Les données
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d’entrée est induite par une optimisation de sa GDD.
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3.2.1.2 Mesure de la finesse

La finesse de la cavité, calculée théoriquement a partir des spécifications données par le
constructeur, a aussi été mesurée afin de connaitre précisément la longueur effective d’in-
teraction intracavité et ses variations spectrales. Pour cela, le faisceau transmis lorsque
la longueur de la cavité est balayée autour du point magique est dispersé spatialement
et seule une petite partie est collectée par une photodiode, la largeur de la fente utilisée

fixant la résolution de la mesure faite (cf fig.3.4).

Spectro
USB
2
Pzt
IC
N )
i A

FIGURE 3.4: Dispositif expérimental de la mesure de finesse

De cette maniere, il est possible de comparer l'intensité transmise par la cavité avant
et apres le réseau de diffraction (fig.3.5) lorsque la longueur de la cavité est balayée de
fagon adiabatique. La transmission prise directement en sortie de cavité (a) est fortement
déformée par rapport a celle attendue avec ce type de cavité, symétrique par rapport a
un PM beaucoup plus intense que ses résonances adjacentes (par exemple, ce genre de
transmission est présentée dans la section 2.3.1.2). Cette distortion est due a la GDD
intracavité elle-méme spectralement dépendante (la mesure expérimentale de la GDD de
cette cavité est présentée en Annexe B). Ceci disperse en longueur de cavité le passage des
dents laser au PM, avec pour effet de diminuer drastiquement I'intensité du PM observé.
La forme générale de tous les passages en résonance est donc a la fois fonction du spectre
laser et de la GDD intracavité. Lorsque l'intensité transmise est filtrée spectralement (b),
la figure de transmission observée ressemble beaucoup plus a celle connue : la restriction
du spectre observé a 1 nm rend l'effet de la GDD négligeable. Cette largeur spectrale peut
se déduire du rapport d’intensité entre les pics de transmission successifs, la réduction
de la gamme spectrale observée tendant a rendre cette transmission similaire a celle
obtenue avec un laser continu ou tous les pics ont des intensités égales. Par ailleurs, il
est évident que I’accord de mode ne semble pas aussi bon entre le cas dispersé (a) ou
non (b). En effet, s’il est possible d’obtenir des accords de mode meilleurs que 99% de

couplage dans le mode T'EMjy de la cavité pour une longueur d’onde, il est difficile
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FIGURE 3.5: Balayage de la longueur de cavité autour de la position du PM avant (a)
et (b) apres le réseau et la sélection en longueur d’onde

voire impossible d’obtenir cette performance pour I'intégralité du spectre laser qui peut
couvrir aisément 80 nm. Les caractéristiques spatiales du mode de cavité dépendant de
la longueur d’onde considérée a travers son waist, des variations de I'ordre de 10% sont

attendues sur cette valeur selon que l’on considere A\;,s = 760 nm ou bien A,y = 840 nm.

Une fois I'intensité transmise obtenue pour une zone spectrale étroite, il est possible de
mesurer la durée séparant deux pics de transmission successifs et de la diviser par la lar-
geur temporelle du pic de transmission correspondant au PM. Si 'accord des fréquences
d’offset est fait, ce qui se traduit par I’égalisation des intensités des deux pics adjacents
au PM, alors ce ratio correspond a la finesse de la cavité, la longueur d’onde de mesure

étant connue en envoyant une partie du faisceau dans le spectrometre fibré.

La mesure de finesse résultante est présentée fig.3.6. La finesse mesurée varie suivant les
mémes tendances que la finesse théorique autour d’une valeur moyenne de 270, 10% plus
faible que celle calculée. Les pertes dues a la présence de dioxygene et de vapeur d’eau
de l’air ambiant dans la cavité sont visibles, respectivement entre 750 et 770 nm et entre
790 et 830nm, et ne seront pas prises en compte dans la finesse utilisée ultérieurement

dans le calcul des coefficients d’absorption.
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FIGURE 3.6: Finesse mesurée expérimentalement comparée a la finesse théorique
ajustée - le coeflicient d’ajustement venant soit d’une poussiere, soit d’une erreur sur
la valeur du coefficient de réflexion de I’OC.

3.2.2 Haute finesse
3.2.2.1 Dimensions

La seconde cavité utilisée est encore une cavité papillon, cette fois asymétrique, représentée
fig.3.7. La géométrie de la cavité place le premier waist A rencontré par le faisceau laser
incident au milieu du segment reliant les coupleurs d’entrée et sortie et le second waist
B au milieu des deux miroirs sphériques. Les miroirs sphériques M3 et My utilisés ici
sont les mémes que pour la cavité précédente et ils fixent les dimensions des deux waists
a:

Waist A{ why = 421.0um

Waist B wpy = 838.5pum
w%o = 796.6 um

L’ellipticité des waists de cette cavité est plus marquée que dans le cas précédent.

w%o = 448.4um

Elle est induite par les angles de réflexion utilisés sur les miroirs courbes, qui sont
considérablement plus grands que dans la cavité a finesse modérée. Ils sont eux-mémes
fixés par I'épaisseur des substrats des coupleurs - plans - d’entrée et sortie de cavité de
3mm afin de limiter au maximum l'amplitude des interférences parasites du faisceau
dans ces substrats. Enfin, les dimensions du waist A compris entre les miroirs d’entrée

et de sortie conduisent a une longueurs de Rayleigh de 'ordre de 70 cm.
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FIGURE 3.7: Géométrie de la cavité de haute finesse

De méme que pour la premiere cavité, 'accord de mode doit fixer un nouveau waist pour
le faisceau issu du laser aux dimensions du waist de cavité. Les deux lentilles sphériques
L1 et Lo choisies ici ont des distances focales de fi = 100mm et fo = 125mm. Ly est
placée 65 cm apres le miroir de sortie de l'oscillateur, les deux lentilles sont séparées de
246.7mm et le waist est situé 1.001 m apres Lo. En Annexe A est présentée la répartition
en fréquence de la position des différents modes transverses. Le meilleur couplage sur
le mode T'EMyy que 'on peut espérer atteindre est de 99%, le restant de la puissance

optique étant majoritairement réparti entre les deux modes paires T'E Mgy et T'E Mayyg.

Les miroirs sphériques utilisés sont les méme que pour la premiere cavité. Les coupleurs
d’entrée et de sortie sont des miroirs plans identiques, de coefficient de transmission
égal & T = 0.1%, Layertec n°108203. Avec ces données constructeur, la transmission
maximale de la cavité est attendue égale & 0.82% de la puissance incidente et la finesse
théorique de cette cavité est égale a4 3100 (la courbe de finesse théorique, calculée a partir

des réflectivités données par le constructeur, est présentée fig.3.8).

3.2.2.2 Mesure de la finesse

Avec le méme montage expérimental que celui présenté fig.3.5, la finesse expérimentale
de cette cavité peut étre mesurée. Etant donné la valeur de finesse attendue, la mesure
en passage adiabatique par le PM devient tres lente et trop sujette aux bruits de I'envi-
ronnement pour étre réalisable. Le choix est alors fait de se placer au contraire dans une
dynamique de cavité ou les effets de ringing sont bien présents et identifiables. De cette
maniere, en connaissant la vitesse de déplacement de ’actuateur réalisant le balayage en

longueur de la cavité, il est possible de réaliser ’ajustement des profils de ringing pour
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FIGURE 3.8: Finesse mesurée expérimentalement - en rouge - par ’ajustement du profil
temporel du ringing de la cavité.

chaque longueur d’onde qui donne alors acces a la valeur de la finesse, parametre de cet
ajustement. Un exemple pour \;,s = 812nm est visible dans 'encart haut de la fig.3.8
et la courbe de finesse résultant de ces mesures est présentée dans ’encart bas de la
méme figure. La finesse mesurée, tout en étant de 'ordre de grandeur de celle calculée,
présente cette fois des écartes significatifs qui ne permettent pas une utilisations fiables
de ces mesures. En effet, le calcul de la variation de finesse induite par la présence de
I’air ambiant dans la cavité ne permet pas de retrouver des variations aussi marquées.
L’analyse des spectres mesurés a haute résolution et présentés dans le chapitre 4 confir-

mera l'incohérence de cette mesure en présence de pertes moléculaires. La détermination
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de la finesse par le profil ringing se retrouve dans cette situation en défaut et c’est la

courbe constructeur qui sera utilisée dans la suite.

3.3 Détection du Vernier

Le faisceau transmis par la cavité est envoyé dans une ligne de détection. L’objectif est
alors d’isoler un unique ordre du Vernier et d’en mesurer l'intensité lorsqu’il balaye le

spectre du laser.

3.3.1 Réseau de diffraction

Le faisceau transmis par la cavité rencontre en premier lieu un réseau de diffraction
en réflexion Thorlabs GR 13-1208 gravé de 12001/mm et avec un angle de Blaze égal a
26°44’. Lorsque I’angle d’incidence du faisceau par rapport & la normale au réseau est égal
a cet angle de Blaze, alors 'ordre diffracté —1 revient parfaitement dans la direction du
faisceau d’incidence et 'efficacité de diffraction dans cet ordre est maximale. Afin d’avoir
acces aux faisceaux diffractés par le réseau correspondant aux ordres Vernier, le faisceau
incident arrive sur le réseau avec un angle d’incidence 6;,. proche de I'angle de Blaze.
Proche du réseau, les différents faisceaux diffractés sont indiscernables, quand bien méme
leur écart en fréquence (ISLy) est supérieur au pouvoir résolvant du réseau, a cause
de leur forme spatiale gaussienne. Il est en fait possible, connaissant les caractéristiques
du réseau ainsi que celles du faisceau incident, de déterminer la résolution maximale
atteignables avec un tel montage. Afin de s’affranchir de toutes les sources d’interférences
parasites, le montage a été réalisé sans lentille et la résolution atteignable est donc
fonction, entre autre, de la dimension du waist de cavité localisé juste avant le coupleur

de sortie.

Pour guider le calcul qui va suivre, la diffraction du faisceau est schématiquement
représentée fig.3.9. Les angles y sont été exagérés afin de faciliter la représentation et en
pratique, le faisceau incident arrive avec un angle 6;,. = 24° sur le réseau, afin que les
faisceaux diffractés aient 10° d’écart avec le faisceau incident. Le pouvoir résolvant du
réseau v/dv, indiquant la plus petite différence de fréquence résolvable avec ce réseau,

est donné par le nombre de traits du réseau éclairés par le faisceau incident Vy soit :
Ny = dyes x 12001 /mm (3.1)

ou d,.s est déduit de la dimension horizontale du faisceau transmis par la cavité w;,.,

dont la valeur dépend de la cavité considérée (to;,. = 582 um pour la finesse modérée et
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FIGURE 3.9: Représentation de la dispersion de deux coincidences Vernier.

421 pm pour la haute finesse), qui conduit a :

Wine

Ares =2 X ———— 3.2
res cos(Oinc) (3.2)

La résolution spectrale du réseau Av"¢® g’écrit alors :

Vias c08(Oine) 1
AV = —= = . . 3.3
v N, e e 1200 1/mm (3:3)
qui peut se réécrire en longueur d’onde :
A2 co$(Oinc) 1

ANES — las AT — )\ . inc) 3.4
c Y las " 757 Wine 1200 I/mm (3-4)

Ceci signifie que la plus petite résolution Vernier dv{7° atteignable avec ce réseau est a

priori égale & Av™®®/F'. La résolution du réseau se traduit par une dispersion angulaire

007 se déduisant a partir de la relation des réseaux :
sinfg = sinbipe —m - X - 12001 /mm (3.5)
qui peut se réécrire, pour 'ordre m = —1 :

04 = arcsin (sinbine + A - 12001 /mm) (3.6)
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En différentiant ’Eq.3.6, on obtient ’expression :

dbq _ 12001/mm ~12001/mm
A\~ /T (sinfipe + A-12001/mm)?  cosbq

(3.7)

qui nous permet d’exprimer la dispersion angulaire §6; induite par un écart en longueur

d’onde 6\ :

12001/mm L sares — A cosbine

cosfy 2. wipe  cosby

S0 — (3.8)

La différence de direction angulaire entre deux éléments spectraux les plus proches est
maintenant établie. Cependant, ces deux éléments spectraux sont aussi des faisceaux
gaussiens se propageant depuis le réseau et il est nécessaire de comparer la dispersion
angulaire donnée par la résolution du réseau 067,°° a la divergence des faisceaux gaussiens

considérés 6C.

Cette divergence gaussienne est reliée a la dimension du waist du faisceau diffracté par

la relation :
A
0% = (3.9)

T g

Elle peut se réécrire en fonction du waist du faisceau incident comme :

A 080

0% = (3.10)

T Wine €080y

Dans un cas limite représenté fig.3.10, les faisceaux diffractés sont parfaitement conti-
gus lorsque leurs fréquences respectives sont séparées de Av™®®. Cela correspondrait a
I'égalité : 607°° = 2 x 6.

Cependant, le waist est défini en intensité comme étant la dimension radiale pour laquelle
I'intensité ne vaut plus que 1/e? soit 13.5% de sa valeur maximale. Afin de considérer
que deux faisceaux sont clairement distincts spatialement, il est nécessaire que leurs
directions angulaires soient différentes d’au moins 4 x 6. Dans ce cas, 'intensité d’un
faisceau a été atténué d’un facteur 1/e32 lorsqu’il atteint le centre du second faisceau.

Ceci définit une résolution du réseau liée a la divergence des faisceaux :

ALCG = ;-5)\0
v costy
- Y. 50, .0V
A YT 12000 mm
einc
_ 4. Vas cos (3.11)

' TWine ' 12001/mm

La résolution Vernier 6V€ atteignable est encore une fois donnée par Av%/F.
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F1GURE 3.10: Représentation de la dispersion de deux coincidences Vernier dans le cas
limite 06}, = 2 x 0<.

Expérimentalement, le réseau est placé directement en sortie de la cavité de maniere a
étre encore dans la zone de Rayleigh des deux waists considérés (wop dans le cas de
la finesse modérée et wps dans le cas de la haute finesse), ce qui permet d’appliquer
I’analyse précédente. Pour un angle d’incidence 6;,. = 24°, I’'Eq.3.11 nous donne une
résolution limitée par la divergence gaussienne atteignable pour la cavité de finesse
modérée (F ~ 270, wop = 582 um) égale & 2.3GHz & 800nm, tandis qu’elle serait
de 900 M H z si elle était limitée par le pouvoir résolvant du réseau. Le méme calcul pour
la cavité de haute finesse (F' ~ 2500, w4 = 421 pm) conduit & une résolution maximale
(51/5 = 340 M H~z tandis que ov{7° = 130 M Hz. Ces limites peuvent étre diminuées si
nécessaire en augmentant ’angle d’incidence sur le réseau mais cela se fait au détriment
d’une diminution de puissance optique, l'efficacité de diffraction du réseau étant elle
aussi diminuée. Enfin, ce réseau est monté sur un moteur galvanométrique G300 de

Cambridge Technology qui permet de controler finement sa rotation.

3.3.2 Photodiode a cadrans

Les différents faisceaux issus de la diffraction des ordres Vernier par le réseau sont
filtrés spatialement a l’aide d’un diaphragme de maniere a n’avoir qu’'un seul faisceau
qui se dirige ensuite vers la photodiode a cadrans. Celle-ci est un composant OPR2100
de TTelectronics - OPTEK Tecnology constitué de six surfaces photosensibles, dont la
géométrie et les dimensions sont données fig.3.11. En pratique, deux de ses surfaces

seulement sont utilisées et la différence des deux signaux qu’elles génerent délivre un
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FIGURE 3.11: Représentation de la photodiode & cadrans.

signal en forme de dérivée dont I'amplitude est proportionnelle a 1’éloignement du spot
du centre de la photodiode. Par ailleurs, la somme des deux courants (convertis en
tension) doit permettre une mesure directe de la puissance lumineuse du spot Vernier
simultanément a celle de sa position. Cependant avec ce modele, la distance séparant les
deux surfaces photosensibles est trop importante pour éviter 'apparition d’un creux
a la position centrale tel que représenté fig.3.10. Mis a part la perte de signal que
cela implique, cet effet rend l'intensité mesurée sensible a la qualité du controle de
la position du spot puisque toute fluctuation résiduelle de la position conduit alors
automatiquement & une fluctuation de 'intensité uniquement due & son déplacement
spatial, cette sensibilité étant directement proportionnelle a la dimension de I'intervalle
entre les deux surfaces rapporté a la dimension du spot. La mesure de la puissance d’un
ordre Vernier n’a donc pu étre optimale avec cette photodiode a cadrans, ce qui nous a
conduit a préférer, malgré la perte de puissance optique, I’emploi d’'une lame séparatrice
50/50% placée juste avant afin de faire cette détection avec une photodiode Thorlabs
PDA36A ayant une surface sensible de 13 mm?. L’utilisation d’un autre modele tel que
le Hamamatsu S3096-02 ou ’écart entre surfaces n’est que de 30 um (contre 100 pum avec
le modele actuel) permettrait 'optimisation de la puissance des signaux a la fois pour

Ierreur en position et pour l'intensité absolue.

La sensibilité du signal au déplacement du spot par rapport au milieu des surfaces est
donnée par la puissance maximale détectée par chacune des deux surfaces photosensibles.
Ceci implique que le meilleur discriminant en position sera obtenu lorsque la dimension
totale du spot est égale a la largeur d’une surface soit 1.34 mm. De méme, pour que
le signal délivré soit une image fidele du mouvement de 'ordre Vernier d’intérét, il est
nécessaire que celui-ci soit rigoureusement seul sur les surfaces et que celles-ci soient aussi

éloignées que possible du réseau puisqu’une variation de la direction du spot conduira a
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FiGUurRE 3.12: Montage électronique réalisant la conversion et 'amplification de la
différence des photocourants

un écart au centre de la photodiode d’autant plus grand que cette derniere est éloignée.

C’est alors la stabilité du réseau qui impose la distance.

Les six surfaces de ce modele sont montées avec leurs propres cathodes, ce qui nous
permet de convertir en tension et d’amplifier directement la différence des deux photo-
courants (montage fig.3.12). L’amplificateur opérationnel (AOP) LT1007 (Linear Tech-
nology) a été choisi en raison de son faible bruit et réalise la conversion courant/tension
avec le gain Vg = (ig —i1) - 1 M qui induit une bande passante de détection légerement
inférieure a 100 kH z - dans tous les cas bien plus élevée que les bandes passantes d’asser-

vissement, limitées par la fréquence de résonance de 'actuateur piezoélectrique utilisé.

Au final, la photodiode & cadrans permet de fournir un signal d’erreur utilisé pour rendre
fixe dans I’espace le faisceau issu d’un ordre Vernier. Une position donnée de I'angle du
réseau de diffraction fixe alors la fréquence de 'ordre Vernier, I’ensemble des fluctuations

du peigne et de la cavité étant stabilisé.

3.3.3 Calibration en fréquence

Dans la suite, la photodiode a cadrans sert a asservir la position du spot Vernier au
centre de sa surface, aussi durant la rotation du réseau. De ce fait, la fréquence centrale
de la coincidence Vernier correspondant a ce spot va balayer le spectre laser. Cependant,
le choix, fait dans ce travail, de réaliser nos mesures Vernier dans des configurations de
filtrage basse résolution ne permet pas de bénéficier de la calibration relative (si frep
est stabilisée) voire absolue (si frep et foro sont stabilisées) en fréquence qu’apporte le
peigne femtoseconde. Il est alors nécessaire de calibrer le balayage en fréquence du réseau
avec une mesure supplémentaire. Pour cela, une partie significative du faisceau (70%)
est envoyée sur un barreau de BK7. Le signal réfléchi sur cet étalon de basse finesse est

celui du faisceau réfléchi sur la face d’entrée du barreau (R = 4%) interférant avec celui
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réfléchi sur la face de sortie (R = 4%). Ceci permet d’obtenir un signal sinusoidal dont

la périodicité en nombre d’onde est déduite de I’épaisseur du barreau ep; :

1
Aop = ———— avec npgr = 1.5 (3.12)
2-nBK7 - €Rt

Cette périodicité permet de réaliser une calibration relative du mouvement du miroir, la
calibration absolue étant faite pour le moment en reconnaissant une raie d’absorption
du spectre et en lui adressant le nombre d’onde central donné par la base de données
HITRAN [67] pour cette raie.

L’épaisseur du barreau étalon doit pouvoir étre ajustée a la résolution de la mesure. En ef-
fet, lorsque la résolution du Vernier augmente, la plage spectrale qu’il est possible de cou-
vrir sur une durée déterminée diminue si la mesure est adiabatique. L’intervalle de temps
séparant deux maxima de la figure d’interférence de 1’étalon, s’il reste identique, aug-
mente donc proportionnellement & la résolution Vernier. Ceci a pour effet de rendre la ca-
libration sensible aux fluctuations de plus en plus lentes d’amplitudes plus importantes et
affecte d’autant plus la linéarité de la calibration. Pour autant, utiliser systématiquement
I’étalon le plus épais, qui donne acces a 1’échelle de fréquence la plus précise, n’est pas
nécessairement une bonne idée : lorsque la résolution du Vernier devient du méme ordre
de grandeur que la périodicité de I’étalon, le contraste de la figure d’interférence se réduit,
le signal étant déja faible. Dans ce travail, trois étalons différents ont été utilisés : une
lame de microscope d’épaisseur égale & 1 mm (Acog; = 3.3cm™! - Avg, = 100GHz), un
premier barreau d’épaisseur 5mm (Aog; = 0.67 em™ - Avg = 20 GHz) et un second

de 6.5mm (Aog; = 0.5em™! - Avg; = 15GHz).

3.3.4 Procédure Vernier

Le filtrage Vernier est mis en place en suivant une procédure relativement simple.

Dans un premier temps, la longueur de la cavité est balayée en envoyant un signal de
commande sinusoidal & l'actuateur PZT Lent. En observant la fraction de 'intensité
transmise, puis dispersée, collectée par la photodiode PD2, la longueur moyenne de la
cavité est ajustée a sa valeur au PM L en translatant le miroir courbe de la cavité monté
sur une platine micrométrique. La figure de transmission obtenue est alors similaire a
celle présentée fig.3.13, la fréquence d’offset étant ensuite ajustée de maniere a ce que les
intensités des deux pics de transmission de part et d’autre du PM soient égales. Enfin,
I’accord de mode est fait soit en optimisant la distance entre les lentilles Ly et Lo si
les modes transverses sont pairs soit en ajustant la direction du faisceau incident sur
la cavité grace aux deux miroirs d’injection de la cavité M1 et M2 si les modes sont

impairs.
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FIGURE 3.13: Intensité transmise dans la portion de spectre collectée par la photodiode
PD2 lorsque la longueur de la cavité est balayée autour du point magique

Une fois la transmission au point magique optimisée, le désaccord Vernier est créé en
translatant de nouveau le miroir monté sur platine de translation d’une distance d,iroir
égale & la moitié du désaccord Vernier absolu AL = ey x Ly (la translation du miroir
d’une distance d quelconque entraine un agrandissement ou un rétrécissement de la
longueur de la cavité de 2 x d). Cette distance est fixée par la finesse de la cavité,
sa longueur au PM ainsi que par la résolution du filtrage Vernier désirée. Il est alors
nécessaire de changer le gain de la photodiode PD2 (Thorlabs PDA36A) passant du
gain le plus faible - 1.51 x 103 V//A position 0dB - utilisé pour observé le PM, & un gain
plus élevé tout en s’assurant que la bande passante de détection reste du méme ordre de
grandeur que celle de la cavité, soit environ 300 kH z pour la cavité a finesse modérée et
40 kH z pour la cavité a haute finesse, afin de ne pas déformer le signal transmis par la
cavité. La fig.3.14 présente d’'une part l'intensité mesurée par la photodiode PD2 pour
un désaccord Vernier relatif e;y = 4.5 x 1075 lorsque la longueur de la cavité est balayé,
d’autre part le signal de position délivré par la photodiode & cadrans. Le réseau étant
fixe, les deux photodiodes captent continuellement l'intensité transmise dans la méme
portion du spectre. Le signal devient non nul au passage des différents ordres Vernier
dans cette fenétre spectrale. Comme vu précédemment, le changement de longueur de
cavité nécessaire pour que la coincidence Vernier suivante arrive a la place de I'actuelle est
égal a la longueur d’onde centrale de la fenétre spectrale considérée, soit un changement
de longueur de l'actuateur PZT Lent égale & \/2. Cette distance nous servira par la
suite de repere pour calibrer la sensibilité en terme de déplacement de cavité du signal
d’erreur en position de PDcad. Fig.3.14, les pics de transmission dus au passage des
ordres Vernier successifs ont des formes similaires seulement affectées par leur placement

dans la rampe sinusoidale de la commande du PZT (le passage est fait plus lentement
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FIGURE 3.14: Intensités et positions des spots Vernier successifs lorsque la longueur de
la cavité est balayée pour un désaccord relatif ey, = 4.5 x 107°

lorsque les ordres Vernier sont au début ou a la fin du balayage). Le signal délivré par
PDcad correspond bien au déplacement des spots Vernier dans 1’espace : le signal de
position devient non nul lorsque I'intensité du spot commence a augmenter, il diminue
a nouveau jusqu’a atteindre zéro lorsque 'intensité du spot est maximale et continue sa
décroissance vers des valeurs négatives lorsque le spot Vernier quitte la photodiode PD2.
Lorsque les deux photodiodes sont désalignées, le croisement du signal de position de
PDcad avec I'axe 0 V' ne correspond plus au maximum du pic d’intensité de PD2. Cela
signifie que les deux photodiodes ne collectent plus exactement la méme plage spectrale.
Il est alors nécessaire de déplacer I'une des deux photodiodes de maniere a retrouver des

signaux similaires a ceux présentés ici.

Par ailleurs, si ce n’est pas la longueur de cavité qui est balayée mais la position angu-
laire du réseau grace au moteur galvanométrique, les signaux de position et d’intensité
mesurés sont I"image du peigne Vernier (cf fig.3.15). Dans ce cas, l'intensité des pics de
transmission ainsi que 'amplitude du signal de position sont alors pondérées par ’enve-
loppe du spectre laser et de la réponse des miroirs constituant la cavité. Cette observable
permet de centrer le balayage du Galvo sur la fréquence centrale du spectre ainsi que
de déterminer le nombre Ng de spots présents dans le spectre laser, dont on connalit la

largeur Av,s, avec la résolution dvy souhaitée puisque Ng = Avyys/(F X dvy).

Finalement, le systéeme est prét pour démarrer ’asservissement de la position du spot
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FIGURE 3.15: Intensités et positions des spots Vernier successifs lorsque la position du
réseau est balayée pour un désaccord relatif ey, = 4.5 x 1075

Vernier au centre de PDcad, agissant sur la longueur de la cavité grace aux deux
actuateurs PZT Lent et PZT Rapide. Ensuite, lorsque la rotation du réseau démarre,
I’asservissement va maintenir le spot Vernier au milieu de PDcad, bien que la fréquence

centrale de cette coincidence soit en train de décrire le spectre laser.

3.4 Asservissement

Le signal de position du spot Vernier délivré par la photodiode & cadrans est utilisé
comme signal d’erreur dans une boucle d’asservissement. Comme cela a été abordé dans
la section 2.3.1.4, toute fluctuation d’un des trois parametres du peigne Vernier (AL, frep
et dwp) se traduit par un changement de la fréquence centrale des coincidences et donc
par un déplacement spatial des spots Vernier que la photodiode & cadrans détecte. Par
ailleurs, une action sur un seul de ces trois parametres permet de corriger I’ensemble
de ces variations pour le spot centré dans la photodiode a cadrans et ici, nous avons
fait le choix de réaliser cette correction sur la longueur de cavité par le biais des deux
actuateurs piezoélectriques collés derriere les deux miroirs sphériques de la cavité. Les
variations de position du réseau, controlées ou non, ont alors pour effet de changer la
fréquence sur laquelle ce controle est réalisé et d’entrainer un ajustement de la longueur
de cavité. Ceci implique que, lorsque la rotation du réseau est faite de maniere controlée,

une coincidence peut balayer le spectre laser, mais aussi que toute vibration du montage
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du réseau se traduit par une instabilité de la fréquence de I'ordre Vernier. Pour minimiser
cet effet, le réseau et le moteur galvanométrique sont montés sur une monture optique
la plus lourde possible n’offrant aucun degré d’ajustement une fois fixée afin de lester

au maximum la structure.

L’outil mathématique d’analyse spectrale le plus pertinent dans les problématiques
d’asservissement est la densité spectrale de bruit (DSB). Numériquement, il s’agit de
décomposer le signal considéré en une série de Fourier normalisée par la résolution spec-
trale df de chaque élément de la DSB. Pour un signal enregistré sur une durée N x dt
ou N est le nombre de points mesurés et dt 'intervalle de temps entre points consécutifs

(df est alors égale & -~ ), la DSB est définie par :

DSB(f) = (suk) Lemims 'tkdt) (3.13)

;N
v df n=0
Les DSB sont généralement représentées en échelles logarithmiques sur leur deux axes,
ou un bruit caractérisé par une DSB proportionnelle a 1/ f est caractérisé par une droite

de pente égales a —1.

3.4.1 Principe

Le principe de fonctionnement de cet asservissement est représenté schématiquement
fig.3.16. Lorsqu'un des parametres du peigne Vernier varie, la fréquence centrale de la
coincidence Vernier considérée change et le spot est translaté spatialement d’une distance
€. Celle-ci est détectée par la photodiode a cadrans qui la convertit en tension avec une
sensibilité Sge;. Le signal ainsi généré sert de signal d’entrée a la cascade d’intégrateurs
(Int) et/ou proportionnels intégrateurs (PI) de gain en boucle ouverte G(f) qui génére
un signal de correction qui peut étre amplifié en sortie (Amp) avant d’étre envoyé sur
I'actuateur PZT de fontion de transfert Hpzr qui réalise physiquement la correction de
la longueur de la cavité. Le montage Vernier convertit enfin ce changement de longueur
de cavité en déplacement du spot d’intérét par rapport au centre de la photodiode a
cadrans, modifiant ainsi le signal d’erreur mesuré (en le rapprochant de zéro si la boucle
est correctement dimensionnée). On parle alors de circuit de rétroaction ou de boucle
d’asservissement fermée, la boucle ouverte s’arrétant a I'actuateur PZT sans prendre en
compte la modification de 'erreur due a la correction. Le gain en boucle ouverte d’un

tel schéma d’asservissement est alors défini par :

Gpo(f) = Saet(f) - G(f) - Amp - Hpzr(f) (3.14)
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FIGURE 3.16: Principe d’asservissement en boucle fermée

Le gain en boucle fermée tient compte de la rétroaction et se déduit de Gpop de la
maniere suivante :
Go(f)

Gpr(f) = T+ Grolf) (3.15)

Le dimensionnement de la boucle d’asservissement consiste a caractériser tous les éléments
présents sur la boucle afin d’ajuster G(f), le gain de l'intégrateur de correction, de
maniere a ce que le gain en boucle fermée du circuit de correction soit égal a 1 sur la

plage spectrale la plus grande possible.

Pour cela, la DSB du signal d’erreur en position lorsqu’aucun asservissement n’est
mis en place (seules les dérives lentes de la position du spot sont compensées par
I'expérimentateur afin que le spot ne sorte pas de la surface du détecteur) est me-
surée et est présentée fig.3.17. Elle y est convertie en unité de déplacement de PZT (son
unité sur la fig.3.17 est [nm/+/Hz] alors que la mesure brute est en [V/v/Hz]) grace 4 la
détermination de la sensibilité de la PDcad lorsque la longueur de cavité est balayée (cf

section 3.4.4). L’erreur de la cavité libre a un comportement en 1/ f sur lequel viennent
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FIGURE 3.17: Densité spectrale de bruit du signal d’erreur sans asservissement
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s’additionner trois résonances (marquées par les fleches verticales) dues a la table optique
sur laquelle le montage est fait. La DSB de la PDcad dans le noir (convertie elle aussi en
[nm/+/Hz]) indique la limite de bruit de la mesure correspondant & la valeur constante
de la DSB du signal d’erreur au-dela de 10 kHz. La correction de ces fluctuations doit

rendre la DSB du signal d’erreur aussi proche que possible du bruit du détecteur.

3.4.2 Réponse des actuateurs piezoélectriques

Une fois quantifié le bruit a corriger, il est nécessaire de connaitre les caractéristiques des
actuateurs qui vont étre utilisés pour réaliser physiquement la correction sur le systeme,
notamment la position spectrale de leur premiere résonance ainsi que son amplitude.
La résonance mécanique entrainant un déphasage de la réponse de 'actuateur de 7, il
est nécessaire de cesser de corriger les fluctuations du systéme avant cette fréquence
particuliere pour éviter d’accentuer, plutoét que de corriger, toutes celles qui sont plus

rapides.

Ici, ce sont deux actuateurs piezoélectriques PICA Thru Ring Actuators de Physik Ins-
trumente (PI) GmbH : un P-016.05H dont la résonance a vide est donnée a 88 kHz de
déplacement maximum égale a 10 ym pour un signal de 1000V a ses bornes, et un P-
016.00H dont la résonance a vide est donnée a 144 kH z pour un déplacement maximum
de 5 um toujours pour 1000 V. Ce sont tous deux des actuateurs cylindriques annulaires,

de maniere & avoir acces au faisceau transmis par les miroirs de cavité qu’ils déplacent.

3.4.2.1 Montage Michelson

Chacun des deux actuateurs a été caractérisé a la fois en amplitude et en phase grace a
un montage Michelson représenté fig.3.18. Un faisceau laser continu polarisé est rendu
divergent avec une lentille de courte focale puis séparé en deux faisceaux similaires grace
a une lame séparatrice 50%/50%. Le faisceau transmis par la séparatrice est réfléchi
sur lui-méme par un miroir métallique collé sur un haut parleur (Miniature Speaker
80, 0.25W de diametre 29 mm - RadioSpare Components) dont la position peut étre
controlée au pum pres grace a une alimentation continue ajustée par I'expérimentateur.
Le faisceau réfléchi a 90° par la lame est réfléchi par le miroir collé sur le piezo testé
monté de la méme maniere que dans la cavité optique de facon a prendre en compte
I'influence de I'environnement dans notre caractérisation. Les deux faisceaux se recom-
binent derriere la lame séparatrice pour créer une figure d’interférence en anneaux sur
la surface de la photodiode. Lorsque la longueur d’un des deux bras est balayée sur plu-
sieurs um, les franges défilent sur la photodiode et leur périodicité spatiale est donnée

par la longueur d’onde du laser utilisé. Lorsque ce balayage est coupé, ’expérimentateur



Chapitre III. Couplage expérimental 111

U consigne

ou
-
PZT PZT ;
| Rapideé Lent :
E U—D- Génération

VYV~

4 Signal commande

U continue

_:\_ w
'
v A

S L---» | Signal photodiode

—><—A¢

Acquisition & Traitement

FIGURE 3.18: Schéma du dispositif expérimental de caractérisation des actuateurs PZT

ajuste la position du haut-parleur pour que le signal de la photodiode soit a mi-pente
d’une frange de maniere a ce que tout déplacement du miroir testé se traduise par un

changement linéaire de tension mesurée, qui peut ensuite étre converti en déplacement.

Un signal sinusoidal, de fréquence controlée et d’amplitude inférieure a 1V, est envoyé
aux bornes de 'actuateur en méme temps qu’a une carte d’acquisition. De cette maniere,
la photodiode enregistre le déplacement des franges correspondant au mouvement du
piezo et, tant que le signal sinusoidal qui en résulte reste dans la partie linéaire autour
de la mi-pente d’une frange, il est possible de le convertir en déplacement du piezo. En
parallele, le signal de commande du piezo est lui aussi enregistré afin de mesurer toutes
ses altérations en amplitude ou en phase dues a son couplage avec 'actuateur piezo,
notamment lorsque celui-ci entre en résonance. Une fois ces deux signaux enregistrés,
leurs DSB respectives sont calculées. Comme la fréquence du signal de consigne est
connue, il est possible d’extraire directement 'amplitude et la phase du signal a cette
fréquence pour ces deux signaux. Leur rapport donne acces au facteur de conversion
Hpyzr en nm/V tandis que la différence des phases permet de connaitre le déphasage de
la réponse de 'actuateur a la fréquence de la commande. L’incrémentation de la valeur
de cette fréquence permet de déterminer la réponse de l'actuateur testé, la résolution
de la mesure étant donnée par l'inverse du temps auquel I'actuateur est soumis a la

commande de fréquence f avant de passer a la suivante.

Les caractéristiques mesurées pour les deux actuateurs utilisés sont présentées fig.3.19

(a) et (b). La premiere est la caractéristique de l'actuateur PZT Lent. Il s’agit du
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FIGURE 3.19: Caractéristique en phase et en amplitude des actuateurs PZT Lent (a)
et PZT Rapide (b)

P-016.05H (de fréquence de résonance propre 88 kHz) collé, avec une colle cyanolite,

au miroir sphérique sur une de ses faces et sur une bague d’acier sur 'autre face. La
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rigidité de ce montage induit un fort couplage de la vibration avec sa monture et réduit
tres fortement la fréquence de la premiere résonance puisqu’elle est mesurée a 9kH z.
Cependant, cela n’a pas d’importance ici car cet actuateur sera par la suite utilisé pour
réaliser les corrections des dérives lentes de grandes amplitudes. Il sera par ailleurs utilisé
avec un amplificateur haute tension PI E508 dont la bande passante est égale a quelques

kH z, trop faible pour pouvoir amplifier un signal de commande a 9kH z.

Le second actuateur sera utilisé pour réaliser les corrections rapides de petites amplitudes
sur le systeme. Il doit présenter la résonance la plus élevée possible en fréquence avec
une amplitude la plus petite possible. C’est pourquoi il a été choisi avec une fréquence
de résonance propre la plus élevée possible. Il est ensuite possible de réaliser un montage
isolant au mieux 'actuateur de 'environnement en ’enserrant dans une monture a trois
points comme celle décrite dans [68]. En réalisant ce montage, la fréquence de résonance
obtenue est égale a 65 kHz pour une amplitude de résonance environ égale a 50 fois la

valeur de Hpzr hors résonance (3.2nm/V).

3.4.2.2 Filtres Notch

Afin de pouvoir avoir une bande passante d’asservissement la plus élevée possible, il est
nécessaire que le déphasage atteigne 90° pour la fréquence la plus élevée possible tout en
gardant un gain le plus faible possile pour cette fréquence. Ceci signifie que 'amplitude
de la résonance doit étre petite. Comme il n’est pas simple d’aplatir la réponse d’un
actuateur piezoélectrique de maniére mécanique (la seule réalisation d'un tel actuateur
[69] est tres complexe), il est possible d’ajouter en amont du PZT Rapide des filtres
coupe-bande (ou notch filters en anglais) qui ont des caractéristiques présentant en
amplitude une forme d’antirésonance a une fréquence ajustable [70]. Cette chute piquée
en amplitude s’accompagne cependant d’un saut de phase qui vient s’accumuler au retard

de phase déja existant.

La caractéristique du fitre réalisé est présentée fig.3.20. Il est composé d’un enchainement
de deux filtres coupe-bande dont les fréquences de coupure ont été ajustées semi-empiriquement,
I’existence d’un couplage entre les deux filtres rendant la prédiction de la fréquence de
coupure effective précise difficile. La caractéristique de 'actuateur PZT Rapide précédé
des deux filtres est présentée fig.3.21. La résonance a 65 kH z redescend au méme niveau
que la partie constante a basse fréquence de la caractéristique. La nouvelle fréquence
de coupure est toutefois plus faible que celle de la résonance puisque le déphasage at-
teint désormais 90° a 21 kH z. Cette fréquence constitue cependant une bande passante

acceptable pour notre circuit de correction puisqu’elle correspond a la fréquence pour
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FiGURrE 3.21: Caractéristique en phase et en amplitude de 'actuateur PZT Rapide
précédé des filtres Notch

laquelle la DSB du signal d’erreur de la cavité non asservie rejoint celle du détecteur
dans le noir (cf fig.3.17).



Chapitre III. Couplage expérimental 115

3.4.3 Dimensionnement du circuit d’asservissement

3.4.3.1 Asservissement rapide

L’asservissement rapide est réalisé électroniquement en faisant passer le signal d’erreur
issu de la photodiode & cadrans dans un montage AOP amplificateur a gain variable puis
dans un intégrateur simple de gain unitaire égal a 15kHz (R = 1kQ et C = 10nF),
imposé par le montage des filtres coupe-bande associés a 'actuateur PZT Rapide. Le
gain de Pamplificateur est ajusté a 'aide d’un potentiometre lorsque I'asservissement est
en marche de maniere a étre légerement inférieur au gain limite pour lequel le systeme
devient oscillant. Dans le cas de I'asservissement rapide, le signal de correction pro-
duit est envoyé directement aux filtres coupe-bande sans passer par un amplificateur
supplémentaire. Le facteur Amp vaut 1 dans ce cas, et la caractéristique de 'actuateur

a considérer est celle présentée fig.3.21.

3.4.3.2 Dérives lentes

Les dérives lentes sont corrigées par I’actuateur PZT Lent. L’asservissement lent utilise
le signal de correction rapide comme signal d’erreur. Son role est donc de garder la
correction rapide proche de zéro afin qu’elle ne prenne pas des valeurs en-dehors de la
gamme de tension définie par les AOP utilisés soit +/ — 15V. La correction rapide
est envoyée dans une circuit intégrateur pur de faible gain unitaire (R = 10k$2 et
C' = 1uF donnent f. = 16 Hz) suivi ici encore d’un amplificateur a gain variable qui
permet un ajustement fin de cette fréquence. Ce signal est enfin sommé a une tension
constante égale a 5V puis forcé a rester compris entre 0 et 10V afin de ne pas envoyer
sur amplificateur haute tension (Amp = 100) une commande supérieure a la limite de
l'actuateur (1000 V).

De plus, afin de ne pas étre obligé de trop augmenter la bande passante de 'intégrateur
lent, le signal de correction lente est sommé avant I’amplificateur haute-tension avec le
sinus du balayage de réseau, si le balayage est en marche, adapté en amplitude et en
phase. On appellera par la suite ce signal le feedforward (signal d’anticipation). En effet,
l'asservissement rapide ne passe pas par un amplificateur haute-tension (pour rester
rapide) et ne peut donc pas compenser des déplacements importants. Pour qu’il reste
centré autour de zéro et dans la gamme de tension qui lui est accessible, il serait nécessaire
d’augmenter la bande passante de ’asservissement lent, augmentant par la l'instabilité
potentielle du circuit (qui partira plus facilement en oscillations lors d’un changement

de gain par exemple).
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3.4.4 Performances
3.4.4.1 Systeme statique

Lorsque l'asservissement est en marche sans que la rotation du réseau soit activée,
les DSB du signal d’erreur et de correction rapide sont enregistrées et sont présentées
fig.3.22. Celles-ci ont été converties en unité de déplacement du PZT Rapide de maniere
indépendante en utilisant d’une part la caractéristique de I'actuateur fig.3.21 et d’autre
part en calibrant au préalable le signal d’erreur. La fréquence de coupure observée
expérimentalement correspond a l'intersection des deux DSB et est égale a 15 kHz. La
DSB du signal de correction rapide est constante a ’origine et reflete ainsi la présence

de I'asservissement lent qui réalise une partie des corrections a ces fréquences.
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F1Gure 3.22: DSB du signal d’étalon lorsque le réseau est statique

De méme, la DSB du signal d’étalon a été réalisée en se placant a mi-frange d’une oscil-
lation a ’aide d’un controle manuel de la tension appliquée au moteur galvanométrique.
Elle est tracée fig.3.23, ot elle a été convertie en M Hz/+/Hz apres calibration du signal
d’étalon. Elle se décompose en trois grandes parties. La premiere couvre de ’origine jus-
qu’a 200 Hz ou la DSB a un comportement en 1/ f, traduisant les fluctuations d’origine
mécanique du montage du réseau sur la table optique, cette dépendance en 1/f n’étant
pas présente sur la DSB du signal d’erreur. La deuxieme partie concerne la plage ou
la DSB est constante (de 200 Hz a 15kHz) et ou elle est le reflet de la stabilité spec-

trale induite par ’asservissement de la position du spot. Enfin, la troisieme concerne les



Chapitre III. Couplage expérimental 117

fréquences supérieures a 15 kH z ou la DSB diminue, comportement attribué a la faible

bande passante de la photodiode mesurant le signal d’étalon.
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FiGure 3.23: DSB du signal d’étalon solide d’épaisseur 5mm lorsque le réseau est
statique pour une résolution Vernier égale & 1 GH z (cavité de haute finesse).

A partir de cette courbe, il est possible de déduire la stabilité en fréquence du spot Ver-
nier. En effet, la calibration en fréquence des spectres Vernier, qui sera faite ultérieurement,
est insensible a toutes les fluctuations de fréquence du spot se produisant a des fréquences
inférieures a celle donnée par l'intervalle de temps séparant deux maxima successifs
de I’étalon (estimée & 3kHz avec un étalon de 5mm d’épaisseur et une résolution de
1GH?z), celles-ci étant prises en compte dans la calibration en fréquence. Par ailleurs,
toutes les fluctuations se produisant plus rapidement que la bande passante de la photo-
diode sont lissées. Finalement, seules les fréquences comprises dans le grisé de la fig.3.23
participent a I'instabilité résiduelle de la fréquence Vernier. Si on considere la DSB Eta-
lon constante sur cette plage spectrale égale 8 0.75 M Hz/ V/Hz, alors la somme de toutes
les fluctuations de fréquences comprises entre 3 kHz et 30 kHz donne une stabilité en
fréquence d’une coincidence Vernier égale a 123 M H z. La coincidence Vernier est donc
stabilisée & un dizieme de sa largeur. Il s’ensuit que chacune des dents laser composant
cette coincidence étendue est stabilisée dans la résonance qui lui correspond avec une
précision égale a un dizieme de sa largeur soit 2 kH z. Ce résultat témoigne donc de la
pertinence de I’approche Vernier pour la stabilisation d’un peigne de fréquences optiques

sur une cavité optique.
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3.4.4.2 Systéme dynamique

Une fois le systeme démarré en asservissement statique, le balayage du réseau peut
étre démarré avec une faible amplitude. Cela a pour effet de distordre a la fois le si-
gnal de consigne lent et le signal de consigne rapide. La consigne rapide doit étre plus
particulierement surveillée car elle est susceptible de dépasser sa tension maximale et
d’induire un décrochement de I'asservissement. Le signal de feedforward est alors ajouté
a la correction lente en ajustant son amplitude et sa phase de maniere a rendre la
consigne rapide la plus plate possible au cours du temps. L’amplitude de balayage du
réseau peut étre augmentée de nouveau en répétant les mémes controles jusqu’a ce que

la plage spectrale couverte soit celle recherchée.
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FIGURE 3.24: Spectre Vernier et signal étalon correspondant a la mesure de DSB
1

lorsque la cavité est balayée. La plage spectrale couverte correspond a 1500 cm™".
Sur la fig.3.24 est tracé le spectre Vernier couvert par un tel balayage et sur la fig.3.25
sont présentées les DSB des signaux d’erreur et de consigne rapide enregistrées lorsque
le réseau est ainsi balayé. Le balayage couvre une grande plage spectrale (> 1000 cm 1)
en 100ms, indiquant une fréquence de balayage du réseau de 5 Hz. La structure des
deux courbes est globalement la méme que celle des DSB des mémes sigaux enregistrées
sans balayage, sur lesquelles viennent s’ajouter des pics de fluctuation aux harmoniques

de la fréquence de balayage.
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FIGURE 3.25: DSB des différents signaux d’asservissement lorsque le réseau est balayé

3.5 Acquisition du signal et traitement en temps réel

Lorqu’un spectre Vernier est enregistré, un certain nombre de transformations sont faites
en simultané de maniere a pouvoir faire la moyenne des spectres mesurés successivement
sans que le résultat soit affecté par des bruits en intensité purs et des fluctuations du
balayage réseau. Expérimentalement, ’acquisition et ce traitement sont réalisés dans
le méme programme LabVIEW (National Instrument, version 2008) dans deux boucles
fonctionnant en parallele : la premiere réalise ’acquisition des spectres bruts en coup a
coup, sans perdre de temps a faire des calculs, tandis que la seconde réalise les transfor-
mations nécessaires a la moyenne des spectres sans étre limitée en temps imparti pour
faire ces calculs, qui peuvent prendre plusieurs secondes lorsque la gamme spectrale

couverte est grande.

Le traitement d’un spectre se fait en plusieurs grandes étapes : 'acquisition durant la-
quelle les signaux bruts sont enregistrés, la transformation du spectre brut en diminution
relative d’intensité AI/I et enfin la calibration relative en fréquence du spectre grace

au signal étalon.

3.5.1 Acquisition

Les signaux des deux photodiodes PD2 et PD3 sont enregistrés avec une carte d’ac-

quisition National Instrument PCle-6361 et sont présentés fig.3.26. Le nombre de points
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nécessaire pour réaliser la mesure doit étre au moins égal au nombre d’éléments spec-
traux contenus dans le spectre mesuré. Cependant, lorsque la résolution devient similaire
aux largeurs des raies mesurées, il est confortable de prendre plus de points que ce qui
est rigoureusement nécessaire de maniere a garder une dizaine de point dans la largeur
des raies afin que leur forme soit clairement définie. La cavité utilisée pour ce spectre

est celle ayant une finesse modérée, la premiere construite.
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FIGURE 3.26: Signaux enregistré par la carte d’acquisition : le signal Vernier - PD2
(a) et le signal d’étalon - PD3 (b)

Dans l'enregistrement présenté, les deux voix sont constitées de 80000 points collectés
avec un taux d’aqcuisition de 800 kH z couvrant ainsi un aller du réseau réalisé en 100 ms.
Le signal correspondant au spectre Vernier (a) a la forme générale du spectre femtose-
conde couvrant une centaine de nm de part et d’autres de sa longueur d’onde centrale a
800 nm. Cette enveloppe large est modulée par les fines raies d’absorption du dioxygene
(entre 12 et 25ms) et de la vapeur d’eau (entre 40 et 80 ms) présents dans I’air ambiant
remplissant la cavité. La gamme dynamique de la carte d’acquisition y est exploitée au
mieux puisque le signal augmente jusqu’a 7.5V au maximum (pour une tension maxi-
male acceptable par la carte de 10 V). La photodiode PD2, Thorlabs PDA36A, est alors
positionnée sur son gain égal & 4.75 x 10° V/A (pour une efficacité moyenne sur cette

gamme spectrale égale & 0.5 A/W), sa bande passante étant alors égale a 45 kH z.
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Le signal d’étalon (il s’agit de la lame de microscope d’épaisseur 1 mm) (b) a une ampli-
tude beaucoup plus faible, bien que PD3 (modele PDA36GA elle aussi) soit sur son gain
maximal égal & 4.75x 105 V/A avec une bande passante réduite & 12.5 kH z, un peu faible
comparée au passage des franges d’étalon, qui ont une période de 150 ps au plus rapide
du balayage. Sur la fig.3.27, deux parties de ce signal d’étalon sont agrandies : (a) entre
15 et 25ms et (b) entre 35 et 45ms. L’agrandissement (b) montre que le comportement
parfaitement oscillant attendu de I’étalon est effectivement enregistré lorsqu’aucune raie
d’absorption n’est présente. Cependant, comme le faisceau envoyé sur 1’étalon est di-
rectement transmis par la cavité, les raies d’absorption affectent son intensité et il est
visible en (a) que la distortion du signal d’étalon rend impossible son utilisation directe.
Il est donc nécessaire de le normaliser par l'intensité du spectre Vernier de maniere a

supprimer toutes les modulations induites par les raies d’absorption.
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FIGURE 3.27: Agrandissement de deux zones du signal d’étalon - PD3

3.5.2 Ligne de base

Une fois que les signaux sont enregistrés, les offsets des deux photodiodes, mesurés au
préalable, sont soustraits de leur signal respectif. Il est alors possible de normaliser le
spectre Vernier par le spectre laser (affecté des modulations induites par les miroirs de
la cavité), qui sera donné expérimentalement par ’enveloppe large de la transmission
mesurée. Pour cela, une routine d’ajustement est utilisée, basée sur une méthode itérative

d’écrétage de pics [71, 72] ou la ligne de base s au temps t se calcule par I’expression :

Sp(ti) — min {Spl(ti), Spfl(tz#}?) ; Spl(tip)} (3.16)
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ou p est 'indice d’itération, ¢ est I'indice considéré du buffer de point et s est le signal
traité. Cet algorithme requiert que celui-ci soit exprimé en absorbance plutot qu’en trans-
mittance. Pour cela, le maximum du spectre mesuré est normalisé a 1 et le spectre en
absorbance est obtenu en soutrayant le spectre précédent a 1. Une fois cette absorbance
obtenue, la ligne de base est calculée pour chaque point du buffer s(¢;), plusieurs pa-
rametres pouvant étre ajustés par ’expérimentateur, comme le nombre total d’itérations
de la boucle p et le degré de lissage désiré, qui dépendent a la fois du nombre de points
contenus dans le buffer et du degré de structuration de la ligne de base considérée. Dans

le cas du spectre déja présenté, cet algorithme donne la ligne de base présentée fig.3.28.
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FIGURE 3.28: Ligne de base calculée en absorbance par 'algorithme d’écrétage - ligne
de base en trait gras rouge et spectre en trait fin noir

Le spectre peut alors étre normalisé en intensité (cf fig.3.29(a)) en calculant le ratio :

1 — absorbance
Shorm = 3.17
morm 1 — ligne de base ( )

Il peut enfin étre converti en diminution relative d’intensité grace a la relation :

Al _ absorbance — ligne de base 1= Sy (3.18)

I 1 — ligne de base

Le spectre en diminution relative d’intensité obtenu est présenté fig.3.29(b). Il est, sous
cette forme, insensible aux variations d’intensités du laser, ce qui permet donc de ne
pas atténuer le contraste des raies d’absorption mesurées lorsque plusieurs spectres sont

moyennés.
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FIGURE 3.29: Spectre normalisé par la ligne de base (a) puis converti en diminution
relative d’intensité (b)

3.5.3 Linéarisation relative

Une derniere étape pour pouvoir faire la moyenne de spectres successifs est de s’affranchir
des fluctuations basse fréquence du mouvement du réseau. Pour cela, le signal d’étalon
est mesuré et il doit étre normalisé par le signal Vernier pour ne plus étre affecté par
la présence de raies d’absorption. La normalisation se fait simplement en divisant le
signal d’étalon dont l'offset a été soustrait par le signal Vernier dont l'offset a lui aussi
été soustrait. Le résultat de ce calcul (centré autour de 1 de maniere arbitraire) est
visible fig.3.30. Si la normalisation est efficace de 25 & 60 ms, elle ne suffit pas a effacer
totalement les raies d’absorption trop intenses présentes au début et a la fin du spectre.
Ceci est du a la bande passante trop faible de la photodiode mesurant le signal étalon,
qui change la forme les raies d’absorption mesurées par rapport a celles mesurées par
la photodiode du signal Vernier. Par ailleurs, la chute du signal Vernier vers la fin du
spectre (I'intensité transmise tend vers zéro) fait diverger le rapport des signaux vers la
fin du balayage. Cependant, la plage centrale du balayage est facilement exploitable en
utilisant un simple algorithme de détection de pics nous donnant une regle en fréquence,
la variation de fréquence entre deux pics de I’étalon étant supposée linéaire. La fig.3.31
présente une portion du signal d’étalon prise au centre du balayage avec a la fois ’échelle

temporelle lui correspondant en haut et 1’échelle relative en unité de périodes d’étalon.
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FI1cURE 3.31: Linéarisation du signal d’étalon donnée par la lame de BK7 d’épaisseur
1mm

De cette maniere, il est possible de convertir ’échelle temporelle en échelle de fréquence
relative quasiment sur l'intégralité de la plage spectrale couverte. Le spectre obtenu
fig.3.32 est alors a la fois linéarisé en fréquence et converti en diminution relative d’in-
tensité. Il peut eétre moyenné. La calibration absolue en fréquence est ensuite faite en
reconnaissant une raie d’absorption du spectre dans la base de données HITRAN qui
nous permet d’adresser un nombre d’onde précis a un indice de l’échelle relative. A

partir de celui-ci, il est possible de convertir 'unité relative de calibration (en nombre

1
2NBKT(0)-e
portant de tenir compte de la variation spectrale de I'indice de réfraction du BK7 et,

de périodes d’étalon) en nombre d’onde puisque 1 période = . II est alors im-
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FIGURE 3.32: Spectre en diminution relative d’intensité calibré avec une échelle relative
en fréquence

connaissant ’épaisseur de la lame e = 1mm, il est possible d’obtenir une échelle en

nombre d’onde. Le spectre alors obtenu est tracé fig.3.33.
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FIGURE 3.33: Spectre final en diminution relative d’intensité calibré en nombre d’onde
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3.6 Conclusion

Dans ce chapitre, les deux cavités utilisées ont été caractérisées. Les dimensions de la
premiere cavité, de finesse modérée variant autour de F' = 270, permettent de localiser
le waist le plus proche du coupleur de sortie 1.3 ¢m avant celui-ci. Avec une dimension
de waist w = 580 um (zg = 1.33m), il est possible de placer le réseau a une distance
bien inférieure a la distance de Rayleigh et ainsi de considérer le front d’onde du faisceau
incident sur le réseau comme plan. En travaillant avec un angle d’incidence sur le réseau
égal a l'angle de Blaze (pour lequel lefficacité du réseau est maximale), la résolution
Vernier la meilleure accessible est limitée par la dimension gaussienne du faisceau et
est égale a 2.3 GHz. La seconde cavité, de finesse plus élevée F' = 3100, a un waist de
w = 420 pm situé 30 cm avant le coupleur de sortie, ce qui permet encore une fois de
placer le réseau de diffraction a une distance du waist environ égale a zr/2 (zg = 70 cm).

La résolution Vernier la meilleure accessible est alors égale a 340 M H z.

Par ailleurs, les deux mesures de finesse effectuées, bien qu’en relativement bon accord
avec celles calculées a partir des spécifications des miroirs utilisés, montrent que la
détermination expérimentale de leur variation sur toute la gamme spectrale du laser est
inévitable pour réaliser par la suite une calibration des spectres mesurés en absorption
absolue, puisque les deux courbes expérimentales présentent des différences significatives
avec les courbes théoriques. De méme, ’accord de mode du faisceau laser avec celui de la
cavité est lui aussi spectralement dépendant, ce qui implique que si celui-ci est réalisable
avec des taux de couplage dans le mode T EMyy meilleurs que 99% pour une longueur
d’onde précise, il est impossible d’obtenir cette performance sur l'intégralité du spectre
laser. Il sera donc nécessaire d’étre vigilant sur 'exclusion des modes transverses les plus

intenses lors du filtrage spatial des spots Vernier.

L’asservissement de ce systeme est réalisé avec une photodiode a cadrans générant un
signal d’erreur fonction de la position spatiale du spot Vernier traduisant une position
spectrale de la coincidence lui correspondant. Le montage électronique de ce détecteur
est réalisé avec un gain transimpédance del M) fixant sa bande passante de détection
a environ 100 kH z, largement supérieure a la limite de détection des fluctuations de
longueur de la cavité non asservie, qui est égale a 15kHz. La boucle d’asservissement
est ensuite calibrée pour corriger ces flutuations jusqu’a cette fréquence limite, induisant
ainsi une stabilité d’'une dent du peigne laser par rapport a la résonance lui correspondant
égale a 6 kH 2.



Chapitre 4

Spectres Vernier et analyse

L’objet de ce chapitre est de développer I'exploitation quantitative des spectres Vernier
mesurés. Plusieurs cas de figure seront distingués selon la résolution Vernier utilisée
(comparée a la largeur des raies mesurées), l'intensité de ces raies et le signe du désaccord
Vernier qui n’a pas été considéré jusqu’a présent, mais qui se révele étre déterminant
dans D'exploitation des données mesurées. Les performances du spectrometre Vernier
sont elles aussi évaluées afin de déterminer la figure de mérite du systeme, la gamme
dynamique de mesure du Vernier ainsi que la possibilité de faire la moyenne des spectres

successifs.

Plusieurs spectres sont présentés dans ce chapitre, enregistrés avec les deux cavités qui
viennent d’étre présentées pour différentes résolutions. Il s’agit dans tout les cas de
spectres de 'atmosphéere ambiant présent naturellement dans la cavité de mesure ou-
verte. La gamme spectrale de 'oscillateur 1% : Sa couvrant de 750 a 850 nm environ,
deux bandes de raies d’absorption sont attendues. Il s’agit de la bande A de Oy présente
entre 760 et 775nm (12950 — 13170 cm 1) et de la bande 3v + § de la vapeur d’eau
présente entre 770 et 850 nm (11800 — 13000 cm~!). Toutes les mesures étant faites &
pression atmosphérique et a température ambiante, le profil des raies mesurées est at-
tendu lorentzien et les pressions partielles de chacun des deux gaz détectés sont connues :
Pos = 0.2 X Py, et Pgop = HR x 0.028 - P4y, avec HR, 'humidité relative de D'at-

mosphere mesurée par un hygrometre commercial.

4.1 Finesse modérée

Les premieres mesures réalisées 'ont été avec la cavité de finesse modérée. Celle-ci nous

a permis d’enregistrer le spectre dont le traitement (calibration en fréquence et passage

127
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en diminution relative d’intensité) vient d’étre détaillé. A la fin de ces transformations
le spectre obtenu est celui de nouveau présenté fig.4.1. Il couvre 1400 cm ™! autour de
12500 cm~!. La résolution du Vernier attendue est égale & 10 GH z soit 0.31cm ™! pour
un désaccord Vernier AL = —120 um. L’objectif était alors de couvrir 'intégralité du
spectre laser, limitant ainsi la résolution accessible du fait de la course de l'actuateur
lent limitée. En effet, cette course détermine le nombre maximal d’ordres Vernier simul-
tanément transmis sous le spectre pour qu’au cours du balayage, un seul ordre puisse
couvrir I'intégralité du spectre. Cela désigne donc une valeur minimale a 'ISL du Vernier
et donc la meilleure résolution accessibe. Enfin, cette mesure est réalisée en 100 ms, soit

un balayage du réseau a une fréquence de 5kH z.
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FIGURE 4.1: Spectre large bande mesuré avec une résolution Vernier I'yy = 10GHz en
diminution relative d’intensité

Par ailleurs, un second spectre est présenté fig.4.2 avec la résolution attendue la meilleure
possible, égale a 4.6 G H z. Celle-ci est deux fois supérieure a la limite calculée précédemment
et est induite par la présence de modes transverses pairs placés spectralement approxi-
mativement a la moitié de I'ISL Vernier. De cette maniére, la mesure reste insensible
a leur présence. Avec cette résolution, la bande spectrale enregistrée couvre 500 cm ™!

autour de 12450 cm~!. La mesure est réalisée en 50 ms.

Dans la suite, les caractéristiques de ces spectres sont détaillées point par point de

maniere nous permettre de calculer la figure de mérite qui leur est associée.
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FIGURE 4.2: Spectre large bande mesuré avec une résolution I'y = 4.6 GHz en dimi-
nution relative d’intensité

4.1.1 Performances
4.1.1.1 Eléments spectraux

Le nombre d’éléments spectraux compris dans un spectre est donné de maniere générale
par la gamme spectrale totale couverte divisée par la résolution de la mesure. Avec le
Vernier, ce nombre est entierement défini par la finesse de la cavité ainsi que par la course
de l'actuateur utilisé pour balayer la longueur de la cavité. Dans notre cas, ce dernier
a une course mesurée de 7 um, ce qui signifie que la longueur totale de la cavité peut
étre balayée sur 14 ym au maximum, soit 17.5 X Aj,s. Comme le signal de commande
de lactuateur PZT Lent est en réalité la somme du signal de feed forward et de la
correction lente de ’asservissement, il est nécessaire que le feed forward n’occupe pas la
totalité de la course de l'actuateur. En pratique, le spectre large bande est mesuré en
utilisant 13.5 um pour le balayage de la cavité, couvrant ainsi 16.8 1.5 Ly, et réservant le
0.5 um restant a la correction des dérives lentes. Chacun des 16.8 IS Ly étant composé
de F éléments spectraux (ISLy = F x I'y), il en résulte qu'un spectre Vernier réalisé

avec cette cavité de finesse moyenne égale a 270 est composé de 4550 éléments spectraux.
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La durée du balayage est ensuite fixée par la vitesse adiabatique de balayage Vernier

définie section 2.3.2.1 comme :

Iy
2TTRD

en [Hz/s] (4.1)

Vyernier =

Le temps de mesure minimal pour couvrir un élément spectral s’écrit alors :

20TRD
Ty

tElement = L'y = 2TTRD (42)

Il est égal & 3 s pour cette cavité (Trp = 0.5 us). Le temps nécessaire pour balayer les

16.8 x I1SLy est donc donné par :

20TRD

tacq = 16.8 x ISLV =12 x F - 27TTRD (43)

v

Il faut donc une durée minimale d’acquisition de 13.5 ms pour balayer la plage spectrale
accessible de maniere adiabatique. Les éléments spectraux sont alors enregistrés avec
une fréquence égale a leur temps de passage soit 300 kH z. Afin de ne pas déformer le
signal Vernier, il est nécessaire que le photodétecteur utilisé ait une bande passante
supérieure a 300 kH z, ce qui n’est pas le cas de la photodiode PDA 36A utilisée sur le
gain 1.5 x 10° V/A, qui a une bande passante & 45 kHz. La mesure enregistrée avec un
temps d’acquisition égale a la limite fixée par I’'Eq.4.3 est alors fortement convoluée a la
réponse de la photodiode utilisée. Pour éviter ce biais, le balayage est ralenti de maniere
a ce que la fréquence de passage des éléments spectraux successifs soit égale a 40 kH z,
ce qui revient a allonger la durée totale du balayage d’un facteur 7.5. La nouvelle durée

de mesure est alors égale a 100 ms.

4.1.1.2 Sensibilité de la mesure

La sensibilité de la mesure est déduite de I'ajustement d’un groupe de neuf raies d’ab-
sorption prises autour de 12456.5 cm ™! dans le spectre haute résolution présenté fig.4.2.
Ces raies ont été choisies dans la partie faible de la bande de la vapeur d’eau afin de
pouvoir convertir de maniere linéaire la diminution d’intensité relative mesurée en ab-

sorption grace a la relation :

_ AI(v) 27
W) =70 Fo) <L

(4.4)

L’ajustement des raies converties en absorption est visible dans l'encart haut de la
fig.4.3, son résidu étant tracé dans l’encart bas. Le résidu ne présente pas de distortion
particuliere au passage des raies mais est clairement affecté par des franges résiduelles

d’interférences parasites. La sensibilité de la mesure est quantitativement donnée par la
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FIGURE 4.3: Ajustement lorentzien d’un groupe de raies.

déviation standard de ce résidu, qui est ici de aﬁ% =1.6 x 1078 em™!. Elle se compare
a la sensibilité équivalente a la limite du bruit de photon (shot noise) définie par la

relation :

OéSN :\/2'6'<PVerm'er>’RPD'ch><GPD " 2.1 (45)
min Vmam il

ou e est la charge élémentaire, < Pyerpnier > est la puissance moyenne transmise par la
cavité dans un ordre Vernier, Rpp est la réponse du photodétecteur en A/W, Gpp est
le gain du photodétecteur en V/A, Bp, est la bande passante de la cavité en Hz et Vy,az
est la tension maximale du signal mesuré. Ici le détecteur utilisé est une photodiode
silicium avec les caractéristiques suivantes : Rpp = 0.52 A/W, Gpp = 4.75 x 10°V/A.
La puissance moyenne du spot Vernier est évaluée a 30 uW - 2 uW de puissance moyenne
par mode donne une puissance moyenne pour une résolution de 10 GH z égale a 300 uW
affectée ensuite par la transmission maximale de la cavité (Hpqe, = 0.9), Uefficacité du
réseau de 0.8 et par les deux lames séparatrices envoyant respectivement 30% puis 50%
de la puissance incidente vers la photodiode Vernier. Avec la bande passante de la cavité,
la sensibilité équivalente au bruit de photon est trouvée égale & 5.8 x 107 em ™! soit 3

fois moindre que celle trouvée expérimentalement.
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4.1.1.3 Immunité au bruit de conversion fréquence-amplitude

La valeur de sensibilité peut surprendre si I’on considere qu’elle est obtenue avec une
stabilisation des dents du peigne a ’échelle de T'./5. La variation relative d’amplitude
induite par une variation de fréquence §f d’une dent laser initialement centrée dans sa
résonance est donnée par %2, soit ici 16%, et plus généralement par p(f)-Jf ou p est
la dérivée du profil de résonance lorsque la dent n’est pas centrée. La précision relative
atteinte dans notre mesure est cependant de 1.5 x 1074, deux ordres de grandeur plus
faible. Ce caractere insensible aux bruits de conversion fréquence-amplitude est di au

filtrage Vernier basse résolution.

D’une facon générale et en supposant les fluctuations de chaque dent du peigne non

corrélées, la fluctuation de l'intensité de la coincidence Vernier peut s’écrire comme :

5T 2
T = Z pQ(fn) : 5f7% (4.6)
—F/2

Cependant, le fonctionnement laser en modes bloqués induit une tres forte corrélation
des fluctuations des différentes dents. En effet, chacune des dents est verrouillée par I'in-
jection d’un fort signal résultant de la superposition des bandes latérales de modulation

des autres dents [73]. Le bruit relatif s’écrit alors plus simplement comme :

s5I F/2
7 = Z p(fn) 0 fn (4'7)
—F/2

Plusieurs travaux portent sur ’analyse de ces fluctuations [74-78] d’ot il ressort in fine
une descritpion du comportement des fluctuations des peignes de fréquences comme
une combinaison de translations et de dilatations. Les fluctuations du peigne sont alors
décrites par “le modele de la bande élastique” ou les fluctations d’une dent sont uni-
quement induites par les fluctuations du taux de répétition et de la fréquence d’offset.
En fonction des sources de bruit du laser (mécanique, thermique, pompe du laser), les
corrélations entre leurs fluctuations conduisent a des points fixes pouvant se situer aussi
bien a l'intérieur ou a l’extérieur du peigne optique. Dans tous les cas, les le nombre
de dents concernées par une coincidence Vernier est suffisamment faible pour pouvoir
considérer leurs fluctuations identiques. Le bruit d’intensité est alors directement pro-
portionnel a l'intégrale de la dérivée du profil lorentzien et possede donc une valeur

nulle.
1)

=of [ atas=o (438)
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FIGURE 4.4: (a) Deux coincidences Vernier successives et (b) pentes des résonances de
cavité relevées aux fréquences impliquées dans les coincidences

L’approche Vernier basse résolution possede donc la propriété remarquable de s’affran-
chir du bruit de conversion fréquence-amplitude. Elle permet d’obtenir, méme pour des

finesses modérées, une haute sensibilité.

Notons cependant, que dans le cas ou le point fixe est présent dans le spectre, la coin-
cidence Vernier a cette fréquence ne satisfait pas le développement précédent, mais en
pratique, nous n’avons pas observé une augmentation du bruit a une position particuliere

du spectre.

4.1.1.4 Figure de mérite

La figure de mérite peut a présent étre calculée. Elle est définie comme la sensibilité de
la mesure multipliée par la racine du temps d’acquisition par élément spectral. Elle est

égale avec cette cavité au produit :

100 ms
4550 el. spec.

FM

Mpy = agim =75x 10" Yem™ /VH2 (4.9)

Elle pourrait cependant étre améliorée en éliminant les franges résiduelles afin de ga-
gner encore en sensibilité et en utilisant un détecteur ayant une bande passante égale
aux 300 kH z nécessaires pour réaliser une mesure propre a la vitesse adiabatique (ce
détecteur devrait cependant conserver un gain similaire a celui de la photodiode uti-
lisée). Ce dernier point permettrait notamment de gagner un facteur /10 sur la figure
de mérite et amenerait cette nouvelle valeur aux niveaux record actuellement établis

pour les techniques de cavité avec peigne de fréquences, mais ici, avec une finesse de
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seulement 300, soit un [22] a deux [23] ordres de grandeur inférieure aux valeurs de

I’état de 'art.

4.1.2 Distortions des raies

1’0 X 1 X 1 X 1
0,8 1
- i
3 o
0,6 il
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FIGURE 4.5: Agrandissement de la transmission de cavité autour de la bande A de Os

Toute I’analyse en sensibilité s’est concentrée sur des raies d’absorption faible. Il a notam-
ment été démontré que ces raies peuvent étre ajustées avec des fonctions lorentziennes
sans que des distortions soient visibles dans le résidu de leurs ajustements au niveau
de détection expérimental. Cependant, une attention plus particuliere portée aux raies

intenses du dioxygene laisse entrevoir un comportement inattendu de la ligne de base.

Sur la fig.4.5, le signal Vernier collecté par la photodiode semble remonter au-dessus de
I’enveloppe générale du spectre laser. Lorsque 'alogrithme de la ligne de base contourne
cette déformation induite du spectre laser, ’absorption obtenue présente un décollement

artificiel de sa ligne de base.

4.1.2.1 Causes expérimentales

Plusieurs biais expérimentaux peuvent amener une déformation des raies mesurées. Le

premier est la présence de modes transverses d’ordres élevés ou bien du mode T E Mg
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de polarisation orthogonale a celle majoritairement injectée confondus au moins partiel-
lement avec le mode T'EMyy mesuré. Le filtrage spatial des ordres Vernier ne pouvant
pas séparer deux modes trop proches spectralement dont les faisceaux se recouvrent,
il en résulte que le spectre Vernier enregistré sera en réalité la somme du spot cor-
respondant au mode T E My, désiré et d’une fraction faible d’un second mode autre,
légerement décalé en fréquence. Ces deux spots ne vont donc pas étre affectés par les
raies d’absorption simultanément, et plus la raie d’absorption mesurée est intense, plus
la déformation liée a cet “écho” en fréquence sera marquée. L’accord de mode entre laser
et cavité n’étant pas constant, les bords du spectre mesuré, qui sont plus éloignés de la
fréquence a laquelle cet accord a été optimisé, sont plus susceptibles d’étre affectés par

ces déformations.

La seconde source de distortion possible est liée a la vitesse de balayage du spectre Ver-
nier. Elle se sépare en deux cas distincts : celui ol le balayage est adiabatique mais altéré
par la bande passante du photodétecteur et celui ou le balayage n’est plus adiabatique
et ou le passage en résonance d’une fréquence laser s’accompagne d’un effet de ringing.
Dans le cas de la cavité a finesse modérée, le second cas est peu probable, la photo-
diode utilisée étant déja limitée en bande passante a 45 kH z pour avoir un gain suffisant
pour réaliser la mesure. Par contre, si le temps de balayage n’est pas ajusté, la fontion
réponse du détecteur convolue le signal Vernier et donc déforme les raies mesurées. Enfin,
dans le cas d'une cavité avec une finesse plus élevée, le passage non adiabatique devient

mesurable avec les détecteurs utilisés et peut devenir une source de distortion.

Si la déformation liée a la vitesse de balayage peut aisément étre évitée en ajustant la
durée du balayage aux diverses limites imposées par la cavité et par le photodétecteur,
celle due aux modes transverse est beaucoup plus difficile & éradiquer totalement puis-
quun accord de mode parfait (> 99% de couplage dans le mode T'EMjy) au centre
du spectre n’empéche pas un désaccord aux bords du spectre. Elle peut cependant étre
minimisée en dimensionnant la cavité de maniere a ce que les modes transverses les plus
susceptibles de croitre soient placés le plus loin possible des modes T'E My (cf Annexe
A). Ces deux sources de distortion peuvent avoir un effet similaire sur les raies mesurées :
créer une dissymétrie en élargissant la raie d’un seul coté. Ils peuvent cependant étre
distingués en observant 'aller et le retour du balayage du réseau : si l'effet des modes
transverse est spectral et donc symétrique par rapport au demi-tour du réseau, celui de la
vitesse de balayage est dynamique et créera toujours un retard sur les raies d’absorption
(illustré fig.4.6).
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FIGURE 4.6: Exemple de déformation due a une bande passante de photodiode non
adaptée au balayage

4.1.2.2 Cas des raies d’absorption fortes

La déformation des raies du dioxygene présentée plus haut ne se réduit pas, a priori,
seulement a une explication expérimentale. Les raies présentent une dissymétrie proba-
blement due a des modes transverses mais elles sont aussi déformées de maniere tout
a fait symétrique par rapport au centre de la raie. La partie du spectre large bande
déja présenté comprise entre 12960 et 13120 cm ™!, transformée en diminution relative
d’intensité sans avoir été linéarisée, est présentée fig.4.7(a). Des épaulements sont clai-
rement visibles de part et d’autres des raies les plus fortes de cette bande. Leur présence
semble proportionnelle a I'intensité de la raie d’absorption. De plus, lorsque la mesure a
résolution plus élevée est réalisée autour de la bande de Oy (fig.4.7(b)), ces épaulements

sont toujours présents mais moins marqués.

Le traitement d’un spectre Vernier établi avec une finesse modérée nous a donc permis de
définir une sensibilité ainsi qu’une figure de mérite, toutes deux issues de la possibilité de
faire 'ajustement avec un modele lorentzien, attendu aux conditions thermodynamiques
de l'expérience. Cependant, les raies fortes manifestent clairement un comportement
étrange que nous n’avons pu expliquer par des biais expérimentaux. Ceci nous a conduit
a revoir le modele développé jusque-la (section 2.3.3.2) en exloitant la base de données
HITRAN.
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FIGURE 4.7: Spectres en diminution relative d’intensité centrés sur les raies d’absorp-
tion les plus intenses présentant des épaulements a leur base pour deux résolutions
différentes

4.2 Modélisation du spectre Vernier

4.2.1 Modéle linéaire et convolution

Le traitement le plus évident pour pouvoir comparer notre mesure aux données de HI-
TRAN est celui développé dans la section 2.3.3.2. Celle-ci concluait que, dans le cas
d’absorption faible, I’absorption calculée a partir du spectre mesuré pouvait s’interpréter
comme le spectre réel, balayé par la fréquence centrale de la coincidence Vernier étendue
vk, convolué avec une fonction lorentzienne de largeur égale a la résolution de la coinci-

dence Vernier I'y :
AI(vy) 27

L) Fom) L~ @* V) (4.10)

ou fy est la fonction réponse Vernier dans sa forme la plus simple, lorentzienne :

92 1
fr(f)=— T o 5 (4.11)
1+ Tz

Sur la fig.4.8 est présentée la comparaison du spectre mesuré (a) avec celui de l'air am-
biant issu de la base HITRAN (version 2012) convolué avec une lorentzienne normalisée
de largeur égale a la résolution du Vernier I'y = 10GHz (b). Les variations de finesse
mesurées et présentées dans la section 3.2 ont, apres interpolation, également été prises

en compte.
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FI1GURE 4.8: Comparaison en miroir du spectre mesuré avec celui calculé en convoluant
le spectre théorique avec une lorentzienne de largeur égale a la résolution Vernier
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FIGURE 4.9: Spectre mesuré (trait noir pointillé) superposé au
convolué (trait plein rouge)

spectre HITRAN

D’une maniere générale, les deux spectres se correspondent bien sur l'axe des fréquences

mais les contrastes different nettement : les raies intenses sont moins contrastées sur la

mesure tandis que la bande de raies la plus faible est plus contrastée sur la mesure que

sur la convolution. Ce désaccord en intensité est détaillé sur une petite plage spectrale

fig.4.9 ou il est visible que méme les raies les plus faibles sont touj

sur la mesure.

ours plus contrastées
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4.2.2 Modele complet : Effets d’élargissement et de dispersion moléculaire

Le modele de convolution est le traitement le plus simple qui puisse étre réalisé mais
pour 'obtenir, des termes ont été négligés dans la fonction réponse du Vernier. Classés en
importance relative, il s’agit des effets d’élargissement des résonances de cavité dus aux
pertes supplémentaires induites par les raies d’absorption puis des effets de déplacement
des centres des résonances toujours induits par les raies d’absorption. Comme le modele
de convolution simple ne représente pas le spectre mesuré, les effets d’élargissement
sont ajoutés en premier au modele. Le calcul réalisé est alors une convolution par une
fonction de forme similaire a celle d’une lorentzienne dont la largeur serait dépendante

de la fréquence considérée. La fonction Vernier devient :

I 1 ; avee ST() = calf)yy  (412)

Ly [ =

1/2(Tv + 6T (f))

1+

De plus, pour obtenir le meilleur accord possible sur I'intégralité du spectre qui couvre
une plage spectrale représentant environ 10% de sa fréquence centrale, la modification
de la largeur Vernier est prise en compte, I'yy dépendant du désaccord ey et donc du
balayage en longueur de la cavité (cet effet serait donc nul si le balayage était réalisé
avec la fréquence d’offset du peigne laser). De méme, pour que l'accord ne dépende pas
de l'intensité de la raie observée, la variation relative d’intensité n’est pas directement
convoluée avec la fonction fi, sous sa forme linéaire mais sous sa forme exponentielle.

Le spectre simulé est donc le résultat du calcul :

Al(vg) . 2 (1 —7p)? y df
Io(vp) =1 Ty /(1—m-exp(—a(2)-L))2 fv(f) Fren (4.13)

Le spectre simulé obtenu avec ce modele est comparé avec celui mesuré fig.4.10 sur toute
la gamme spectrale (a-b) puis en détail sur une petite plage prise au centre de la bande
faible de la vapeur d’eau (c). Si le désaccord en contraste entre les deux spectres est réduit
en comparaison du modele simple de convolution, le spectre mesuré n’est toujours pas
reproduit a l'identique, le contraste des raies du spectre simulé restant inférieur a celui

des raies mesurées.



Chapitre 1V. Spectres Vernier 140

0,7 : ] : ] : ] : ] : ] : ]

0,6 4 (a) Spectre mesuré

05 ]

0,4 ]

0,3

0,2

0,1 ] u

88 1 " it tsthle il b .11], W

Al/l

SR LN A R

0,3
0.4
05
0,6 -] (b) Simulation HITRAN - effet de largeur

0,7 T T T T T T T T T T T T

11800 12000 12200 12400 12600 12800 13000 13200
Nombre d'onde [cm'1]

01020 1 1 1 ; 1 1

0,015+ :

0,010 |

Alll

0,005

0,000

12430 12440 12450 12460 12470

Nombre d'onde [cm'1]

FI1GURE 4.10: Comparaison en miroir entre les spectres en diminution relative d’in-
tensité mesuré (a) et simulé avec HITRAN en tenant compte des effets de largeur. Un
agrandissement (c) détaille le désaccord entre les deux spectres superposés.

Le spectre simulé avec ce modele ne correspondant toujours pas a celui mesuré, les effets

de dispersion moléculaire sont ajoutés. La fonction réponse Vernier s’écrit alors :

2 1

Ly N EA R 0))
1/2(Ty + oT%(f))

fv(f) =

. (4.14)

ol les effets d’élargissement 0I'(; (f) sont toujours présents et ot la dispersion moléculaire
pour la fréquence f, ov{i(f), est donnée, pour des profils de raie lorentziens, par la

somine

() = 3~ L a5 (115)
Na

avec N, le nombre de raies comprises dans le spectre, v, la pulsation centrale de la raie

a et I'y la pleine largeur a mi-hauteur de la raie a. Comme toutes les mesures ont ici été

faites & pression atmosphérique et température ambiente, ce modele n’a été dérivé que

pour des raies lorentziennes mais il peut étre modifié pour étre adapté & d’autres profils

de raie en dérivant la dispersion moléculaire leur correspondant grace aux relations de

Kramers-Kroenig[32].
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FI1GURE 4.11: Comparaison en miroir entre les spectres en diminution relative d’inten-

sité mesuré (a) et simulé avec HITRAN avec le modele complet (b). Trois agrandis-

sements I, IT et IIT détaillent ’accord entre les deux spectres superposés sur toutes la
gamme spectrale.

Le nouveau spectre ainsi simulé est comparé a celui mesuré sur la fig.4.11 et la correspon-
dance en diminution relative d’intensité semble excellente. Afin d’évaluer aussi 'accord
en largeur des raies mesurées, trois agrandissements des plages spectrales encadrées sur
le spectre complet (I, IT et IIT) sont présentés ou les deux spectres sont superposés. Un
trés bon accord peut étre constaté a la fois en intensité et en largeur des raies des deux

spectres et 'encart III détaille 'apparition des épaulements a la base des raies de Os,
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I’écart entre les lignes de base étant du a ’application de 'algorithme permettant de

calculer la ligne de base pour les deux spectres.

Il est important de remarquer ici que si le signe du désaccord n’intervient absolument
pas dans la définition de la lorentzienne de convolution utilisée en premier lieu pour
tenter de reproduire le spectre mesuré, ce n’est plus le cas lorsqu’on ajoute les effets de

déplacement des résonances. Ce décalage s’écrit :

1 c f—u,

W = o D el (4.16)

et cette fois ce changement de signe induit une déformation de la fonction Vernier
différente selon le signe de €y. Ceci induit une différenciation marquée entre les spectres
mesurés selon le signe du désaccord, et la fig.4.12 compare les spectres obtenus pour la
méme résolution Vernier a vide (I'y, non affectée par 1’absorption) pris d’'un c¢6té ou de

I’autre du point magique.
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FI1GURE 4.12: Comparaison en miroir entre deux simulés mesurés avec une résolution -
théorique - Vernier I'yy de 10 GH z (a) avec un désaccord positif et (b) avec un désaccord
négatif.

Le spectre calculé du c6té négatif (b) présente clairement un contraste des raies plus
fort que celui calculé avec un désaccord positif (a). Il présente aussi une forte distortion
de la forme des raies les plus intenses qui sont toutes dotées d’épaulements a leur base,

comportement absent du c6té positif.
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4.2.3 Signe du désaccord et frontieres des modeles

La compréhension de cette différence passe par une considération simple, illustrée fig.4.13 :
bien que de part et d’autre du PM les coincidences Vernier (non affectées par une quel-
conque absorption) soient identiques, elles sont en fait issues de deux filtrages différents
puisque, dans le cas positif, 'ISL de la cavité est inférieur au taux de répétition la-

ser tandis que dans le cas négatif, ISL. est supérieur & f,.,. La dispersion moléculaire

(@), <0 (b)e, >0

FIGURE 4.13: Exemple de deux filtrages Vernier obtenus pour des valeurs |ey| iden-
tiques mais de signes opposés

déplace les centres des résonances d’une quantité absolue uniquement induite par la raie
d’absorption. Plus précisément, on a vu sur la fig.1.23 que la dispersion moléculaire aug-
mente 'ISL de la cavité sous le profil de la transition (compris dans sa largeur) et le
diminue légerement dans ses ailes. Dans la raie, le recouvrement avec les dents va donc

s’accroitre dans le cas ey > 0 alors qu’il se réduit pour ey < 0.

Sur la fig.4.14(a) sont représentées plusieurs positions d’une coincidence Vernier balayant
une raie d’absorption. La largeur de la coincidence I'yy est prise du méme ordre de
grandeur que la largeur de la raie d’absorption. La déformation de la coincidence Vernier
au cours de son balayage étant symétrique par rapport au centre de la raie (la variation
de ISL, sur la fig.1.23 est symétrique), sur le coté gauche sont tracés les profils de
la coincidence obtenue pour un désaccord négatif tandis qu’a droite sont tracés ceux
obtenus pour un désaccord positif. En (b) sont tracées les intensités transmises par
la cavité correspondant aux intégrales des coincidences au cours de leur balayage. La
réduction relative d’intensité obtenue pour un désaccord négatif est plus importante que
pour un désaccord positif, ce qui constitue ’observation concrete de I'effet de dispersion
moléculaire conduisant au centre de la raie & une coincidence Vernier dans le cas négatif

de largeur effective bien inférieure a celle obtenue dans le cas positif.

Dans chacune de ces configurations, il est évident que la fonction de convolution de la
raie d’absorption n’est pas une lorentzienne et que le modele complet doit étre pris en

compte. Cependant, dans le cadre de mesures en temps réel nécessitant des temps courts
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FIGURE 4.14: Déformation d’une coincidence Vernier lors du balayage d’une raie d’ab-

sorption selon le signe du désaccord (ey < 0 & gauche en trait bleu pointillé - ey > 0

a droite en trait rouge plein) et transmissions normalisées de la cavité associées. La
résolution Vernier utilisée ici est égale a la largeur de la raie, I'y ~ T',.

de convergence de 'algorithme d’ajustement du spectre, il peut étre utile de connaitre
I'intensité et la largeur de raie mesurées a partir desquelles les effets d’élargissement
et de dispersion moléculaire peuvent étre effectivement négligés et pour lesquelles un
ajustement par une fonction lorentzienne donnera acces a une mesure quantitative en

coefficient d’absorption.

Ces plages de validité du traitement lorentzien peuvent se définir par I'importance de
I’écart entre le modele complet et le niveau de sensibilité de 'expérience. Sur la fig.4.15
sont représentés ces domaines pour trois niveaux de sensibilité de 1074, 1073 et 10~2.
Les courbes tracées définissent la diminution relative d’intensité maximale mesurée avec
une résolution I'y, ici normalisée par la largeur de la raie mesurée I',, qu’il est possible
d’ajuster avec une convolution lorentzienne en obtenant un résultat quantitatif au niveau
de sensibilité indiqué en dessous de la courbe. Elles ont été évaluées en simulant le résidu
de 'ajustement d’une raie d’absorption mesurée avec le Vernier par la convolution avec
la fonction de réponse lorentzienne de largeur I'y, pour un désaccord positif en (a) et

négatif en (b). Les parties grisées sont les plages effectives de validité de cette convolution
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lorentzienne, comprises entre la limite de sensibilité et les différentes courbes limites. Au-
dela de cette limite, 'ajustement du spectre doit étre réalisé avec le modele complet. Il
parait alors évident que la gamme dynamique la plus grande pour laquelle I’ajustement
lorentzien est valide est obtenue pour un désaccord positif et que lorsque la résolution du
Vernier commence & devenir fine comparée a la largeur de la raie mesurée (I'y < T',/10),

les gammes dynamiques des deux signes du désaccord tendent a augmenter.

15 . ————— . —————— T3

(a)e,>0 Modele complet
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FIGURE 4.15: Plages de validité de I’ajustement des raies d’absorption mesurées en
diminution relative d’intensité

D’une maniere générale, le comportement attendu de ces limites est une décroissance de
la diminution relative d’amplitude ajustable avec le traitement le plus simple lorsque la
résolution du Vernier se dégrade. C’est le cas de la plupart des courbes obtenues a I'ex-
ception de celle obtenue avec une sensibilité de 10~ du coté des désaccords positifs. Cette
derniére est croissante pour I'y /T';, € [0.1; 1] et ne reste pas parallele dans ce domaine aux
limites des deux autres sensibilités tracées. Ce comportement différent est da a I’ajout

d’un facteur limitant supplémentaire devenant prépondérant & haute résolution lorsque
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la sensibilité désirée est tres grande. Il s’agit du changement de largeur de la coinci-
dence Vernier dii au balayage de la longueur de la cavité réalisé expérimentalement,
puisque I'yy est donné par le ratio I'c/ey et dépend donc de la longueur de la cavité.
Sa variation sur la plage spectrale fixée par la largeur de la raie d’absorption mesurée
est faible mais devient cependant suffisante pour se manifester avec une telle sensibilité.
Cette plage étant inversement proportionnelle a I'ISL du Vernier, I'effet se manifeste a
haute résolution. Au final, cet effet n’existe que si le balayage de la fréquence de I'ordre
Vernier est fait en faisant varier la longueur de la cavité ou le taux de répétition laser,
la fréquence d’offset du peigne laser n’intervenant pas dans la définition de ey . Pour des
résolutions trop hautes, la largeur de la lorentzienne de convolution Vernier ne peut plus
étre considérée comme constante si I’ajustement souhaité doit avoir une sensibilité tres

élevée et va limiter la gamme dynamique du traitement simple.

Pour conclure, c¢’est avec un désaccord ey positif et important, donc a haute résolution,
que la gamme dynamique accessible avec le modele par simple convolution est la plus
importante, située aux alentours de 50. Une gamme dynamique (ou de fagon équivalente,

une précision de mesure) supérieure requiert le modele d’ajustement complet.

4.3 Haute finesse

Afin d’augmenter la résolution maximale atteignable et la sensibilité de la mesure Ver-
nier, la suite des expériences a été réalisée avec la cavité de haute finesse (F' ~ 3100).
Les résultats obtenus ont par ailleurs permis de confronter a ’expérience les analyses
issues du modele complet, 'influence du signe du désaccord, et en particulier la validité

du modele de simple convolution.

L’obtention de spectres Vernier exploitables a été plus compliquée avec cette nouvelle
cavité du fait de la transmission maximale des résonances qui a chuté mais surtout de
la présence marquée d’interférences parasites dues aux substrats des coupleurs d’entrée
et de sortie d’épaisseur égale a 3mm. La géométrie de cette cavité a été modifiée de
maniere a obtenir les angles d’incidence les plus grands possible sur ces coupleurs afin
de limiter au mieux ’amplitude de ces franges optiques mais au détriment de la qualité
de l'accord de mode qu’il est impossible de conserver constant au cours du balayage de

la cavité sur le spectre laser complet.

4.3.1 Mesures et validité du modele complet

1

La fig.4.16 présente un spectre couvrant 1200 cm ™" avec une résolution Vernier I'y égale

42 GHz et un désaccord positif (e = 1.5x 1077). Le spectre mesuré, traité de maniére &
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obtenir un spectre calibré en diminution relative d’intensité, est comparé avec le spectre
simulé en utilisant HITRAN et le modele complet donné par ’Eq.4.14. Ici, la prise en
compte des variations de finesse mesurées et présentées dans la section 3.2 ne conduit pas
a un accord global ce qui confirme I'incohérence précédemment discutée de ces mesures.
Les variations données par le constructeur ont alors été utilisées. Comme notre prise en
compte de la ligne de base est faite en appliquant un algorithme sur le spectre mesuré,
le fond continu qui accompagne le spectre de ’eau, qui est dense, est nécessairement
soustrait lors de la mesure. Pour pouvoir comparer le spectre calculé a la mesure, celui-
ci est soumis au méme algorithme afin de s’affranchir de toute les variations lentes de
la ligne de base du spectre. Une comparaison en miroir est faite dans I’encart haut : les
deux spectres semblent en bon accord en intensité et en fréquence sur 'intégralité de
la plage spectrale bien que les variations d’intensité maximales atteignent maintenant
plus de 70% du signal transmis par la cavité. Plusieurs plages spectrales (I, II et III)
sont ensuite isolées et agrandies dans les trois encarts suivants. Les deux spectres y sont

superposés (la mesure en noir et la simulation en rouge) et leur différence y est tracée.

En I, la plage spectrale étudiée ne comporte que des raies d’absorption relativement
faibles, les deux spectres s’accordent bien a la fois en largeur de raie et en intensité.
Toutefois, une distortion du résidu de cet ajustement est visible pour chaque raie. Sa
forme dispersive antisymétrique par rapport au centre de la raie et d’amplitude environ
égale & 1% traduit un décalage en fréquence entre les deux spectres de 0.023 cm ™! soit
700 M Hz, di a une erreur faite lors de la calibration absolue de 1’échelle en fréquence
du spectre. Dans 'encart 11, la zone du spectre détaillée se trouve dans la partie la plus
forte de la bande d’absorption de I’eau. La différence entre les deux spectres est affectée
par l'erreur de calibration (forme dispersive) mais aussi par l'influence de I'algorithme
de ligne de base qui ne s’applique pas exactement de la méme maniere aux deux spectres
(forme symétrique), I'un étant affecté par la forme du spectre laser et I’autre ne I’étant
pas. L’erreur sur la ligne de base induite par l'algorithme est encore plus flagrante dans
la bande d’absorption de I'oxygene (I1I), ou I'intensité et le rapprochement entre les raies
creusent fortement le spectre transmis. Le fait que les deux spectres soient traités de
maniere indépendante induit des distortions, symétriques par rapport aux centres des

raies, augmentant en intensité au fur et & mesure que la bande mesurée s’éloigne de zéro.

Le spectre Vernier obtenu pour la méme résolution Vernier I'y = 2GHz mais avec
un désaccord négatif est présenté fig.4.17. De méme que pour le spectre précédent, le
spectre mesuré est comparé en miroir avec celui simulé avec HITRAN. Le modele complet
apparait dans l'encart haut et trois zones spectrales (I, II et III) sont détaillées dans
les encarts suivants. En I, on constate de nouveau un tres bon accord en intensité, en
largeur et en fréquence entre les raies mesurées et simulées (le décalage de 700 M H z

étant toujours présent). En II, il est visible que les raies mesurées les plus intenses sont
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FIGURE 4.16: Spectre Vernier de lair ambiant (H R = 50%) mesuré avec une résolution

I'y = 2GHz et un désaccord Vernier ey = +1.46 x 107°. L’encart haut présente

la comparaison en miroir du spectre mesuré entier avec le spectre calculé a partir

d’HITRAN. Les encarts I, IT et IIT détaillent I’accord entre spectres mesuré (en noir)
et calculé (en rouge) ainsi que le différence entre les deux (en vert).
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FIGURE 4.17: Spectre Vernier de air ambiant (H R = 50%) mesuré avec une résolution

I'v = 2GHz et un désaccord Vernier ey = —1.46 x 10~

5. L’encart haut présente

la comparaison en miroir du spectre mesuré entier avec le spectre calculé a partir

d’HITRAN. Les encarts I, II et III détaillent ’accord entre
et calculé (en rouge).

spectres mesuré (en noir)
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déformées a leur sommet. Ce type de distortion est le résultat d’un asservissement du
Vernier réagissant au passage des raies. L’accord de mode étant difficile a maintenir sur
tout le spectre, des modes transverses d’ordres élevés apparaissent, méme s’ils peuvent
n’étre que de quelques %, sur les bords du balayage spectral. Une fraction de l'intensité
des spots leur correspondant peut alors atteindre la surface de la photodiode a cadrans
et ainsi faiblement déséquilibrer le signal d’erreur. Le décalage spectral existant entre
ces deux spots déséquilibre fortement 'erreur lorsque le spot principal est affecté par

I’absorption.

Par ailleurs, en III, une déformation tres importante des doublets de I'oxygene apparait
a partir de 13067 cm 1. Ici, ce n’est pas I'asservissement qui est en cause mais plutot la
calibration en fréquence du spectre : la variation relative d’intensité atteint pour ces raies
90% et le signal d’étalon normalisé n’est plus exploitable, les signaux des photodiodes
tombant quasiment & 0 V. Cette partie du spectre n’est cependant pas exempte de toute
déformation due aux modes transverses. En effet, elle comporte des raies d’intensité
beaucoup plus faible que celles de ’oxygene qui sont en réalité des répliquats des doublets
de loxygene (la périodicité spectrale est identique) dus au passage de ces raies par les

modes transverses.

4.3.2 Validité du modeéle linéaire

o ‘ " i || Hl e y* “ . . 1E-3
BRI AL e

T T
12400 12450 12500 12550 12600
Nombre d'onde [cm'1]

FIGURE 4.18: Spectre Vernier de air ambiant (H R = 35%) mesuré avec une résolution
I'v = 1 GHz et un désaccord Vernier e,y = +3 x 1072, Les différents niveaux de validité
du traitement lorentzien du spectre pour I'y = T', /6 sont indiqués & droite du spectre.

La possibilité de traiter le spectre mesuré comme une simple convolution de HITRAN

est a présent discutée. Un spectre centré sur la partie faible de la bande d’absorption
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de l'eau est présenté figd.18 en réduction relative d’intensité. Il est le résultat de la
moyenne de 10 spectres pris avec une résolution de 1 GHz et un désaccord positif. Les
niveaux de validité du traitement lorentzien pour cette résolution (les raies d’absorption
de I'eau dans les conditions expérimentales ont toutes des largeurs autour de 6 GHz) y
sont indiqués et semblent montrer qu’il est possible d’obtenir des ajustements avec une

sensibilité & 1073 pres jusqu’a une intensité relative de raie égale a 2.5%.

Un groupe de six raies d’absorption comprises entre 12493 et 12497.5cm ™! a été isolé
dans ce spectre et, dans un premier temps, ses variations d’intensité et de largeur de
raies sont observées en fonction de la résolution Vernier et du signe du désaccord. Sur
la fig.4.19 sont tracés les spectres mesurés avec un désaccord positif en noir et négatif

en rouge pour quatre résolutions différentes. Du coté négatif, peu de changement sont

0,30
0.25. (a) L, = 5 GHz 1 (b) r,= 2.5 GHz (c) r, = 1.5 GHz (d) r, = 1 GHz
0,20 e, <0

0,154
0,10
0,05
0,00

Al/l

12494 12496 12494 12496 12494 12496 12494 12496

Nombre d'onde [cm'1]

FIGURE 4.19: Evolution des raies mesurées selon le signe du désaccord et la résolution
Vernier

observables entre les résolutions (a) et (b) sur les raies mesurées : leurs intensités sont
identiques, seule leurs largeurs diminuent. Lorsque la résolution augmente (c-d), les raies
s’affinent toujours mais en perdant en intensité pour se rapprocher vers la mesure faite
du coté positif. Cette derniere suit une évolution avec la résolution plus intuitive : les
raies s’affinent et gagnent en contraste a mesure que la résolution s’améliore. Il est aussi
évident que les mesures faites du coté positif et du coté négatif convergent vers un
unique spectre lorsque la résolution devient suffisamment fine devant la largeur de la

raie mesurée (I'y; ~ 5 GHz pour ces raies).

4.3.2.1 Cas positif

L’intensité relative limite de validité & 1073 d’accord entre le spectre mesuré et le
spectre HITRAN convolué avec une lorentzienne attendue est égale & 1% pour 5GHz
de résolution (I'y/T'q = 1) et 2.5% pour 1 GHz de résolution (I'y /I, = 0.2). Pour ces
deux résolutions, les spectres mesurés du coté positif (figd.19(a) et (d)) sont convertis
en absorption de maniere linéaire et comparés au spectre calculé a partir de HITRAN

convolué avec une lorentzienne de largeur I'y, cf fig.4.20.
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FIGURE 4.20: Comparaison entre raies mesurées avec un désaccord positif converties
en absorption et spectre HITRAN convolué avec une lorentzienne

Pour la résolution de 5 GH z, la raie la plus intense n’est plus dans la plage de validité de
la convolution simple puisque son intensité relative dépasse juste la limite de 1% mais
les raies d’intensité plus faibles se superposent bien avec le spectre convolué. Lorsque
la résolution augmente, la plage de validité de I'approximation lorentzienne augmente
et on trouve dans ce cas un résultat quantitatif pour toutes les raies mesurées, ’accord

étant d’autant meilleur que la raie considérée est faible en intensité.

4.3.2.2 Cas négatif

Le méme travail est réalisé du coté négatif : la limite de validité & 1073 y est plus
restrictive, égale & 0.002 pour une résolution de 5 GHz et a 0.004% pour une résolution
de 1GHz. La fig.4.21 présente la comparaison entre le méme groupe de raies mesurées
converties en absorption et le spectre calculé en convoluant le spectre HITRAN pour
les résolutions 5 et 1 GHz. Les trois raies les plus intenses mesurées avec une résolution
de 5 GHz sont en fort désaccord avec le spectre HITRAN et étaient effectivement bien
au-dessus du seuil limite d’intensité tolérée pour faire cette comparaison. De plus, les
raies sont ici ajustées par des fonctions lorentziennes (de parametres libres) et le résidu
de cet ajustement est tracé sur la méme figure. Ce dernier permet d’évaluer la forme de
la raie mesurée par rapport a une lorentzienne. Lorsque 'intensité de la raie est trop
forte pour étre comparée a HITRAN, le résidu de son ajustement présente une forme en
“M” qui est caractéristique du désaccord négatif. Dans le cas de la mesure avec 1 GH z de
résolution, I'augmentation du seuil de validité de 'approximation lorentzienne fait que
la mesure et le calcul convergent, moins vite toutefois que pour le coté positif puisque

les désaccords entre les deux courbes restent plus visibles.
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FIGURE 4.21: Comparaison entre raies mesurées avec un désaccord négatif converties
en absorption et spectre HITRAN convolué avec une lorentzienne

4.3.3 Performances

Nous discutons & présent les performances réalisées avec la mesure de ces spectres, comme

cela a déja été fait pour la cavité de finesse modérée.

4.3.3.1 Eléments spectraux

Comme dans le cas précédent, chaque ISL du Vernier est composé de F éléments spec-
traux, ce qui fixe le nombre maximal d’éléments spectraux contenus dans un spectre a
52500 si la course de I'actuateur lent de 7 um est utilisée dans son intégralité pour le ba-
layage du spectre. Le spectre large bande pris avec un désaccord positif (fig.4.16) couvre
1200 cm~! avec une résolution de 2 GH z, ce qui représente 18000 éléments spectraux (et

correspond a un balayage de 5.25 um).

Le temps de ring down associé a cette cavité est de 5 us. Chaque élément spectral doit
donc étre balayé en 30 us. Dans le cas d’un balayage linéaire, le temps total de balayage
doit étre égal a 540 ms. Dans le cas d’un balayage sinusoidal, le balayage doit durer 3 s
pour que la partie du sinus la plus rapide soit adiabatique. Enfin, avec cette finesse plus
élevée, la fréquence de passage maximale des éléments spectraux est égale a 33 kH z. La
bande passante de la photodiode n’est plus un facteur limitant la vitesse de balayage du

spectre.

4.3.3.2 Sensibilité

La sensibilité de la mesure est ici évaluée a partir du spectre déja présenté fig.4.18.

Le méme groupe de six raies comprises entre 12493 et 1297.5cm ™! est isolé dans ce
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spectre et est tracé en trait plein fig.4.22(a), ou il est comparé au spectre mesuré avec la
méme résolution Vernier mais un désaccord négatif (en pointillés). Les niveaux limites de
validité du traitement lorentzien sont reportés ici, en trait plein pour le désaccord positif
et en pointillés toujours pour le désaccord négatif. Cette comparaison entre les deux
signes de désaccord montre la difficulté supplémentaire pour arriver a étre quantitatif

du coté négatif sans utiliser le modele le plus complet d’ajustement.
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FIGURE 4.22: Détermination de la sensibilité de la mesure a travers l'ajustement d’un
groupe de raies lorentziennes

Les raies mesurées du coté positif sont converties linéairement en absorption, en multi-
pliant la réduction relative d’amplitude AI/I par le facteur de cavité 27 /(F x L) (b).
Les absorptions ainsi obtenues sont comparées a la convolution lorentzienne d’HITRAN
et le résidu de I'ajustement est tracé dans l’encart bas. Les variations du résidu calculé
restent inférieures & 1072 entre 12493.8 et 12495.5cm ™! et le résidu devient plus struc-
turé au dela, lorsque la convolution lorentzienne n’est plus valide qu’a 1%. La déviation
standard du résidu est donc calculée sur la gamme ou la convolution lorentzienne est

valable et nous acces a ’absorption minimale détectable :
oI — 93 %107 % em™!

qui est la sensibilité obtenue en faisant la moyenne de 10 spectres successifs. Cette

sensibilité peut encore se comparer a limite d’absorption fixée par le bruit de photon
(définie Eq.4.5), égale ici a

SN V216 x10719C - 1uW - 0.52A/W -33kHz - 1.5 x 10°V/A 27

Gmin 0.67V 3100 x 329.4m

= 1x10%em™!
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Le spectre traité étant le résultat de la moyenne de 10 mesures, la sensibilité équivalente
au bruit de photon attendue est égale a a;qn% V10 soit 3.3 x 10719 em~1. Cet écart, plus

important que pour les mesures a finesse modérée, est essentiellement du a la réduction

de la puissance optique transmise par cette cavité.

4.3.3.3 Figure de mérite

La figure de mérite, définie Eq.4.9, peut étre déduite des performances qui viennent

d’étre discutées :

Myp =23x10"2em ™1 1/10 x 30 us/el. spec. =4 x 10" Hem ™ /VH2

Cette figure de mérite n’est que 2 fois plus petite que celle calculée avec la cavité de finesse
modérée, 1a ou en ne considérant que I'augmentation de finesse, un facteur ~ 8 (\/@)
est attendu :

— laugmentation de la longueur d’interaction effective intracavité proportionnelle & F
devrait augmenter la sensibilité de la mesure dans les mémes proportions (facteur 10)
- ce n'est pas exactement le cas, a cause de la diminution du signal transmis par la
cavité,

— laugmentation du temps de ring-down de la cavité du méme facteur augmente le
temps total nécessaire pour balayer un élément spectral avec une résolution donnée et
réduit donc la figure de mérite de /10,

— cette méme augmentation du temps de balayge d’'un élément spectral permet aussi sa
mesure a la vitesse adiabatique limite alors que ce temps était augmenté d’un facteur
6 dans le cas de la finesse modérée.

Au regard de ces performances, le gain le plus immédiat serait apporté par 'augmenta-

tion de la puissance optique, ce qui s’envisage notamment facilement en changeant de

modele de photodiode a cadrans.

4.3.3.4 Moyenne et franges optiques

La plupart des spectres mesurés avec ce dispositif sont affectés par des franges optiques
de contraste significatif. Leur périodicité spectrale nous permet de les attribuer aux cou-
pleurs d’entrée et sortie, tous deux ayant une épaisseur de substrat de 3 mm. Toutefois,
de trés faibles désaccords entre ces deux distances induisent un battement de trés basse
fréquence sur la ligne de base du spectre. C’est & un nceud de ces battements qu’a pu
étre définie la sensibilité dans la section 4.3.2.1. En effet, aucune frange n’est apparante
sur le résidu de 'ajustement du spectre couvrant 4 cm ™! de la fig.4.22. Nous avons ce-

pendant voulu évaluer cette sensibilité sur des plages spectrales plus importantes ainsi
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que notre capacité a 'améliorer en moyennant les spectres. Pour ce faire, deux moyennes
de N spectres sont faites consécutivement puis soustraites, la sensibilité étant déduite
de la déviation standard de cette différence. Cette méthode est cependant sensible aux
instabilités en fréquence liées au processus de linéarisation se manifestant en présence
d’absorption, limitant ainsi la gamme spectrale étudiée & une centaine de em™!, ce qui

reste important.

La fig.4.23 illustre ces mesures en fonction du nombre de spectres compris dans la

moyenne. Cette courbe est attendue inversement proportionnelle a la racine du nombre

I | 1 R T T B A A | 1 P B A B A A | 1 T T T B B A |

100 4

Absorption [10'10 cm'1]
>
1

1 10 100 1000

Nombre d'acquisitions

FIGURE 4.23: Déviation standard de la ligne de base en absorption en fonction du
nombre de spectres utilisés dans la moyenne

de spectres si cette ligne de base est affectée d’'un bruit blanc. Cette tendance est
représentée par la droite de pente —1/2 en trait plein noir. Ce résultat indique que
jusqu’a 40 s (temps nécessaire pour moyenner 100 spectres), les bruits d’intensité sont
spectralement blancs. Au-dela de ce temps, la dérive des franges sur la ligne de base

devient visible a travers leur différence, stabilisant le minimum d’absorption mesurable

a quelques 10710 em 1,

Sur la fig.4.24 est représentée la méme portion de spectre, délibérément choisie affectée
par des raies d’absorption faibles, pour trois points clés du comportement de la sensi-
bilité. Le premier spectre n’est pas une moyenne et correspond au premier point de la
courbe en sensibilité. Le deuxieme est le résultat d’'une moyenne réalisée sur 100 spectres
et la gain d’un facteur 10 en sensibilité est évident en remarquant que plusieurs doublets

de raies sont maintenant distinguables. En dernier est présenté le spectre résultant de



Chapitre 1V. Spectres Vernier 157

1,00t
N=1 N=100

"N=1000

0,75

0,50 1 ]

AUl [%]

0,25

0,00+ T T T —— T T T T T T T T T
160 180 200 220 240 160 180 200 220 240 160 180 200 220 240
Echelle relative de fréquence [u. a.]

FIGURE 4.24: Effet de la moyenne sur la ligne de base pour trois nombre N de spectres
différents

la moyenne de 1000 acquisitions, dont le seul gain visible est 1’observation de franges

optiques bien définies qui vont limiter la sensibilité maximale accessible.

4.3.3.5 Gamme dynamique

La gamme dynamique de la mesure Vernier réalisée avec un désaccord positif et une
résolution de 2 GH z est déduite des spectres mesurés et de notre capacité a les ajuster

avec les modeles développés. Sur la fig.4.25 sont illustrées les deux limites extrémes

0,75 ‘ _— 10 ‘ ‘
(a) Mesure + modéle 8 (b) Mesure

0,50+ . 6]
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< 0,25/ 5 4

o 2 '&
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FIGURE 4.25: Détermination de la gamme dynamique en absorption mesurable avec le
Vernier

de détection démontrées. En (a), une partie de la bande de l'oxygene a été ajustée
en intensité relative avec le modele complet a partir du spectre HITRAN, tracé en
miroir non convolué. L’intensité de la raie HITRAN la plus forte ajustée est égale a
275 x 107%em~!. En (b), la raie la plus faible discernable est prise avec un contraste

deux fois plus grand que les franges optiques, soit des raies d’intensité environ égale
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a2 x 1078 em™!. Ces deux résultats donnent une gamme dynamique de détection en
absorption couvrant 4 ordres de grandeurs. Son principal facteur limitant est I’existence
des franges optiques parasites induites par les coupleurs d’entrée et de sortie de la cavité
qu’il serait possible de restreindre considérablement en amplitude en utilisant des miroirs

avec un substrat aux faces non paralleles.

Cette performance de gamme dynamique est particulierement attractive pour des me-
sures de haute précision, pour des applications de détection de traces a forte variabilité
ou encore la mesure de rapports isotopiques. A titre d’exemple, sur la fig.4.26, la présence
de l'isotope O3, d'une concentration 2000 fois plus faible que celle de I'isotope O1°, est

parfaitement discernable.

1 | 1 | 1 | 1 | 1
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FIGURE 4.26: Détail du spectre mesuré dans les bandes de Os

4.4 Conclusion

Ce chapitre a donc permis de caractériser de fagon détaillée les spectes issus de notre
approche particuliere du couplage Vernier. Dans un premier temps, les résultats de la
preuve de concept obtenus avec une finesse modérée de F = 300 ont été présentés.
Malgré cette faible valeur, une figure de mérite de Mgy = 7.5 X 10*116m*1/\/H7z
a été démontrée placant cette performance d’ores et déja au niveau de 1’état de l'art

des techniques pré-existantes. Cette approche se démarque toutefois par sa capacité
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d’acquisition d’un tres grand nombre d’éléments spectraux, démontré a 4500 avec cette
finesse et limité par la course de l'actuateur. Un spectre couvrant les 1400 cm~! (40
THz) du peigne de fréquences est présenté. De plus, la sensibilité en absorption obtenue
sur I'acquisition d’un seul spectre, amin = 1.6 x 10 8e¢m ™! est remarquablement petite,
malgré la faible valeur de F', pour une situation d’asservissement du peigne dans la
cavité a un cinquieme de la largeur des résonances. L’origine de ce faible niveau de bruit
a pu étre identifiée comme résultant de 'immunité aux bruits de conversion fréquence-
amplitude conférée par le filtrage Vernier basse résolution. C’est la combinaision de cette
caractéristique avec la gamme spectrale accessible qui constitue 'atout majeur de notre

approche.

Cependant, les profils des spectres mesurés présentent des écarts significatifs a ce qui
pourrait étre attendu des profils de transitions atmosphériques, d’autant plus marqués
que les transitions sont intenses. L’origine de ces écarts n’a pu étre expliquée par des
biais expérimentaux, tels que la présence de modes transverses d’ordres supérieurs au
TE My ou de bandes passantes non adaptées, et nous a conduit a reprendre le modele
linéaire de convolution présenté dans le chapitre 2. Nous avons montré, en cherchant a
simuler les spectres mesurés a 'aide de la fonction de transfert de la cavité et de la base
de données HITRAN, que les effets d’élargissement des résonances et de déplacement
spectral induits par 'absorption moléculaire devaient étre pris en compte pour obtenir
un accord de haute qualité sur les profiles des transitions sur l'intégralité du spectre.
Ce modele complet fait par ailleurs apparaitre une dépendance marquée au signe du
désaccord entre I'ISL de la cavité et 'espacement des dents du peigne sur le contraste
des spectres et leur résolution apparente. Utilisant ce modele, nous avons caractérisé
le domaine de validité de l'approche linéaire de convolution en fonction du bruit de
Iexpérience, du signe du désaccord et de la résolution. Alors que le désaccord négatif
conduit & un contraste élevé méme pour des résolutions Vernier “médiocres”, le désaccord
positif offre une plus grande gamme dynamique dans le domaine de ’approche linéaire

de convolution.

Enfin, nous présentons les résultats obtenus avec une cavité de finesse plus élevée,
F = 3000, mise en place afin de pousser plus loin les performances de ’approche mais
aussi de valider la compréhension issue du modele complet. Il en ressort un accord quasi-
parfait entre modele et mesure obtenu pour les deux signes du désaccord. Avec cette plus
haute finesse, une résolution Vernier de 1 GH z a pu étre obtenue et des spectres a 2 GH z
de résolution de 18000 éléments spectraux sont présentés. La sensibilité d’absorption sur
'acquisition d’un spectre seul atteint cu,i, = 7 x 107%em ™!, valeur restant plus de trois
fois supérieure a celle qui aurait pu étre escomptée avec le gain de finesse d’un facteur
10. Nous attribuons ce résultat a une réduction sensible d’intensité transmise par cette

cavité. Avec des temps d’acquisition de I'ordre de la seconde, une figure de mérite de



Conclusions et Perspectives 160

Mpp =4 X 10_110m_1/\/fi est obtenue. Cette notion se rattachant a la capacité a
réaliser la moyenne des spectres en présence de bruit blanc, nous avons voulu évaluer le
bruit sur une ligne de base des spectres couvrant une centaine de em™! en fonction du
temps. Afin de s’affranchir des franges optiques induites par les réflexions internes aux
substrats des miroirs plans utilisés, une stratégie de soustraction des spectres moyennés
consécutifs est mise en place et permet d’obtenir une augmentation de sensibilité cor-
respondant & un bruit blanc jusqu’a 'acquisition de 100 spectres (soit 40 s). Cette aug-
mentation de sensibilité est amoindrie ensuite par des dérives lentes des franges optiques
mais permet tout de méme d’atteindre une sensibilité d’absorption de 4 x 10710 em~1.

Enfin, une gamme dynamique de 4 ordres de grandeur a été démontrée.

Plusieurs améliorations peuvent étre immédiatement apportées au montage afin d’aug-
menter encore la sensibilité de notre mesure, limitée actuellement par les franges op-
tiques présentes sur la ligne de base et le faible niveau de signal transmis par la cavité.
En premier lieu, il serait nécessaire de changer les miroirs de la cavité pour des mi-
roirs avec des substrats a faces non paralleles. Le choix des réflectivités de ces miroirs
devrait étre fait de maniere a conserver une transmission maximale de cavité proche
de 'unité malgré 'augmentation de finesse (les réflectivités des miroirs courbes devant
étre prises considérablement plus grandes que celles des coupleurs d’entrée et de sor-
tie). Enfin, comme précédemment discuté, 'utilisation d’une photodiode & cadrans avec
une séparation entre surfaces plus petite nous permettrait de s’affranchir de la lame

séparatrice actuellement utilisée.

L’ensemble des performances établies et leurs axes d’amélioration font de ’approche
Vernier dans le régime basse résolution une technique particulierement pertinente et
adaptée pour des mesures de précision, de détection de traces ou de rapports isotopiques.
Mais surtout, du fait de sa gamme spectrale tres étendue, elle permet la résolution

complete de systemes moléculaires complexes et difficiles a produire en grande quantité.



Conclusions et perspectives

De fagon générale, mon travail de these s’est attaché a la réalisation d’'un couplage
particulier d’un peigne de fréquences optiques avec une cavité de haute finesse, le cou-
plage Vernier, et & la mise en place d’un dispositif permettant de ’exploiter pour le
développement d’une technique de spectroscopie alliant haute sensibilité, haute résolution
(~ GH?z) et grande couverture spectrale, dans un temps d’acquisition de I'ordre de la se-
conde ou sub-seconde. L’exposé de ce développement, et les questions qui s’y rattachent,

ont décomposé ce manuscript en quatre chapitres.

Le chapitre 1 a introduit dans un premier temps les notions clés liées aux peignes de
fréquences femtoseconde, leur fonctionnement, leur diversité et leur contrdle avec un
regard plus resserré sur le cas de l'oscillateur Titane :Saphire utilisé dans ce travail. Les
notions générales liées aux cavités optiques ont ensuite été abordées, la notion de mode,
spectral et spatial, introduite, et leur excitation dynamique décrite. Nous avons alors
abordé la description de l'influence d’effets, souvent considérés négligeables, mais qui
deviennent déterminants dans le contexte des peignes de fréquences optiques : les effets
large bande de dispersion spectrale de longueur de cavité induits par la GDD (Group
Delay Dispersion) méme faible des miroirs, et/ou par la présence d’un gaz non absorbant
au sein de la cavité. Les modifications des modes de résonance de la cavité induites par
I’absorption moléculaire ont ensuite été discutées. L’ensemble de ces notions avait pour
but d’appréhender la description de I’état de I’art des techniques de spectroscopie par

cavité exploitant les peignes de fréquences.

Le chapitre 2 a porté sur la présentation d’un formalisme ayant pour objectif d’ap-
porter une compréhension simple du couplage Vernier. Cela a conduit a la description
de différents régimes et permis une intuition expérimentale de leur exploitation pour
la spectroscopie. Ce couplage est obtenu lorsque les peignes de fréquences laser et de
résonances de cavité sont volontairement désaccordés, conduisant a des figures Moiré de
fréquences désignées dans ce travail comme le peigne de coincidences Vernier. Ces coinci-
dences ont été décrites dans un premier temps en fonction du désaccord exprimé par

rapport au couplage des deux peignes obtenu en correspondance parfaite. Un premier

161
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régime, appelé filtrage Vernier haute résolution, conduisant a résoudre la structure du
peigne de fréquences, a été décrit. Des preuves de concept pour la spectrosocpie ont déja
été établies dans ce régime. Nous avons cherché a montrer que le formalisme développé
permettait de discuter facilement les performances obtenues au regard des parametres
expérimentaux. Le second régime, appelé filtrage Vernier basse résolution, est au coeur
de la réalisation expérimentale présentée dans ce travail. Dans ce régime, plusieurs dents
laser participent a une coincidence Vernier. Nous avons alors simplement fait apparaitre
que la distance spectrale séparant deux coincidences successives, rapportée a la largeur
d’une coincidence, est donnée uniquement par la finesse de la cavité. Une expression du
peigne de coincidences Vernier a été établie, celui-ci étant gouverné intégralement par le
taux de répétition et la fréquence d’offset du laser ainsi que par la longueur de cavité.
L’influence de chacun de ces parametres sur la position spectrale des ordres Vernier a
été discutée. En particulier, il est apparu que la fluctuation en fréquence des ordres du
Vernier induite par les fluctuations libres des trois parametres (le peigne de fréquences
n’étant pas stabilisé) peut étre stabilisée par 'action de n’importe lequel de ces trois pa-
rametres. Aussi, le controle de 'un d’entre eux offre la possibilité de balayer un ordre du
peigne Vernier sur toute la gamme spectrale du laser. Ces deux considérations, balayage
et stabilisation, sont les deux concepts clés de notre approche pour la spectroscopie.
La vitesse de balayage spectral a ensuite été discutée et nous avons montré que la vi-
tesse maximale permise pour rester dans un régime adiabatique de réponse de cavité est

, i . . . . i
donnée par la vitesse adiabatique qui serait obtenue dans le cas d’'une onde monochro
matique rapportée au désaccord relatif entre les deux peignes. Ce désaccord, compris
typiquement entre 1075 et 107%, diminue considérablement les temps d’acquisition d’un
balayage spectral. Nous avons établi un modele simple pour déterminer quantitative-
ment la réduction d’intensité transmise par un ordre Vernier en présence d’absorption
de facon a exploiter le concept de Cavity Enhanced Absorption Spectroscopy. Pour fi-
nir, deux schémas de détection ont été discutés selon qu'un ou plusieurs ordres Vernier

)
sont présents dans le spectre. Dans le second schéma, que nous avons mis en ceuvre
dans notre travail expérimental, la transmission de la cavité est dispersée avec un réseau
)

de diffraction de maniere a résoudre spatialement les différents ordres Vernier. Leurs
positions spatiales deviennent alors des discriminants en fréquence nous permittant de

réaliser la stabilisation de I'un d’entre eux.

Le chapitre 3 a décrit le montage expérimental du filtrage Vernier basse résolution,
tout d’abord dans son ensemble, puis en détaillant plusieurs aspects importants pour
I’analyse des performances obtenues. Dans un premier temps, nous avons présenté les
deux cavités que nous avons utilisé dans ce travail en incluant notamment la mesure de
leur finesse, respectivement de 300 et 3000. Pour la plus haute finesse, des incohérences

dans la mesure ont été clairement identifiées, ce qui nous a conduit a considérer dans
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la suite les données constructeur pour cette cavité. La détection du peigne Vernier a
ensuite été discutée. Nous avons souligné les limitations induites par le pouvoir résolvant
du réseau de diffraction sur la plus haute résolution Vernier accessible et discuté le
fonctionnement et la limitation de la photodiode a cadrans utilisée. Nous avons ensuite
détaillé le protocole suivi pour obtenir le peigne Vernier a partir du point magique
facilement identifiable. La boucle d’asservissement et ses performances ont ensuite été
présentées. Une stabilisation de 180 MHz pour une coincidence de résolution Vernier de
1 GHz a été démontrée sur ’échelle de temps nécessaire au balayage d’une frange de
I’étalon utilisé pour la calibration. Ceci est la traduction d’une stabilisation relative du
peigne avec la cavité de 6 kHz sur ce méme temps. Pour finir, la procédure permettant

I’obtention d’un spectre Vernier calibré de facon relative en fréquence a été détaillée.

Le chapitre 4 a décrit la conversion des spectres Vernier de réduction relative d’intensité
en absorption, la finesse étant connue par ailleurs. Nous avons montré qu’un modele
issu de la fonction de transfert de cavité prenant en compte 1’élargissement spectral
des modes de résonance ainsi que leur décalage en position, deux effets induits par
I’absorption moléculaire, permettait de reproduire fidelement les spectres mesurés. En
particulier, la sensibilité a la dispersion moléculaire révele une dépendance marquée au
signe du désaccord entre les deux peignes. Dans le cas négatif, correspondant a un ISL
de cavité plus étendu que l'espacement des dents laser, les signatures des absorptions
moléculaires apparaissent plus contrastées et d’une résolution apparente plus élevée que
la résolution Vernier, et ce d’autant plus que cette derniere est réduite. Le cas opposé,
ou le désaccord est positif, conduit & un comportement inverse. Il existe cependant pour

les faibles absorptions et particulierement pour un désaccord positif, un regime ou la

F
?X

L, correspond au spectre d’absorption convolué par une lorentzienne de largeur donnée

par la résolution du Vernier. Des figures de mérite de Mpys = 7.5 x 10711 cm_l/\/ Hz et

réduction relative d’intensité divisée par la longueur d’interaction effective, L.jr =

Myp=4x10""1em™1t/ V/H z ont été obtenues respectivement pour la cavité de finesse
modérée (F=300) et de haute finesse (F=3000). Dans les deux cas, I'intégralité du spectre
laser couvrant 40 THz a pu étre sondée dans des temps de 'ordre du dizieme de seconde
pour F=300 avec 4500 éléments spectraux et de 'ordre de la seconde pour F=3000
avec 18000 éléments spectraux. Les plus petits coefficents d’absorption mesurables sur
'acquisition d’un spectre unique ont été évalués a 1.6 x 1078 em™" et 7 x 107 em ™!
respectivement pour F=300 et F=3000. Cette haute sensibilité s’explique principalement
par une immunité au bruit de conversion fréquence-amplitude du filtrage Vernier basse
résolution. Pour la haute finesse, nous avons démontré la possibilité de faire la moyenne
des spectres, augmentant ainsi la sensibilité d’un facteur légerement supérieur a 10, limité
par les franges optiques induites par les substrats des miroirs formant cette cavité. Une

gamme dynamique de I'ordre de quatre ordres de grandeur a été déterminée. Enfin,
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un fonctionnement continu & 1’échelle de la demi-heure a pu étre couramment obtenu,
limité uniquement par la gamme de ’actuateur employé pour corriger les dérives lentes

et réaliser le feedforward, témoignant ainsi de la robustesse du spectrometre.

Pour situer au mieux ses performances, nous les avons reportées dans le tableau suivant,
ol sont aussi répertoriées les autres approches développées autour du couplage peigne de
fréquences femtosecondes-cavité optique, classées par ordre de figure de mérite. A celles
déja évoquées dans I’état de lart a été ajoutée une nouvelle approche (publiée au cours de
la rédaction de ce manuscrit) similaire & celle exploitant un spectrometre a transformée
de Fourier, ou le photodétecteur équilibré corrigeant les bruits de conversion fréquence-
amplitude est remplacée par une stratégie inspirée de la technique NICE-OHMS (“Noise-
Immune Cavity-Enhanced Optical Heterodyne Molecular Spectroscopy”) [16] adaptée
aux peignes de fréquences et nommée NICE-OFCS (pour “Optical Frequency Combs

Spectroscopy”) [24].

Approches Fig. Mér. F Sensibilité tacq Résolution Spectre
[cmfl/\/I-Tz] Qmin [em ™1 ov Av
Spectro. CEAS || 1.5 x 10~ | 32000 | 3 x 107 12ms 10GHz 65cm~!
2012 [23] Shot Noise Limite CCD
Spectro. TF 3.4x 107" | 8000 | 1.4 x107° 6s 380 M Hz 130 em ™t
2011 [22] Shot Noise Limite GDD
Vernier BR 4 x 1071 3000 7x 107 1.5 2GHz 1200 cm !
Nous!! Laser
Hétérodyne 1 x 10710 1200 | 3x 1078 18 pus 45GHz 250 cm ™
2009 [57] > ThRD Limite GDD
VIPA 2.5 x 10710 | 30000 | 8x107® | 220ms | SOOMHz 150 cm ™!
2009 [28] Mode/mode | Limite CCD
NICE-OFCS 4.3 x 10719 | 2300 3x107% | 800ms 1GHz 130em !
2014 [24] Limite GDD
Vernier HR 1.2x 1072 | 30000 | 8x107% |500ms | 1.1GHz 170cm =t
2014 [25] Limite CCD
CRDS 2x 107 4500 2 x 1078 1s 25 GHz 80 cm !
2006 [20] Limite CCD
Vernier HR 8 x 1079 3000 5x 1076 10 ms 1GHz 130 cm ™!
2007 [21] Mode/mode | Limite CCD
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Il ressort de ce tableau que chacun des parametres est optimisé dans I'une de ces ap-
proches. Le choix de la méthode repose donc sur un compromis. Si la mesure doit étre
treés sensible, les trois premieres approches sont compétitives. Si le plus important est
qu’elle soit rapide alors la méthode de mesure par battements multi-hétérodyne est en
moyenne trois voire quatre ordres de grandeur plus rapide que les autres. La plus haute
résolution est obtenue avec le spectrometre a transformée de Fourier. Les approches qui
tirent parti de la calibration en fréquence du peigne femtoseconde sont le Vernier haute
résolution (2007) et le VIPA - avec des taux de répétition de 1 GH z dans les deux cas,
aucune méthode n’ayant pour le moment démontré une mesure en mode par mode avec
un taux de répétition plus lent. Enfin, si la mesure doit couvrir une trés large bande,
alors notre approche couvre un ordre de grandeur de plus que les autres en gamme

spectrale.

Plusieurs axes d’amélioration peuvent étre envisagés dans le systeme actuel, principale-
ment en vue d’augmenter I'intensité des signaux. Comme déja discuté, des miroirs a faces
non paralleles et optimisant la transmission de la cavité auraient un impact significatif
au méme titre qu'une photodiode & cadrans aux dimensions adaptées. Un gain important
serait également apporté par le remplacement de ’étalon solide par un interférometre
de Michelson qui délivrerait un signal de calibration similaire mais d’amplitude égale a
Iintensité qui lui est injectée. Ceci permettrait de ne prélever que 5% de la puissance
du spot Vernier pour obtenir un signal de calibration en fréquence comparable a celui
utilisé a présent. Cependant, la stabilité de ’étalon étant un élément primordial pour
la calibration du déplacement angulaire du réseau, il serait alors nécessaire d’asservir
la différence de marche du Michelson avec un second laser stabilisé en fréquence. Une
calibration absolue du spectre pourrait également étre obtenue en ajoutant une référence

extérieure de longueur d’onde comprise dans le spectre femtoseconde.

La quantificaton absolue de I'absorption dans le cas d'une mesure CEAS implique aussi,
dans tous les cas, la connaissance préalable des variations spectrales a vide de la finesse de
la cavité utilisée. Cette mesure n’est ni simple ni rapide a réaliser sans mesure de temps de
déclin, les mesures de profils au point magique étant affectées d’incertitudes relativement
importantes, et son résultat est susceptible de changer d’un jour a ’autre en fonction de
I’état de propreté des miroirs. Le transfert de 'approche Vernier basse résolution a la
Cavity Ring Down Spectroscopy s’affranchit automatiquement de cette problématique.
Ce choix serait en fait particulierement bien adapté du fait de la transmission continue de
I’ordre Vernier au cours d’un balayage. En effet, aucun processus actif n’est ici nécessaire
pour injecter la cavité, ce qui permet 'obtention de déclins a la fréquence d’extinction,
imposée, par exemple, par un interrupteur acousto-optique. La fréquence d’acquisition
pourrait alors atteindre sa valeur maximale donnée par la bande passante de la cavité (30

kHz pour notre haute finesse), ’asservissement devant rester aveugle a cette fréquence.
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Nous avons déja eu l'occasion au cours de ce travail de these d’insérer un tel dispositif
sur le trajet optique et de nous assurer du bon fonctionnement de l’asservissement.
Cependant la bande passante de notre photodétecteur ne permettait pas des mesures
CRDS.

Il semble également possible d’aller vers le filtrage Vernier haute résolution avec notre
systeme. Cela passe naturellement par l'utilisation d’un peigne cette fois stabilisé et
éventuellement référencé. L’asservissement doit alors pouvoir opérer avec un niveau de
signal fortement réduit mais surtout étre aveugle au passage successif des dents du
peigne, ce qui limite sa bande passante. La mise en ceuvre doit donc se faire dans
un environnement particulierement calme qu’on peut obtenir grace par des stratégies
d’isolation de I'expérience aux sources de bruit accoustique. Le gain serait alors une haute
précision et une grande exactitude sur ’échelle des fréquences. La longueur d’interaction

effective serait par ailleurs multipliée par deux.

Enfin, le suivi simultané de plusieurs ordres Vernier, a ’aide d’une barrette de photo-
diodes par exemple, permettrait de réduire considérablement les temps d’acquisition.
Il est néanmoins nécessaire d’étre vigilant aux effets induits par la GDD intracavité,
qui modifie 'ISL du Vernier au cours du balayage du spectre, ce qui peut rendre la

calibration en fréquence complexe.

La performance unique de gamme spectrale accessible de ce spectrometre de haute sen-
sibilité pouvant atteindre une résolution de 'ordre du GHz de résolution ouvre la voie
a des perspectives multiples. En effet, nous avons démontré la possibilité de sonder une
couverture spectrale large et précise de systemes rovibrationnels et rovibroniques simul-
tanément. Il existe cependant un nombre important de situations dans lesquelles des
données spectroscopiques précises sont nécessaires pour décrire les surfaces d’énergie
potentielle 1a ou les méthodes de calcul ab initio peinent a converger avec suffisam-
ment d’exactitude. Dans un futur proche, ce dispositif va étre associé a une source a
pulvérisation cathodique ainsi qu’a un caloduc permettant la production de molécules
exotiques telles que les hydrures métalliques ou les dimeres d’alcalins, molécules diato-
miques constituées d’atomes a couches externes ouvertes ne satisfaisant pas la condition
de Born-Oppenheimer. La connaissance de leur spectroscopie est cependant un enjeu ma-
jeur dans certaines problématiques d’astrophysique [79] ou de formation de molécules
froides [80]. La possibilité de résoudre de tels systémes dans des temps aussi courts est

évidemment particulierement séduisante.

Naturellement, le principe de ce spectrometre n’est pas limité au laser Titane :Saphire et
pourrait étre développé a d’autres longueurs d’onde, comme le proche infrarouge, zone

spectrale adaptée a un grand nombre de problématiques de détection de traces.
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Enfin la couverture spectrale offerte est également adaptée a I’étude d’objets plus impor-
tants, des grosses molécules jusqu’a la réponse optique de nanoparticules. Par exemple,
les nano-batonnets ou bi-pyramides présentent des résonances plasmon situées dans la
gamme spectrale du Titane :Saphire et de largeur de quelques dizaines de nanometres.
En déposant ces objets sur des lames de microscope placées a incidence Brewster au
waist (rendu petit ~ 15 pum) de la cavité, le spectrometre devrait fournir leur réponse
optique jusqu’a la résolution de l'objet unique [81]. Outre 'accroissement de précision
apporté par la haute sensibilté du spectrometre, son évolution vers la CRDS permettrait

de donner un caractére absolu a la mesure des pertes optiques induites par de tels objets.

Il ne s’agit que d’'un premier apercu du champ d’application de cette approche, qui ne

saurait étre exhaustif, et que nous souhaitons voir s’élargir dans le futur.



Annexe A

Calculs autour de I’accord de

modes

Cette annexe a pour objectif de présenter les calculs entourant le dimensionnement de
I’accord de modes entre le faisceau laser et la cavité. Il est dans un premier temps
nécessaire de définir le mode T'EMyg de la cavité dans lequel nous souhaitons coupler
le mode laser, proche d'un T'EMgyy. Dans un second temps, les focales des lentilles
d’accord de modes sont a déterminer en fonction des différentes distances dimensionnant
la propagation du faisceau laser. Enfin, il est possible de calculer les positions spectrales
des autres modes transverses ainsi que les performances qui sont attendues en terme
de couplage du faisceau laser dans le mode de cavité. Une étude détaillant les calculs

effectués est disponible dans la these [82].

Pour faire ces calculs, nous passons par la description du chemin optique avec les matrices

{ABCD} [32] associées & chacun des éléments optiques rencontrés :

10
Miroir plan P =
01
1 d
Propogation sur la distance d T(d) = -
1 0
Lentille de focale f F(f) = (1 1)
I
Réflexion sur un miroir de rayon de courbure R, avec 1 0
o o ’ SMq(Re,0i) = 2
un angle d’incidence 6; dans le plan d’incidence Recos(0) 1
Réflexion sur un miroir de rayon de courbure R, avec 1 0
g s SM?/(RC’ 01) = 2-cos(0;)
un angle d’incidence 6; dans le plan orthogonal o 1
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A.1 Mode de cavité

Pour pouvoir ajuster les dimensions du faisceau laser a celles du mode de la cavité, il
est dans un premier temps nécessaire de connaitre ces dernieres. Le développement qui

va suivre s’applique a la géométrie de la cavité de haute finesse, rappelée fig. A.1.

Rc=3m
M3 / \ M4

d, =60cm

FIGURE A.1: Géométrie de la cavité de haute finesse

Les waists de cette cavité sont attendus au milieu des coupleurs d’entrée et sortie ainsi
qu’au milieu des deux miroirs courbes. Entre les miroirs d’entrée et de sortie de la cavité,
au niveau du wait, le parametre gaussien est donné par q(z4) = ¢ - w4 /800 nm, avec
z4 la position du waist et wp4 sa dimension. Partant de cette position de référence, il
faut, pour que le mode de cavité existe, qu’apres s’étre propagé sur un tour et s’étre
réfléchi sur les quatre miroirs, le faisceau revienne identique & lui-méme en z4 + L. La

matrice de propagation s’écrit pour la dimension horizontale du faisceau :

(gx 1121) = T(da+d1/2) - SMy(Re, 03) - T(d3) - SMo(Re, 0:) - T(dp + d1/2) - (A1)

et pour sa dimension verticale :

A, B

YO =T(dy +di/2) - SMy(Re, 0;) - T(d3) - SMy(Re, 0;) - T(da +d1/2) (A.2)
Cy Dy

La dimension du waist A sur I’axe horizontal est ensuite donnée par 1’équation :

Ax : Qx(ZA) + Ba:
Ca: . Q(ZA) + Dz

qz(z4) = (A.3)
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dont la solution donne acces a la dimension ainsi qu’a la position du waist :

2
I Y L — (A=3P=)
A V= C,
Ay — Dy

Le méme calcul sur la dimension verticale du faisceau permet de connaitre l'ellipticité
du mode T EMyy de la cavité.

Dans le cas de la cavité de haute finesse, ces calculs conduisent & un faisceau de dimension
horizontale w?, égale a 421.0 um, de dimension verticale w%o égale a 448.4 um, et
effectivement situé a d; /2. Le méme raisonnement peut s’appliquer sur le second waist
de la cavité en faisant commencer la matrice de propagation au milieu des deux miroirs
courbes, mais c’est sur le waist A que se fait le calcul d’accord de mode entre le faisceau

laser et le mode de cavité.

A.2 Accord de mode

La premiere étape de cet accord de mode consiste a connaitre les dimensions du mode
laser issu de l'oscillateur femtoseconde. Elles sont mesurées avec un chopper et sont
égales a :

wh =330pum et w =287um (A.5)

las —

Ce waist laser wy,s est situé sur la surface du coupleur de sortie de l'oscillateur et se
propage ensuite a travers deux lentilles sphériques de focales f1 et fo qui vont réaliser
I’accord de mode spatial avec la cavité. Ce montage est représenté fig.A.2 : la premiere
lentille f; est placée a une distance d; de la sortie de l'oscillateur, les deux lentilles
sont espacées de do et le faiceau parcourt encore ds avant d’arriver au waist qui doit

correspondre a la fois en dimension et en position a celui de la cavité wg4.

f f

1 2

@ M1 @,

las

LIS

1 > 2 e 3 >
>« »> >

FIGURE A.2: Schéma de ’accord de mode entre laser et cavité a deux lentilles
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Les focales des lentilles utilisées sont fixées a f; = 100 mm et fo = 125 mm. La propa-

gation du faisceau laser est ensuite décrite par la matrice :

im0 (400G (1) o

qui sera identique pour les deux dimensions du faisceau. Les différents éléments de cette

matrice sont des fonctions des différentes distances mises en jeu :

dy—ds ds da
Age(da,d3z) = 1+ R 1-|-E
di  dy ds dy
Bac(dy, d2,d3) = ds- 1_E_E —dy- E_l : 1—E +dy
(A.7)
1 [ds 1
Cac(d2) = il 1| - 7
da di 1 1
Dgc(di,dg) = 1—E- 1—E —dy - E+E
Le waist gac = imj‘gc obtenu apres les deux lentilles est alors déterminé par :
Aac(da, d3) - Gas + Bac(di, da, d
doe =047 ((fz(dj))gll j—DacEdi,d; s (A.8)

En fixant d; & 65cm, nous cherchons les solutions da(ds) pour lesquelles 1'équation
A8 est satisfaite. Par la suite, la distance ds solution du systeme est déduite de la
condition da(ds) € R. Enfin, le couple de solutions n’existe que si les valeurs ds et da(d3)
sont positives. Dans le cas contraire, il est nécessaire de choisir des distances focales

différentes.

Pour f; = 100mm, fo = 125mm et d; = 65 cm, le couple de distances solution est (dy =
24.7em et dg = 99.3 em) pour que la dimension horizontale du faisceau soit parfaitement
accordée a celle du mode de cavité. Ceci induit un désaccord sur la dimension verticale
du faisceau de 27 um sur la taille du waist (soit une erreur de 5%) et un décalage de
10.5cm de sa position (pour une longueur de Rayleigh de 87 ¢m). Afin de minimiser
I'impact de ces désaccords sur l'excitation de modes transverses d’ordres supérieurs,
un compromis est cherché expérimentalement entre I’accord parfait sur I’horizontale et
celui sur la verticale. Pour cela, les changements de dimension et de position de @, en

fonction des variations de longueurs dy + ddy et dy 4 ddsy sont calculés et tracés fig.A.3.

La dimension horizontale du waist ainsi que 1’écart en position par rapport au waist

de la cavité sont tracés en fonction (a) de la variation de la distance d; sur £1cm et
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FIGURE A.3: Influence des écarts aux valeurs de d; et dy sur la dimension et la position
du waist final

(b) de la variation de la distance d; sur la méme plage. Il apparait que la distance ds
est beaucoup plus sensible que dq, ce qui signifie que, lorsqu’une des deux lentilles est
translatée, le changement de waist induit sera principalement dit au changement de d»
et tres peu a celui de d;. De méme, lorsque la situation de couplage dans les modes
transverses d’ordres supérieurs est particulierement défavorable, il sera nécessaire pour

améliorer la situation de faire varier essentiellement ds.

A.3 Modes transverses d’ordres supérieurs

L’accord de mode spatial étant réalisé, intéressons-nous a la position spectrale des
différents modes transverses d’ordres autres que le fondamental ainsi qu’a leur excita-
tion. En effet, il est nécessaire pour le Vernier et sa méthode de stabilisation en fréquence
qu’aucun mode transverse ne soit présent dans la surface sensible de la photodiode a
cadrans afin de ne pas biaiser le signal d’erreur. I est donc nécessaire que les modes
transverses d’ordres les plus petits, notamment les modes paires, soient clairement dis-
tincts en position spectrales du mode T EMyy. Pour connaitre leur position spectrale,
il est possible de calculer la différence de phase accumulée sur un tour de cavité entre
un mode T'EEM,,, quelconque et le mode fondamental T'E M, en utilisant leur descrip-
tion sur la base d’Hermite-Gauss &,,,,. Cette différence de phase entraine des positions

spectrales différentes pour chacun des modes transverses. Elles sont tracées, ramenées
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a un ISL du mode fondamental, pour les modes TEMy, TEMig, TEM1, TEMgys et

T E Moy, sur la fig.A.4, pour plusieurs angles d’incidence sur les miroirs.

1.0 T T T T T T T T T T T T T T
os TEM02
T x X X M X X i TEM
— > > > > > 11 ]
% TEM,,
= 06 -
£
=
fw
@ 04+ g 4 g g g 5 5 TEM01 i
S = =
c TEM,, |
2
3 02 i
o
00 e ° ° ° ° ° ° TEMOO-
T T T T T T T T T T T T T T
14 15 16 17 18 19 20 21
0, [degrés]

FIGURE A.4: Position des premiers ordres transverses supérieurs dans un ISL du
TE My en fonction de I'angle d’incidence 6;

i u u'un lé cométri vité
Ceci permet de s’assurer qu’'un léger changement dans la géométrie de la cavité ne change
pas la répartition des modes transverses, et que les premiers ordres, les plus susceptibles

d’étre excités, sont bien distincts du T E M.

Enfin, la répartition théorique en intensité dans les différents modes transverses est
calculée. Pour cela, nous considérons le mode laser incident Fj;,. dans son repere cartésien
{z1, 41,21} et nous le décomposons sur la base orthonormée des modes propres de la
cavité Epn(x,y, z). La fig.A.5 détaille les différents désaccords qui peuvent exister entre
le mode laser et le TEMyy de la cavité. Le faisceau peut arriver avec un waist a la
mauvaise dimension (a), décalé dans le plan transverse d'une quantité dx (b) ou désaxé
d’un angle 6, par rapport au mode de cavité (c). Les deux derniers décalages peuvent
étre corrigés en ajustant les directions des deux miroirs d’injection afin de superposer le

mode laser a celui de la cavité.

Les coefficients de couplage dans chaque mode de cavité sont donnés par le recouvrement
dans le plan transverse entre le champ laser (assimilé & un mode T'F My, dans le repere

du laser et exprimé dans le repere de la cavité) et le mode T'EM,y,,, :

Pour que le calcul soit le plus réaliste possible, il tient compte de Iellipticité du faisceau

laser ainsi que de celle du mode de cavité, qui conduisent & considérer des dimensions
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FI1cURE A.5: Différentes sources de désaccord entre mode laser et mode de cavité : (a)

le faisceau laser est superposé au mode de cavité mais a une dimension radiale différente,

(b) les waists des deux faisceaux sont accordés mais le faisceau laser est translaté d’une

quantité dx par rapport au mode de cavité et (c) les waists sont accordés mais les deux
faisceaux ne sont pas colinéaires.

de waist différentes sur I'axe vertical et sur I’axe horizontal. En utilisant les propriétés
de séparation des variables des champs E;,. et Enn, Uintégrale sur la surface tranverse

peut aussi se réécrire comme un produit d’intégrales :

C’mn - / inc,x x Z gm’flm .’B Z d(l? / zncy gmn,y(yaz) dy
_ (A.10)

mn

Ensuite, chacun des coefficients Cy; peut s’exprimer avec des polynémes d’Hermite, qui
permettent, moyennant une intégration par partie, d’établir une relation de récurrence

donnant acces a Cy,, pour tous les modes transverses de la cavité.

Ce calcul indique un accord de mode entre laser et cavité de plus de 99.7% dans le
TE My, 0.22% restant couplé dans le mode T EMsg. Cependant, il est tres difficile de
réaliser expérimentalement un accord de mode injectant & plus de 99% le T EMj. Cela
peut étre expliqué, au moins en partie, par le fait que le faisceau laser ne suit pas une
propagation parfaitement gaussienne (I’évolution de ses dimensions transverses au cours
de sa propagation ne suit pas celle d'un faisceau gaussien) ainsi que par une possible
déformation du front d’onde du faisceau au cours de ses multiples transmissions et
réflexions empéchant une superposition idéale des faisceaux ayant déja parcouru un ou

plusieurs tours de cavité.

Enfin, ce calcul est réalisé en considérant un faisceau incident monochromatique. Or, la

dimension du waist de la cavité étant proportionnelle a la racine carrée de la longueur
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d’onde considérée, une variation de 10% de sa valeur peut étre attendue sur la totalité de
la gamme spectrale couverte par l'oscillateur 7%: Sa (760 & 840 nm). La prise en compte
de cette variation n’induit néanmoins qu'une modification négligeable de 'accord de
mode (~ 1073). De méme, les dimensions du faisceau laser sont considérées constantes
pour toutes les longueurs d’ondes le composant. En réalité, nous ne connaissons pas la
répartition spatio-spectrale de ce faisceau et elle aussi change la qualité de I'accord de
mode selon la longueur d’onde considérée. La fig.A.6 présente trois passages par le point
magique mesurés apres dispersion de la transmission de la cavité pour trois longueurs
d’onde différentes. Il est visible que l’accord de mode est bien meilleur au milieu du

(a) 750 nm (b) 800 nm (c) 850 nm
TEMy, =12.6% TEM,, =2.6% TEMg, =11%

O T 1 1 1 T N TR B P T D o O

30 36 42 45 50 55 55 60 65
Temps [ms] Temps [ms] Temps [ms]

S

FIGURE A.6: Point magique mesuré apres dispersion de la transmission de la ca-
vité pour trois longueurs d’onde. La proportion d’injection du mode transverse d’ordre
supérieur le plus intense est indiquée pour chacune des trois.

spectre laser (b) que sur ses bords (a) et (c¢). Lorsque le spectre est balayé pour cette
mesure, 'accord de mode se dégrade de maniere symétrique par rapport au centre du
spectre ou il a été optimisé. De plus, l'existence d’'une GDD non nulle au sein de la
cavité rend la position du point magique dépendante de la longueur d’onde considérée
et nécessite de déplacer le miroir fixé sur la platine de translation de maniere a ce qu’il
reste au milieu du balayage de la longueur de la cavité. Une derniere cause possible a
cette dégradation forte de I’accord de mode est la translation du miroir qui induirait une
déformation du mode T E My de la cavité suffisante pour affecter le taux de couplage

du faisceau laser.

La conséquence directe de ces écarts au modele T E My, pris comme mode laser est
I'injection de modes transverses pairs et impairs a plus de 10% du mode fondamental
qui peuvent étre spectralement proche du T'E My, ce qui rend I’asservissement sensible

au passage des raies d’absorption et déforme le spectre mesuré.



Annexe B

Mesure de la GDD intracavité

L’objet de cette annexe est de présenter le dispositif de caractérisation de la GDD (Group
Delay Dispersion) intracavité développé dans la premiere partie de mon travail. L’objectif
initial de ma these était de réaliser des mesures de spectroscopie non linéaire au sein de
microgouttes au taux de répétition de I'oscillateur femtoseconde. Il était alors nécessaire
d’obtenir des intensités supérieures au seuil d’absorption non linéaire (102 W/cm?) dans
la microgoutte tout en conservant une dimension de waist considérablement supérieure a
celle de la microgoutte de maniere a ce que les pertes induites par son passage a travers
le faisceau ne bloque pas le processus d’amplification passive de I'impulsion intracavité.
Pour une dimension de faisceau au waist de 450 um, les pertes liées au passage de la
microgoutte sont attendues autour de 1072, ce qui fixe la transmission du miroir coupleur
d’entrée de la cavité utilisée & 1% de maniere a réaliser 'accord d’impédance (Hyqr = 1)
avec la microgoutte. Dans ces conditions, il est nécessaire de coupler simultanément au
point magique au moins 50 nm du peigne laser, ce qui n’est réalisable qu’avec une GDD
intracavité inférieure & 10 fs? sur cette plage spectrale. Or, la dispersion induite par
la propagation de I'impulsion dans 3m d’air (les microgouttes imposent de travailler
A pression atmosphérique) est déja de 75 fs? (cf section 1.2.2.2). Le succes d’une telle
approche repose alors sur la capacité a compenser cette disperison a ’aide de miroirs
a GDD négative adaptée. Ceci nous a conduit & développer un dispositif mesurant la

GDD intracavité.

Lorsque la cavité est affectée par une dispersion d’ordre supérieur ou égal a 2, il n’est
pas possible de faire la correspondance parfaite entre la totalité du peigne de fréquences
et les résonances de la cavité. Le pic du point magique résultant a une intensité plus
faible que celui sans dispersion, s’élargit et n’est plus I'image des résonances de cavité.
Cependant, en ne considérant qu'une petite portion du peigne laser, les effets de la

dispersion intracavité sur ces quelques résonances sont négligeables : la forme du point

176
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magique observée est celle attendue sans dispersion mais la longueur de la cavité au
point magique sera fonction de la longueur d’onde. Dans ces conditions, deux portions
différentes du peigne de fréquences ont alors “des” points magiques distincts en longueur
de cavité. Notre évaluation de la GDD, selon une méthode proposée dans [83], repose

sur la mesure de cet écart en distance.

B.1 Aspects théoriques

La fonction de transfert en intensité de la cavité H,. s’écrit :

Hc(w) = Hpaz (Bl)
4F2 5 |1 L
14+4—.gin2 [ [w=—
+ 5 sin? g (W o(w)

ou l'expression de la dispersion intracavité ¢(w) est exprimée avec un développement de

Taylor autour d’'une pulsation de référence :
¢(°J):¢0+¢1‘(W_Wref)+§'¢2‘(w_wref) +6'¢3'(W_wref) +-0 (B2)

La GDD est traditionnellement définie comme étant égale a ¢o mais cette défnition peut

étre étendue si on considere les variations spectrales de la GDD a :

d%¢
Le déphasage accumulé sur un tour de cavité peut alors s’écrire :
1 L 1
= .2z 4
Do) = 3w — (W) (B.4)

La longueur de la cavité au point magique est ensuite déduite de la condition de bouclage

®(wy,) = n - 27 pour une fréquence w, quelconque du peigne :

Ln= - [n-21+ d(wp)] (B.5)

n

puis pour la pulsation de référence :

Lref = . [nref -2+ (;S(Q)Tef)] (B.G)

ref
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La mesure repose sur la détermination de I’écart en distance L, — L.y qui est ensuite

multiplié par wy/c :

(L = Lyeg) =1 27+ ¢(wn) — — - [yes - 27 + (wpey)] (B.7)

c Wref

En dérivant deux fois cette expression, elle devient :

&2 o Lo 1 P2
[“ n ¢ (B.8)

— | — (Ln = Lyef)| =21— + = —5
dw? L ¢ dw? 2 dw?
Comme la mesure est réalisée au point magique, 'indice n est a la fois 'ordre de la
résonance de cavité considérée et l'ordre de la fréquence laser. Il peut s’exprimer en
fonction du peigne de fréquences :

Wn — WCEO d*n
n=——

— =0 B.9
Wrep dw?2 (B.9)

Alors, dans le cas d’une cavité n’étant affectée que d’une dispersion d’ordre 2 (¢3, ¢4, -
sont nuls), la mesure de I’écart en fréquence donne directement acces a la GDD, qui est
une constante égale a ¢o. Dans le cas d’une cavité affectée par une dispersion plus com-

plexe, la GDD mesurée est une combinaison linéaire des différents ordres de dispersion.

B.2 Dispositif expérimental

Le dispositif expérimental de mesure de GDD est présenté fig.B.1. Le train d’impulsions
femtosecondes est injecté dans une cavité composée de cing miroirs, trois a incidence
normale (M1,M2 et M5) et deux a 45° (M3 et M4). Seul M1 a une transmission signifi-
cative égale a 1%, les autres ont des coefficients de réflexion les plus élevés possible, de
maniere a réaliser 'accord d’impédance sur la microgoutte. Un des deux miroirs courbes
(M5) est collé sur un actuateur piezoélectrique utilisé pour balayer la longueur de la
cavité autour du point magique. Précisons ici que la forme particuliere de cette cavité
avait été choisie pour s’adapter au systeme de collection de la fluorescence induite par

I’absorption multi-photonique au sein de la microgoutte.

La mesure est réalisée en utilisant le faisceau réfléchi par le coupleur d’entrée de la ca-
vité, somme de la réflexion du faisceau incident et de la portion du faisceau intracavité
transmis par ce miroir. Celui-ci est ensuite séparé en deux faisceaux dirigés vers deux
réseaux de diffraction. Des diaphragmes placés derriere les réseaux isolent ensuite une
petite portion du spectre larges de quelques nanometres, dont les intensités respectives
sont détectées par deux photodiodes. Les signaux observés lors du balayage de la lon-

gueur de la cavité sont des points magiques inversés, c’est-a-dire qu’ils créent des creux
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Fiqure B.1: Dispositif expérimental de la mesure de GDD intracavité

dans les 99% de l'intensité incidente réfléchie sur M1. Une fois l'intensité maximale
soustraite puis multipliée par —1, les signaux obtenus sont tracés (fig.B.1). La longueur
d’onde est déterminée en envoyant le faisceau filtré dans un spectrometre USB et elle est
fixée pour le reste de la mesure. Le spectrometre est alors remplacé par la photodiode
1. Simultanément, la photodiode 2 collecte I'intensité & une longueur d’onde inconnue.
Le spectre est balayé en montant le second réseau sur une platine de rotation tournant
cependant suffisamment lentement pour que chaque balayage de la longueur de la cavité

puisse étre considéré comme fixe en longueur d’onde.

Pour chaque balayage de la longueur de la cavité, le déplacement de l'actuateur est
calibré de maniere relative en détectant les pics de transmission successifs de la voie de
référence, tous distants de Ay, et 'origine de ce déplacement est prise au point magique
de référence, le pic de transmission le plus intense. La calibration est effectuée sur cingq
ou sept pics mais le balayage de I'actuateur piezoélectrique couvre plus d’une dizaine
de fois A,.y de maniere a pouvoir faire cette calibration par un ajustement polynomial
des positions de ces pics. En parallele, les variations d’intensité de la photodiode 2 sont
enregistrées et font I'objet d’un traitement similaire (soustraction de la valeur maximale
et multiplication par —1). Les positions des pics de transmission successifs sont relevées
et converties en écart au point magique de référence. L’écart entre le point magique
de référence et le pic de transmission le plus proche de la voie balayée est directement

égal & AL()) tandis que la longueur d’onde de mesure \ est déduite de 1’écart entre les



Conclusions et Perspectives 180

deux pics de transmission suivants. Celui-ci est égal & AL + A\, ou A\ est la différence
entre la longueur d’onde de mesure et celle de référence. Ainsi pour chaque balayage de
la longueur de la cavité, un point est ajouté a la courbe présentée fig.B.2(a). Lorsque
la rotation du réseau du bras de mesure est activée, la courbe AL(\) est obtenue et
la précision de cette mesure présentée dans ’encart bas de cette figure est déduite de
la déviation standard des nuages de points compris dans une fenétre correspondant a
la résolution de la mesure, soit 1nm ici. Il est visible que la précision de la mesure
de AL est la meilleure lorsque la partie du spectre sondée est proche de la longueur
d’onde de référence, ce qui nous a parfois amené a utiliser plusieurs longueurs d’onde

de référence pour évaluer la GDD sur la totalité du spectre laser. En appliquant les
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FIGURE B.2: (a) Ecarts en distance entre les points magiques des deux voies de mesure
et précision de la mesure - (b) GDD obtenue & partir de la mesure de AL(\) pour
Aref = 795 nm

opérations dérivées dans la partie précédente, la GDD intracavité est déduite de la
mesure de AL. A titre d’exemple, celle que nous avons déduite des données tracées
fig.B.2(a) est présentée en (b). La courbe obtenue est trés structurée, en partie par la
présence de bandes d’absorption de 'oxygene et de la vapeur d’eau (la cavité est toujours
a l'air libre) mais aussi parce que le traitement mathématique conduisant a prendre la
dérivée seconde de la courbe mesurée rend le résultat extrémement sensible au moindre

bruit présent lors de I'acquisition.
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B.3 Résultats

Deux sets de cing miroirs ont été testés, dont la combinaison des GDD est proche d’une

compensation de celle de I'air.

Le premier set est constité de quatre miroirs & faible GDD (< 20 fs?) Layertec (n°106927
pour les miroirs sphériques M2 et M5 - n°100838 pour les miroirs & 45° M3 et M4). Le
coupleur d’entrée est un miroir Layertec (n°100889) présentant une GDD avec de fortes
variations spectrales qui atteint notamment —65 fs? vers 820nm. La GDD attendue
pour cette cavité est calculée en prenant en compte les spécifications fournies par le
constructeur pour chacun des miroirs utilisés (numérisées et tracées dans I’encart haut
de la fig.B.3) et la dispersion induite par la propagation dans la cavité, déduite des

coefficients de Sellmeier (cf section 1.2.2.2). Ainsi, la GDD intracavité mesurée (courbe

Coupleur d'entrée Miroirs concaves Miroirs plans 45°
(Layertec n°100889) 200 (Layertec n°106927) 5 (Layertec n°100838)
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FIGURE B.3: GDD mesurée (encart bas) pour une cavité constituée des miroirs dont
les courbes de GDD spécifiées par le constructeur sont données dans I’encart haut

rouge dans l'encart bas) est comparée a la valeur attendue; et malgré un accord global
plutot bon, il existe une différence entre les pentes des deux courbes de GDD (calculée
et mesurée). Cependant, la GDD obtenue expérimentalement est tres loin des valeurs

nécessaires pour réussir a coupler 50 nm du peigne de fréquences dans la cavité.
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Par la suite, nous avons tenté d’utiliser une paire de miroirs a dispersion négative obte-
nue par des oscillations compensées (opposition de phase de la GDD de chaque miroir),
espérant ainsi compenser la GDD induite par 'air et les autres miroirs de la cavité. Les
miroirs utilisés sont des miroirs Layertec n°108897 dont les spécifications donnent les

GDD tracées fig.B.4. Les oscillations de chacun des miroirs se compensent globalement

-20 T T T T T T T T T T T T T T T T
M3

-40 -

GDD [fs?]
8
1

(M3+M4)/2

-80

T T T T T T T T T T T T T T T T
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F1cure B.4: GDD spécifiée par Layertec pour les miroirs a compensation de dispersion
(n°108897) utilisés et moyenne des deux miroirs

et la GDD attendue pour la paire de miroirs est égale a deux fois celle donnée par la
courbe noire proche de —120 fs2. Ils sont montés dans une cavité composée par ailleurs
des mémes miroirs sphériques Layertec n°100838 & faible dispersion (< 20 fs?) et d’un
coupleur d’entrée possédant une GDD positive d’environ 50 fs? (tracée fig.B.5(a)). Pre-
nant en compte celle de lair, la GDD intracavité doit s’approcher de zéro. La GDD me-
surée résultant de ce montage est tracée fig.B.5(b), ot elle est comparée a la GDD calculée
a partir des spécifications. Les oscillations de la GDD mesurée sont considérablement
plus marquées que celles que nous avons calculées a partir des données Layertec, ce qui
nous a conduit a évaluer 'influence de I’angle d’incidence sur les miroirs & compensation
de dispersion de maniere a translater spectralement les oscillations d’un des miroirs par
rapport a I'autre. Pour ce faire, les supports des miroirs & 45° ont été montés sur des

platines de translation telles que représentées sur la fig.B.1

Les courbes résultantes sont présentées fig.B.6 et montrent que le minimum d’oscilla-
tions correspond bien a une incidence de 45°, les écarts de part et d’autre ne faisant

qu’augmenter ’amplitude des oscillations.
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