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Introduction générale

OBJECTIFS SCIENTIFIQUES

Depuis quelques années, la surveillance globale de I'atmosphere et la surveillance de la
pollution de I'air sont devenues des enjeux majeurs de portée mondiale. L'objectif est de
pouvoir quantifier I'impact des activités humaines sur notre environnement. En effet, il a été
démontré que les activités industrielles, en particulier, conduisent a une augmentation de la
concentration dans l'atmosphére de différents composés gazeux qui ont un impact
significatif sur I’environnement dans plusieurs domaines :

» le changement climatique (effets des nuages, des aérosols, des gaz a effet de serre) ;
» les pluies acides ;

» la chimie troposphérique et stratosphérique ;

» la pollution a I'ozone ...

Ces émissions conduisent également a une augmentation de la concentration de certains
polluants industriels dans I'atmosphére ayant un effet sur la qualité de I'air et sur la santé.

Par conséquent, une meilleure détermination des puits et des sources des gaz a effet de
serre permettrait la prévision de I’évolution de notre environnement grace a la modélisation
de la dynamique de I'atmosphére. La compréhension des mécanismes régissant ces divers
phénoménes environnementaux et de leurs interactions est un point clé pour les siecles a
venir. Les espéces participant a ces mécanismes sont citées dans le Tableau 1. Leurs
concentrations ne cessent d’augmenter au cours des années depuis |'ére pré-industrielle
comme illustré dans le Tableau 1.

Principaux gaz | Concentration | Concentration
a effet de serre | pré-industrielle en 2011
CO, 280 ppm 390 ppm
CH, 0,6 20,7 ppm 1,8 ppm
N,O 270 ppb 324 ppb
CFC-12 0 528 ppt
SFg 0 7,3 ppt

Tableau 1 : Comparaison des concentrations atmosphériques pré-industrielle et actuelle des
principaux gaz a effet de serre [5éme Rapport du GIEC - 2013]

Certains de ces gaz comme le dioxyde de carbone, la vapeur d’eau ou le méthane sont des
gaz a effet de serre trés importants car leur absorption dans I'infrarouge est élevée et leur
temps caractéristique de décomposition est extrémement long. Ce dernier varie de quelques
dizaines d’années a plusieurs centaines d’années.



L'impact, sur le climat et son évolution, de cette augmentation croissante des émissions de
dioxyde de carbone, principal gaz a effet de serre est critique. Depuis I'ere préindustrielle, sa
concentration a augmenté d’environ 30%. La Figure 1(a) montre I'évolution de la
concentration en dioxyde de carbone au cours de ces cinquante derniéres années. Ces
mesures ont été réalisées par prélevement d'échantillons d'air. On observe une
augmentation de 1,55 ppm par année sur le long terme. Sur le moyen terme, des variations
saisonnieres comprises entre 4 et 5ppm sont également observées, particulierement
visibles sur la Figure 1(b). Elles sont principalement dues a I'activité photosynthétique de la
biosphére terrestre. Enfin, il existe également des variations journaliéres ou sur quelques
jours (court terme) de la concentration atmosphérique en CO, essentiellement dues aux
conditions météorologiques. Il est possible d'observer des variations en concentration allant
jusqu'a 20 ppm. Afin d'assurer le suivi de I'évolution et I'analyse des sources et puits, la
précision de mesure pour la concentration du CO, atmosphérique doit étre meilleure que
1 % [Miller - 2007].

Atmospheric CO, at Mauna Loa Observatory RECENT MONTHLY MEAN CO, AT MAUNA LOA
r T g T T T 405

400 F 2
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NOAA Earth System Research Laboratory
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Figure 1 : Evolution de la concentration en CO, atmosphérique au cours de ces cinquante
derniéres années et ces cing derniéres années (Source : la NOAA pour National Oceanic
and Atmospheric Administration)

Si le dioxyde de carbone est considéré comme le principal acteur lié au réchauffement
climatique, la vapeur d’eau et le méthane sont également des gaz a effet de serre
importants. En particulier, la concentration en méthane a augmenté d'un facteur 2,5 environ
depuis I'ere pré-industrielle. Par ailleurs, il existe de gros stocks de méthane sous la forme
d'hydrates de méthane, également appelés chlarates de méthane, piégés naturellement
sous la glace. Il s'agit d'une formation qui survient dans les milieux a basse température et a
haute pression que l'on trouve notamment dans les bassins sédimentaires du plancher
océanique et dans le permafrost (régions polaires) [Koch - 2009]. Une augmentation de la
température de la surface terrestre ou un changement de la pression pourrait permettre de
libérer le méthane emprisonné actuellement dans les sols, I'océan et/ou I'atmospheére. Ces
hydrates de méthane deviendraient alors une source d'émission importante de méthane
[Rapport du GIEC - 2013].

Le Groupe d'experts Intergouvernemental sur I'Evolution du Climat (GIEC) prévoyait en 1995
un réchauffement de la planete d'environ 3°C d'ici 2100. Or, actuellement les prévisions
montrent une augmentation de la température en surface jusqu'a 6 °C d'ici 2100 pour le pire
des scénarios [Rapport du GIEC - 2013].



LES MESURES PASSIVES

Afin de mesurer I'ensemble des variations en concentration allant du long terme au court
terme, les instruments de mesure développés pour la surveillance de I'atmosphére doivent
vérifier plusieurs points clés :

v'une grande sensibilité (mesure de concentration de quelques ppm a 10?) ;
v" une bonne sélectivité ;

v une grande dynamique de mesure ;

v une bonne résolution temporelle et spatiale.

Aujourd'hui, la surveillance globale de I'atmosphére est assurée par un réseau d'instruments
au sol et embarqués a bord de ballons, d'avions ou de satellites. Les instruments
d'observation placés en orbite autour de la terre sont actuellement des instruments passifs
tels que IASI, AIRS, SCIAMACHY [Bovensmann - 1999], GOSAT [Hamazaki - 2005 ; Kuze -
2009] ou encore OCO [Crisp - 2012]. Les données fournies par ces différents types
d’instruments apportent des informations indispensables a la réalisation de modeles de
simulation de la dynamique de l'atmospheére. lls assurent notamment une trés large
couverture spectrale permettant de réaliser des mesures multi-espéces. Néanmoins, les
informations fournies par les instruments passifs présentent plusieurs limitations :

» la couverture jour/nuit n’est pas assurée par les instruments passifs sauf dans
I'infrarouge thermique ;

» les instruments passifs doivent étre calibrés trés précisément pour diminuer les biais
de mesure ;

» la distribution verticale est mal appréhendée (seules les mesures infrarouge de haute
résolution spectrale offrent la possibilité de sondage verticaux) ;

» les interférences et biais peuvent étre significatifs et doivent étre corrigées.

Comme il a été évoqué dans l'introduction générale, les instruments actuels fournissent des
informations indispensables a la compréhension de la dynamique de I'atmosphere.
Cependant, la couverture spatiale et la couverture jour/nuit assurées par ces instruments
limitent I'établissement de modeles atmosphériques. L'objectif est alors de réaliser des
études a une échelle globale permettant par exemple d'étudier les sources et les puits de
dioxyde de carbone et de réaliser le suivi de la dynamique spatiale et temporelle des flux de
carbone. Pour répondre a cette problématique, le LIDAR gaz spatial est un bon candidat. Il
permettra d'apporter des informations complémentaires aux données des capteurs
existants.

Figure 2 : lllustration du satellite CALIPSO (source @CNES)



Afin de s'affranchir des limitations de ces instruments, depuis plusieurs années des programmes de
développement de lidars gaz atmosphériques comme MERLIN [Stephan - 2011], A-SCOPE (ESA) ou
ASCENDS (NASA) ont été mis en place ou envisagés. La mission franco-américaine (CNES et NASA)
CALIPSO pour Cloud Aerosol Lidar an infrared Pathfinder Satellite Observation (Figure 2) a permis la
mise en orbite du premier LIDAR spatial basé sur la technologie laser Nd:YAG : CALIOP pour Cloud-
Aerosol Lldar with Orthogonal Polarization [Winker - 2004]. Ce LIDAR équipé d'un télescope de 1 m
de diamétre est associé a deux autres instruments : une caméra visible a ouverture grand champ et
un radiométre imageur infrarouge. Ces instruments permettent d'étudier l'impact radiatif des
nuages et des aérosols afin d'améliorer les modeéles d'évolution du climat. Méme s'il ne s'agit pas
d'un satellite embarquent un LIDAR DiAL, il représente un avancée technologique importante. En
effet, il détient a son bord le premier LIDAR spatial.

Placés a bord de satellite, les LIDAR permettraient une observation de I'atmosphere
complémentaire aux données issues du réseau de capteurs en permettant de répondre aux
besoins identifiés. Le développement d’instruments LIDAR sensibles, basés sur des sources
optiques émettant dans le moyen infrarouge disposant d’un niveau de performances
spectrales, énergétiques et spatiales élevées est un défi technologique, que nous allons
aborder maintenant.

ETAT DE L'ART SUR LES MESURES LIDAR

Nous venons de présenter les mesures passives actuellement mises en ceuvre pour la
détection et la quantification des gaz a I’état de traces. Cette méthode a des limites dont on
pourrait s’affranchir a I'aide de mesures lidar. L'objectif a présent est de montrer le potentiel
de cette derniere technique de mesure dans le cadre de trois applications inhérentes a
I'Onera, en s'appuyant sur quelques exemples issu de la littérature :

1. le suivi des polluants industriels ;
2. le suivi de la qualité de l'air;
3. les applications défense.

Cela concerne plus particulierement les mesures au sol incluant la possibilité de
développement de systemes mobiles ou de réseaux. Nous verrons également ensuite quels
instruments ont été réalisés ou proposés dans le cadre des applications spatiales.

I. SUIVI DES EMISSIONS INDUSTRIELLES ET SUIVI DE LA QUALITE DE L’AIR

AMBIANT

Le suivi des émissions industrielles est un enjeu pour des problématiques de santé publique
ou de changement climatique. En effet, de nombreux composés chimiques réactifs présents
dans la basse atmospheére ont des impacts potentiels sur la santé (qualité de I'air), le climat,
et les écosystemes importants.

Dans le cadre de ces applications, la gamme spectrale représentée sur la Figure 3 la plus
intéressante pour ces applications est comprise entre 1,5 et 5 um. En effet, de nombreux
polluants industriels et gaz a effet de serre présentent de fortes section efficace d'absorption
dans cette gamme spectrale dont quelques exemples sont fournis sur la Figure 4.
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Figure 3 : Spectres de transmission qualitatifs de divers gaz atmosphériques et polluants
fonction de la longueur d'onde

Par exemple, le dioxyde de soufre est le polluant principalement rejeté lors de la combustion
des énergies fossiles (les transports) ou des minerais a base de sulfure (combustion du
charbon). C'est un gaz toxique inodore provoquant des problemes de santé. Les Composés
Organiques Volatils [COVs] sont des molécules composées de carbone, d'oxygéne et
d'hydrogene pouvant facilement se trouver sous forme gazeuse dans |'atmosphére libérées
par les activités industrielles humaines. Ces gaz ont un impact trés fort sur la santé pouvant
provoquer des cancers et dont les effets sur le long terme ne sont pas encore bien connus.

7} Schéma général @ copyright-2009-CNES-CNRS/INSU-MEN
Effets sur I'environnement Effets sur la santé

Métaux
lourds

‘i Sols, océans, volcans.

Sources naturelles

Figure 4 : Exemples d'espéces gazeuses d'intérét pouvant étre détectées dans la gamme
spectrale [1,5 - 5 um] associées a leur effet sur I'environnement ou la santé
(Source : CNES/CNRS/INSU/MEN)

Des normes de la qualité de I'air ont été établies afin de limiter |'exposition a ces différents
polluants. Pour respecter ces normes en vigueur, le développement d'instruments
performants et fiables permettant le suivi et la quantification de ces différents gaz et
polluants est nécessaire.



Exemples de développements

Dans ce paragraphe, nous illustrons l'intérét de la mesure LIDAR dans le cadre du suivi de
polluants industriels ou du suivi de la qualité de I'air ambiant au travers de quelques
exemples tirés de la littérature. En effet, pour ces applications, de multiples développements
LIDAR ont été réalisés ou sont en cours de réalisation.

Un premier exemple que l'on peut citer concerne le LIDAR développé au NPL [National
Physical Laboratory] permettant de sonder plusieurs gammes spectrales (ultraviolet, visible,
infrarouge) placé dans un camion. En effet, des mesures LIDAR de polluants industriels sur
sites ont été démontrées au cours d'une campagne de mesure sur des portées comprises
entre un kilomeétre dans l'infrarouge et trois kilométres dans l'ultraviolet [Robinson - 1995].
Afin d'atteindre la gamme spectrale infrarouge entre 2 et 4,5 um, le NPL a développé un
émetteur utilisant deux lasers de pompe Nd:YAG suivi d'étage non linéaire. Ainsi, I'émetteur
délivre jusqu'a 20 mJ en régime nanoseconde. Cet instrument, large bande, permet
d'adresser de nombreux gaz et polluants industriels comme CH,4, C;H4, C;Hg, benzene, CO,
HCI, N,0, SO, ... Ces expériences ont permis, notamment, de montrer le potentiel des
mesures LIDAR pour le suivi des émissions industrielles sur site.

De méme, un LIDAR multi-longueurs d'onde a été développé au LTH [Lunds Tekniska
Hégskola] a partir de la technologie OPO (Oscillateur Paramétrique Optique) permettant
d'atteindre les gammes spectrales de ['ultraviolet a l'infrarouge [Weibring - 2003].
L'émetteur est composé de quatre éléments : deux lasers Nd:YAG, un OPO et un étage
permettant de réaliser de la différence de fréquences [DFG]. L'OPO associé a un cristal
doubleur intracavité délivre des impulsions de 12 mJ dans la gamme spectrale ultraviolet
[220 - 440 nm]. L'OPO seul émet dans la gamme spectrale visible et SWIR [440 nm - 1,7 um].
Enfin, I'étage de DFG permet de générer une émission dans la gamme spectrale MWIR [2,6 -
4,3 um] avec 20 mJ par impulsion en régime nanoseconde. Cette large couverture spectrale
permet a cet instrument d'adresser une large gamme de gaz et polluants industriels comme
le mercure, les hydrocarbures, CH4, SO, ... Par ailleurs, plusieurs campagnes de mesures
LIDAR ont été effectuées a l'aide de cet instrument placé dans un camion [Weibring - 2003].
Elles ont montré qu'il était possible, par exemple, de réaliser des mesures LIDAR résolues
spatialement, dans la gamme spectrale ultraviolet, d'un panache de dioxyde de soufre lors
d'une éruption volcanique. Par ailleurs, des mesures LIDAR intégrées colonne sur une portée
de 60 m ont été réalisées afin de détecter une fuite de méthane dans le domaine spectral
infrarouge autour de 3,3 um. Dans le cas d'une mesure résolue spatialement dans
I'infrarouge, il a été démontré qu'une portée maximale de 200 m était atteignable.

Un dernier exemple de camion LIDAR représenté sur la Figure 5, concerne les
développements réalisés par I'Ineris [Institut National de I'Environnement Industriel et des
Risques]. lls ont permis de réaliser un instrument Lidar multi-gaz multi-longueurs d'onde
permettant le suivi des émissions industrielles comme le suivi de panache de dioxyde de
soufre ou la localisation et la quantification des émissions diffuses (benzéne, toluéne,
Styrene, Xyléne) et la caractérisation de la dynamique atmosphérique (ozone). Cet
instrument permet de générer entre trois et seize longueurs d'onde couvrant plusieurs
domaines spectraux (UV, Visible, IR (3 - 3,5 um)) permettant d'adresser de nombreux gaz sur
des portées supérieures au kilométre.



Figure 5 : Photographie d'un exemple de camion LIDAR (Ineris)

Par ailleurs, sur la thématique de la qualité de l'air ambiant lié aux perturbations
anthropiques le laboratoire de Physico-chimie de I'atmosphére [LPCA] de Dunkerque dédie
ses recherches a I'étude des phénomeénes de pollution. De nombreuses sources de pollutions
sont étudiées telles que les pollutions urbaines et industrielles, la pollution de fond dans la
troposphére libre ou encore les feux de biomasse. Pour ces études des moyens de
télédétection active (lidars, radar) et des mesures physico-chimiques sont mises en ceuvre,
afin d’analyser la pollution gazeuse et aérosols dans I'air. Notamment, ce laboratoire dispose
d'un lidar UV permettant d’étudier en temps réel la structure verticale et les propriétés
optiques de la troposphére jusqu'a la basse stratosphéere. Cet instrument basé sur la
technologie laser triplé en fréquence permet d’effectuer des balayages horizontaux et
verticaux sur un rayon d’action maximum de 15 a 20 km.

Parmi les méthodes de mesure basées sur l'absorption directe, il existe également la
méthode DOAS pour Differential Optical Absorption Spectroscopy. Cette technique de
mesure permet de réaliser des mesures de concentrations moyennes sur la ligne de visée en
couplant une source optique large spectralement avec un spectrometre de haute résolution.
Par exemple, un tel instrument a été développé pour le suivi de la qualité de ['air
atmosphérique en couplant une lampe a Xe permettant d'obtenir une spectre d'émission
large s'étendant de ['ultraviolet a l'infrarouge avec un spectromeétre d'une résolution de
0,23 nm [Edner - 1993]. A l'aide de ce systeme, il a été possible de détecter et de quantifier
plusieurs polluants comme NO,, le NHs; ou encore l|'ozone. De plus, les sources
supercontinuum peuvent également utilisées pour réaliser ce type de mesure. Par exemple,
une source supercontinuum émettant dans le domaine spectral compris entre 500 nm et
1500 nm a été couplée a un analyseur de spectre optique ANDO d'une résolution maximum
de 0,4 cm™. Des mesures de la concentration moyenne de la vapeur d'eau atmosphérique
ont été réalisées sur une gamme spectrale comprise entre 1420 et 1460 nm en extérieur
avec une portée de 150 m [Brown - 2008]. De plus, des mesures de concentrations sur deux
espéeces ont été réalisées sur la gamme spectrale comprise entre 1300 et 1400 nm a l'aide
d'une source supercontinuum couplée a un spectrometre a réseaux d'une résolution
spectrale maximale de 1 nm. La concentration en vapeur d'eau atmosphérique est mesurée
tandis qu'une cellule massive de 10 cm de long remplie a 100 % de méthane a pression
atmosphérique a été mise en place sur le trajet optique du faisceau. L'estimation de la
concentration en vapeur d'eau atmosphérique est précise a +/-1% [Dobroc - 2012].
Néanmoins, l'inconvénient de ce type de sources optiques trés larges spectralement réside
dans le faible niveau d'énergie disponible par longueur d'onde émise.


http://lpca.univ-littoral.fr/?p=432
http://lpca.univ-littoral.fr/?p=432
http://lpca.univ-littoral.fr/?p=430

Il. DETECTION DE GAZ DE COMBATS ET D'EXPLOSIFS

Dans ce paragraphe, une derniére application de la mesure LIDAR est illustrée au travers
d'exemples tirés de la littérature : la détection d'especes dangereuses (agents chimiques, gaz
de combat et explosifs. La menace terroriste envers les populations civiles est un des enjeux
majeurs de ces derniéres années. Cette menace peut apparaitre sous plusieurs formes :

» une attaque chimique de masse avec des gaz de combat comme les gaz
neurotoxiques,

» une attaque a la bombe dans des lieux publics tres fréquentés comme les aéroports
ou les marchés.

Afin de pouvoir prévenir ce genre d'attaques, il est nécessaire de disposer de systemes de
détection performants. Outre la menace terroriste, un autre enjeu nécessitant le
développement de ce genre d'instruments est la protection des soldats sur le terrain contre
les attaques chimiques lors d'interventions militaires. Ces gaz présentent une signature
spectrale intéressante dans la gamme spectrale comprise entre 8 et 12 um comme illustré
sur la Figure 6 [Webber - 2005]. Par ailleurs, cette gamme spectrale constitue une fenétre de
transmission de I'atmosphere [LWIR] permettant d'envisager la détection de ces espéces sur
des portées supérieures au kilometre.
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Figure 6 : Exemples de signatures de certains gaz toxiques dans la bande 8 - 12 um
[Webber - 2005]

Afin de pouvoir réaliser une détection des espéces dangereuses par mesure LIDAR sur des
portées importantes, il est nécessaire de développer un instrument dont I'émetteur émet
des impulsions en régime nanoseconde monofréquence de forte énergie et de bonne qualité
spatiale dans la gamme spectrale d'intérét. Par ailleurs, afin d'assurer une bonne sélectivité
en espece, I'émetteur doit étre fin spectralement.

Exemples de développements

Il existe des sources optiques largement accordables pouvant émettre entre 8 et 12 um et
répondant aux spécifications sources ci-dessus : les lasers CO,, les sources OPOS et les lasers
a cascade quantique (QCLs).

Historiquement, les premiers développements LIDAR gaz infrarouge IP-DIiAL ont été réalisés
a partir d'un laser a CO, émettant autour de 10,3 um [Murray - 1976]. Il délivre des
impulsions de 1J en régime nanoseconde avec une accordabilité d'environ 60 nm dans les



raies du CO, permettant d'adresser trois raies de la vapeur d'eau. Par ailleurs, ce LIDAR IP-
DiAL permet d'atteindre des portées de |'ordre de 1,5 a 2 km suivant I'épaisseur optique de
la raie de vapeur d'eau sondée. De plus, le LIDAR ATLAS basé sur un laser CO,, a réalisé des
mesures de flux de la vapeur d'eau dans les panaches de fumées volcaniques lors d'une
éruption du mont Stromboli [Fiorani - 2011]. Ces travaux ont combiné des mesures de la
vitesse du vent et des mesures résolues spatialement de la concentration en vapeur d'eau.
Le laser CO, délivre des impulsions de 850 mJ en régime nanoseconde permettant
d'atteindre une portée de 3 km avec une résolution spatiale de 15 m et une résolution
temporelle de 20 s. Cependant, I'accord en longueurs d'onde est discret et la couverture
spectrale est limitée de 9,2 a 10,8 um pour les émetteurs basés sur les lasers CO,.

Les OPOs et les QCLs, quant a eux, permettent d'avoir des couvertures spectrales de
plusieurs micrométres. Par exemple, une accordabilité en longueur d'onde entre 3,8 et
12,4 um a été démontrée avec un OPO basé sur un cristal en ZGP dont la largeur de raie était
typiquement de quelques cm™ [Vodopyanov - 2000]. Un exemple d'application a la
spectrométrie concerne le développement d'un OPO délivrant des impulsions en régime
nanoseconde entre 50 et 400 pJ. Une accordabilité continue entre 7,9 et 12,6 um est
obtenue avec cette source dont la largeur spectrale d'émission est d'environ 2,5 cm™. Par
ailleurs, un banc a été développé grace auquel une mesure du spectre de I'ammoniac a été
réalisée en cellule [Chandra - 2000].

Le concept de laser a cascade quantique est apparue en 1971 mais le premier QCL a été mis
en ceuvre aux Laboratoires Bell en 1994 par J. Faist et F. Capasso. Au cours de ces dix
derniéres années, les QCLs ont été implémentés dans des systémes de détection d'especes
chimiques local par photo-acoustique [Patel - 2008 ; Holthoff - 2010], des systémes IP-DiAL
courte portée, typiqguement une trentaine de metres, avec rétrodiffusion sur une cible
blanche [Macleod - 2013] et des systemes d'imagerie hyperspectrale [Fuchs - 2010 ; Hugger -
2013]. Par exemple, les QCLs actuellement développés sont capable d'émettre entre 4 et
12 um. Dans le cadre d'une détection locale par mesure photo-acoustique, de nombreux
explosifs comme le TNT ou la TATP ont été adressés ainsi que des gaz toxiques comme le
DMMP [Patel - 2008]. Il a été démontré qu'il est possible de générer par saut de mode
plusieurs dizaines longueurs d'onde avec une accordabilité sur plus de 350 nm [Pushkarsky -
2006 ; Patel - 2008]. De plus, les QCLs sont également de bons candidats pour les
instruments de mesure IP-DIAL courte portée. En effet, récemment une mesure de
concentration par la méthode IP-DIiAL avec une portée de 30 m a été réalisée sur quatre
espéces N,0, H,0,, H,0 et CH4 [Macleod - 2013]. Néanmoins, la puissance créte des QCLs est
limitée, en général, a quelques Watts. Ainsi, la portée des instruments LIDAR basés sur les
QCLs est restreinte, en particulier, dans le cas de mesures résolues spatialement, les portées
d'ordre kilométrique ne sont pas atteignables. Une des solutions proposées afin
d'augmenter la portée des instruments dédiés a la détection des espéces chimiques
dangereuses consiste a amplifier un QCL [Clément - 2013] afin d'atteindre un niveau
d'énergie suffisant en sortie d'émetteur.


http://fr.wikipedia.org/wiki/Laboratoires_Bell
http://fr.wikipedia.org/w/index.php?title=Jerome_Faist&action=edit&redlink=1
http://fr.wikipedia.org/w/index.php?title=Federico_Capasso&action=edit&redlink=1

Ill. SUIVI DES CONCENTRATIONS DES GAZ A EFFET DE SERRE DEPUIS

L’ESPACE

Une des préoccupations majeures actuelles concerne l'effet de I'augmentation des
concentrations des gaz a effet de serre sur le réchauffement climatique. Notamment, |'étude
du cycle du carbone et la détermination des puits et des sources des gaz a effet de serre tels
gue le dioxyde de carbone ou le méthane sont un enjeu majeur pour les années a venir. De
nombreuses stations d'observation terrestres sont actives afin de quantifier ces gaz.
Cependant, les données récoltées par ces stations sont locales et ne permettent pas de
mettre en évidence les flux des différents gaz a effet de serre. La mesure LIDAR par satellite
répond a ce besoin de comprendre I'ensemble de ces flux. Une telle mesure permettrait
d'obtenir une cartographie planétaire de la distribution du CO,, par exemple.

e

Figure 7 : lllustration du LIDAR gaz MERLIN (Methane Remote Sensing Mission)

développé par le DLR (Deutschen Zentrums fiir Luft- und Raumfahrt) et le CNES (Centre
Nationale d'Etudes Spatiales)

Dans ce contexte applicatif, plusieurs études théoriques [Caron - 2009 ; Ehret - 2008] ont été
réalisées afin de déterminer les raies d'absorption les plus adaptées a une mesure IP-DIiAL
depuis l'espace des gaz d'intérét (CO,, CH4, NO,). Deux gammes spectrales ont été
sélectionnées pour la caractérisation du dioxyde de carbone et du méthane : la premiere est
située autour de 1,5 um et la seconde gamme intéressante autour de 2 um.

Exemples de développements

Ce paragraphe présente un état de I'art des instruments LIDAR en cours de développement
dédiés au suivi des concentrations des gaz a effet de serre depuis I'espace. Notons ici qu'a ce
jour il n'y a pas de satellites de mesure des gaz a effet de serre en orbite. La mission MERLIN
dédiée au suivi en concentration du méthane est en préparation (Figure 7) ainsi que la
mission ASCEND dédiée au suivi du dioxyde de carbone (NASA). Dans ce contexte du suivi
des concentrations des gaz a effet de serre depuis I'espace, les spécifications associées au
développement de ces instruments sont tres exigeantes notamment vis a vis de |'émetteur
[Ehret - 2008 ; Caron - 2009]. Ces spécifications émetteur sont détaillées dans la partie C de
ce manuscrit. Afin de répondre a ces spécifications, plusieurs développements
instrumentaux sont en cours de réalisation.

Le premier exemple concerne les développements réalisés par la NASA a 2 um basés sur un
émetteur laser injecté. Cet émetteur utilise un cristal en Tm,Ho:LiLuF permettant de délivrer
des impulsions de 90 mJ afin d’atteindre une portée de 1,3 km pour la détection du dioxyde
de carbone par mesure LIDAR résolue spatialement [Koch - 2008]. Récemment, des mesures
LIDAR IP-DiAL aéroportées sur le CO, ont été réalisées en détection hétérodyne sur des
portées d'environ 3 km. Cette campagne de mesures démontre une précision sur la
concentration moyenne en CO, de 4 ppm environ [Spiers - 2011]. De plus, les lasers basés
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sur les cristaux Tm,Ho:YLF permettent aussi de réaliser un suivi en concentration des gaz a
effet de serre autour de 2 um. La premiére mesure LIDAR du dioxyde de carbone et de la
vapeur d'eau atmosphériques a été réalisé avec un émetteur de ce type délivrant un
rayonnement continu & 2,066 um accordable sur 6 cm™. Cette expérience montre une
précision de mesure comprise entre 5 et 10 % sur les deux espéces atmosphériques [Taczak -
1998]. Néanmoins les gammes spectrales atteintes dans cet exemple ne correspondent pas
aux spécifications pour les applications spatiales [Ehret - 2008 ; Caron - 2009]. En s'appuyant
sur cette technologie, un LIDAR en détection cohérente permettant le suivi de la
concentration en CO; a 2,064 um jusqu'a une altitude d'environ 1,5 km a été développé. Cet
instrument permet également de réaliser une mesure du profil de la vitesse du vent [Le Rille
- 2002]. De méme, l'Institut Pierre et Simon Laplace [IPSL] a développé et testé un
instrument lidar en détection hétérodyne autour de 2 um permettant d’atteindre une
portée kilométrique pour la mesure du CO, atmosphérique. Pour cet instrument, I'émetteur
délivre des impulsions de 10 mJ accordable entre 2050 et 2065 nm [Gibert - 2006 ; Gibert -
2008]. Néanmoins, ces instruments pour le spatial basés sur des émetteurs laser sont limités
a une configuration de mesure mono-espéce car leur accordabilité est restreinte.

Par ailleurs, plusieurs développements d’instruments LIDAR sont en cours, émettant autour
de 1,5 um afin de pouvoir adresser le dioxyde de carbone et/ou le méthane. Par exemple,
I’'agence spatiale japonaise [JAXA] développe un LIDAR basé sur un OPO injecté permettant
de suivre la concentration en dioxyde de carbone a 1,6 um sur une portée de 2 km
[Sakaizawa — 2009 ; Sakaizawa - 2010]. De plus, la NASA et le DLR développent des
instruments LIDAR basés sur la méme technologie OPO injecté pouvant détecter le méthane
ou le dioxyde de carbone dans cette gamme spectrale [Riris — 2012 ; Amediek - 2008]. La
NASA a démontré le potentiel de cette technologie au travers de campagnes de mesures
aéroportées utilisant le technique de mesure IP-DIAL avec une détection directe sur le
méthane a 1,65 um [Riris - 2012] et sur le dioxyde de carbone a 1,57 um [Abshire 2013] avec
des portées supérieures a 10 km. Le DLR est impliqué dans le développement de deux
instruments basés sur des OPOs pour sonder simultanément deux espéces : le CO, et le CHy
a 1,57 um et 1,64 um respectivement [Fix - 2011].

De plus, des travaux récents de la NASA ont montré les bénéfices apportés par un
instrument multi-longueurs d'onde [Numata - 2012] générant jusqu'a vingt longueurs d'onde
pour le sondage d'une espece. En effet, un émetteur multi-longueurs d'onde a le potentiel
de réaliser des mesure multi-espéces. Enfin, un instrument LIDAR IP-DiAL multi-espéces
permettant d'adresser quatre espéces (CH4, CO,, H,0 et CO) a été testé lors de campagnes
de mesures au sol avec une portée de 11 km [Numata - 2014]. Cependant, cet instrument
est composé de trois émetteurs le rendant complexe.

De plus, le suivi de la qualité de I'air est intéressant pour la prédiction du climat dans les
décennies ou les siécles a venir. Par exemple, le Laboratoire des Sciences du Climat et de
I'Environnement [LSCE] cherche a comprendre les évolutions du climat a toutes les échelles
temporelles afin de pouvoir prédire les changements climatiques auxquels seront soumis la
planete dans les prochaines décennies et les prochains siecles. L’objectif est de quantifier et
comprendre |I'évolution récente des flux de gaz a effet de serre, aérosols et gaz réactifs, et
des échanges d’énergie et d’eau des surfaces continentales. Le projet RAMCES a permis une
mise en commun des ressources de plusieurs stations en Europe. Au travers de ce projet, le
suivi en concentration de divers gaz comme CH,, CO,, NO, a été réalisé a l'aide de divers
instruments dont un LIDAR installé sur le site du LCSE.
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IV. Analyse des besoins de nouvelles briques technologiques

L'état de lI'art montre le potentiel des mesures lidar dans le cadre de ces diverses
applications. Cependant, les développements effectués jusqu’a présent ont des limites.
Ainsi, une analyse des besoins de nouvelles technologies pour les développements de
I’émetteur concernant les trois applications envisagée ci-dessus est menée ici a partir de
I’état de I'art fait précédemment.

La détection d’explosif et de gaz de combat

Les OPOs et QCLs sont les deux technologies émetteur largement accordables entre 8 et
12 um actuellement utilisés pour la détection d'especes dangereuses par mesure locale ou
par mesure IP-DIAL courte portée (typiqguement < 100 m). L'objectif est alors de favoriser
davantage la détection multi-gaz et multi-longueurs d'onde a I'aide d'émetteur largement
accordable. Mais surtout, il convient d'aller vers des systemes LIDAR a base de QCLs de plus
grande portée et atteindre le kilomeétre. Cette application est étudiée a I'Onera au travers de
la thése de Q. Clément. Elle ne fait pas I'objet direct des développements de cette thése.
Cependant, nous avons été amenés a collaborer ensemble sur ce sujet car la source
développée au cours du chapitre C a été mise en oceuvre pour I'amplification d’'un QCL au
cours de ma these [Clément - 2013]. Cette expérience a fait I'objet d’une publication
reportée en Annexe E.

Le suivi de la qualité de I'air et des polluants industriels

Au travers des différents développements évoqués dans le |, nous avons pu constater qu'il
existe une multitude d'émetteurs. En effet, les applications étant diverses, les spécifications
liées a chacune de ces applications sont uniques. L'inconvénient majeur des instruments
actuels reste leur encombrement et leur complexité. En effet, les installations sont soit fixes
soit contenues dans un camion. A présent, le but est de se diriger vers des systemes de
mesure LIDAR plus compacts et transportables. Plus particulierement, au cours de cette
thése des développements ont eu lieu afin de développer un instrument IP-DiAL compact et
transportable sur site industriel. Ces travaux sont présentés dans le chapitre B de ce
manuscrit.

Le suivi de gaz a effet de serre depuis I'espace

De nombreux instruments sont développés pour le suivi de concentration de gaz a effet de
serre depuis l'espace basé sur des technologies émetteurs différentes. La plupart de ces
instruments sont dédiés a I'étude d'une seule espéce car leur accordabilité est limitée. Par
ailleurs, quelques émetteurs développés pour cette application permettent de réaliser des
mesures LIDAR multi-longueurs d'onde et multi-espéces. Cependant, la plupart des
instruments multi-especes sont constitués d'un émetteur par espéce d'intérét. A présent,
I'objectif est de développer un unique émetteur permettant d'adresser plusieurs gaz a effet
de serre. Les développements effectués au cours de cette thése sur ce sujet sont présentés
dans le chapitre C. Par ailleurs, la mesure LIDAR multi-longueurs d'onde permettant
d'émettre plus que deux longueurs d'onde pour sonder une méme espéce, semble une piste
intéressante a explorer. Une réflexion sera initiée au cours de cette thése sur ce sujet aussi
bien dans le chapitre B que dans le chapitre C.
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LES DEVELOPPEMENTS EFFECTUES AU COURS DE CETTE THESE

Dans le cadre des travaux de cette thése, nous proposons d’explorer les possibilités de
mesure des especes minoritaires telles que CO,, CH; ou H,0, dans l'infrarouge proche et
moyen. Pour cela, nous avons développé deux instruments LIDARs s’appuyant sur la
technologie OPO :

(1) Un premier instrument dédié au suivi de concentration de gaz pour des applications de
type industrielles. Afin de disposer d’un instrument compact et facilement transportable,
nous nous attacherons a développer un émetteur compact, multi-espéces, et nous
I'intégrerons dans un instrument permettant d'effectuer des mesures IP-DIiAL avec une
portée de I'ordre de 100 m. La gamme spectrale accessible grace a cet instrument sera
comprise entre 3,3 et 3,7 um permettant de mesurer de nombreux polluants industriels
comme les COVs (I'acétone, le propylene ...), le dioxyde d'azote (NO,) et certains gaz a effet
de serre comme le méthane ou la vapeur d'eau.

(2) Un second instrument dédié au suivi des concentrations de gaz a effet de serre, multi-
espéces. Le but de ce développement est ici de répondre aux besoins des applications
spatiales en démontrant la possibilité d’un instrument tri-espéces (CO,, CH,4, H,0) autour de
2 um a partir d’'une seule architecture. Il s'agira de montrer le potentiel de I'architecture
émetteur retenue pour cette application. Pour cela, la mise en place d'un systéme LIDAR
longue portée depuis le sol ainsi que la mise en place d'un code numérique de modélisation
de l'instrument sera effectué.

Pour ces deux instruments, la problématique du nombre de longueurs d’onde a émettre
pour répondre au mieux aux différents scénarios de détection sera abordée dans le domaine
spectral moyen infrarouge permettant cibler les polluants industriels d’'un part et les gaz a
effet de serre d’autre part.

PLAN DU MANUSCRIT

Mon travail de thése s’inscrit dans cette problématique de détection et quantification de gaz
a l'état de traces dans lI'atmosphére. Il consiste a développer et caractériser deux
instruments LIDAR capable de réaliser des mesures de concentrations multi-longueurs
d’onde et multi-especes a I'aide d’un seul émetteur. Ainsi, pour plus de clarté, les deux
instruments sont présentés dans deux chapitres distincts. Le manuscrit est constitué de trois
chapitres :

Dans le chapitre A, nous nous intéressons dans un premier temps aux notions de base
concernant la mesure LIDAR DiAL. Ensuite, un état de I’art au niveau des instruments LIDAR
est présenté concernant différentes applications. Enfin, nous présentons la brique
technologique constituant les émetteurs développés au cours de cette these en rappelant
succinctement quelques notions d'optique non linéaire.

Le chapitre B est consacré au développement et a la caractérisation d'un instrument IP-DiAL
destiné au suivi du méthane dans le cadre de la surveillance des sites industriels. Les
mesures LIDAR intégrée colonne multi-espéces sont présentées et étudiées. Une analyse
critique des performances de l'instrument est réalisée. Les sources de bruit principales de la
mesure sont identifiées et la portée maximale de l'instrument ainsi que sa sensibilité sont
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estimées. Et enfin, nous proposons des pistes d'amélioration pour l'instrument en termes
d'optimisation de la portée et de la robustesse.

Le chapitre C est dédiée aux travaux réalisés sur le développement d'un émetteur
permettant de réaliser des mesures LIDAR dans la gamme spectrale a 2 um. Dans un premier
temps, le contexte de développement ainsi que les spécifications de I'émetteur liées a
I'application du suivi des gaz a effet de serre dans le contexte spatial sont présentés. Ensuite,
nous aborderons les développements effectués sur I'émetteur dédié aux mesures LIDAR
DiAL résolue spatialement autour de 2 um. En particulier, nous présentons les améliorations
apportées a un banc existant d'un point de vue notamment énergétique et spectral. Par
ailleurs, un code de modélisation de l'instrument a été développé a cette occasion afin de
prévoir les performances de notre instrument. Enfin, plusieurs perspectives d'améliorations
sont dégagées.
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Chapitre A : Introduction - Principe de la
mesure lidar et sources laser OPO adaptées
aux mesures visées

Objectif du chapitre :

Dans ce chapitre, nous rappelons le principe d’'une mesure lidar ainsi que les
notions de base associées dont notamment les deux techniques de mesure
utilisés au cours de ces travaux. De plus, des rappels sont faits sur I'optique
non linéaire et la source OPO utilisée. Les propriétés d’émission, en particulier
spectrales, intéressantes pour la mesure lidar multi-espéces sont présentées.
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A.1l. Le lidar : principe général

A.1.1. Rappels théoriques sur l'instrument de mesure
LIDAR

LIDAR est I'acronyme pour "Light Detection and Ranging" et désigne une méthode de
mesure active analogue au RADAR pour "Radiometry Detection and Ranging" mais adaptée
au domaine des longueurs d'onde optiques. Par extension LIDAR désigne l'instrument
complet constitué dans son principe d'une source laser, d'une cible et d'un systéeme de
détection permettant de mesurer I'écho laser sur cette cible, c'est-a-dire la lumiere réfléchie.
Selon les applications cette cible peut étre dure ou volumique. Le sondage atmosphérique
permet de réaliser des mesures de vélocimétrie [Gentry - 2000], de profils d'aérosols [She -
1992], d'altimétrie... Par ailleurs, cette technique est une des méthodes utilisées
actuellement pour la spectrométrie d'especes atmosphériques a I'état de traces. Il existe de
nombreuses méthodes optiques pour la détection et la quantification de gaz a I'état de
traces s'appuyant principalement sur l'utilisation de trois processus physiques [Sigrist - 1994]
la fluorescence [Cleary - 2002], la diffusion [Cooney - 1970] et I'absorption, faisant aussi
I'objet de développement a I'Onera/DMPH dans le contexte des applications aéronautiques
et spatiales. Dans le cadre de cette thése, nous nous focaliserons sur les lidars permettant
de mesurer les espéces minoritaires en s’appuyant sur la spectrométrie d’absorption que
nous dénommerons par la suite "lidar gaz".

» La spectrométrie d’absorption

La spectrométrie d'absorption basée sur l'absorption directe du rayonnement permet
I'identification et la quantification de molécules présentes dans un mélange. Le processus
d'absorption s’appuient sur la loi de Beer-Lambert pour laquelle I'intensité transmise /,(A)
est liée a l'intensité incidente /;(A) par le coefficient d’absorption « par la relation suivante :

IL,(A) = ;(Dexp(—a(A)L) (Eg. 1)
avec L la longueur du milieu traversée par le rayonnement.

Cette méthode est a la base d'un grand nombre d'instruments et de techniques de mesure
s'appuyant soit sur la mesure d'un spectre d'absorption soit sur la mesure d'une absorption
différentielle. Parmi les techniques développées, nous pouvons citer deux techniques
sensibles basées sur |'utilisation d'une cavité : la spectroscopie photoacoustique et la CRDS
pour Cavity Ring-Down Spectroscopy. La spectroscopie photoacoustique détecte un signal
photoacoustique directement proportionnel a I'absorption du rayonnement incident [Sigrist
- 1994]. C'est une technique de mesure sur fond noir permettant de mesurer de nombreux
polluants industriels et d'atteindre de trés bonne sensibilité de détection dans la gamme
spectrale infrarouge. La technique de mesure CRDS consiste a réaliser une mesure du temps
de vie des photons dans une cavité hautement réfléchissante [Romanini - 1997]. En présence
d'une molécule, le temps du photon dans la cavité est plus court qu'en son absence
permettant d'en déduire sa concentration. Cette technique est insensible aux fluctuations en
puissance de la source optique et permet d'atteindre des niveaux de sensibilité meilleure
qgue le ppt. Par exemple, elle a permis de réaliser une analyse sur I'éthane de |'air expiré en
temps réel [Dahnke - 2001]. Elle est aussi mise en ceuvre a I'Onera/DMPH pour la
caractérisation des écoulements en soufflerie hypersonique. Cependant, cette technique
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nécessite |'utilisation de miroirs hautement réfléchissant limitant ainsi la gamme spectrale
utile autour de la longueur d'onde centrale.

» Le "lidar gaz"

En particulier, le "lidar gaz" est a la base du sondage atmosphérique pour la mesure de
concentrations des constituants atmosphériques. Cet instrument permet de mesurer de
nombreux polluants industriels et gaz a effet de serre sur une gamme spectrale allant de
['ultraviolet a l'infrarouge. Selon la technique de mesure utilisée (A.1.3), il est possible de
réaliser des profils de concentration en espéce ou une mesure de la concentration moyenne
sur la ligne de visée permettant ainsi d'adresser de nombreuses applications
(environnementale, défense, industrielle ..). Cette technologie fait [|'objet de
développements récents a I'Onera, dans lesquels s'inscrivent cette thése. Le principe général
de fonctionnement du LIDAR gaz est représenté sur la Figure 8.

Aox

7\'OFF

Diffuseur ou cible
volumique dure
-

Acquisition
&

wnement /

Figure 8 : Schéma de principe général d'un instrument LIDAR gaz DiAL mono-espéce dont
une longueur d'onde est émise dans la raie d'absorption (A,,) et une longueur d'onde est
émise en dehors de toute absorption (Ayg).

Un instrument LIDAR gaz est constitué de trois blocs représentés : (1) un bloc émetteur, (2)
un bloc réception et (3) un bloc d'acquisition et traitement de l'information. Le principe
d'une mesure LIDAR consiste a envoyer un faisceau laser impulsionnel a travers
I'atmosphere, constituant la ligne de visée et d'analyser le rayonnement rétrodiffusé par une
cible, sur des portées variant de quelques meétres a quelques centaines de kilometres. Cette
cible peut étre de différentes natures selon les systémes :

» une cible dure comme un objet, la surface de la terre, les nuages
» une cible volumique constituée des particules de I'atmosphére permettant d'analyser
le rayonnement rétrodiffusé le long de la ligne de visée.

Dans la suite de ce paragraphe, nous nous placons dans le cas particulier d'une cible
volumique ou l'on a acces a une résolution spatiale le long de la lighe de visée grace au
caractere impulsionnel de la source optique. Ainsi une détection en fonction de la distance r
entre le laser et le volume de mesure est possible. Il est alors possible de réaliser des
mesures de profil de concentration en gaz avec une résolution spatiale AR limitée en théorie
par la durée de I'impulsion laser ;.

T.C
AR :T (Eq. 2)
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avec c la célérité de la lumiére.

En pratique, cette résolution spatiale AR sera limitée par la rapidité des électroniques du
systéme de détection.

Au cours de son trajet au travers de I'atmosphére, selon ses propriétés spectrales, le faisceau
est absorbé par les molécules contenues dans I'atmospheére. On se place dans le cas ou une
partie du faisceau émis est rétrodiffusée par les particules contenues dans I'atmosphere
c'est-a-dire les aérosols, et collectée a I'aide du bloc de réception constitué d'un télescope et
d'un module de détection. Ainsi, deux processus de diffusion élastique sont a I'origine du
coefficient de diffusion totale o4(A, r) :

» la diffusion Rayleigh [Rayleigh - 1871] et
> la diffusion de Mie [Mie - 1908].

La diffusion de Rayleigh correspond au cas ou la taille des particules est petite devant la
longueur d’onde du rayonnement incident. La diffusion du rayonnement par des particules
sphériques de taille au moins de I'ordre de grandeur de la longueur d’onde est bien décrite
par la théorie de Mie. L'atmosphére est constituée de molécules et de particules qui
participent aux processus de diffusion.

Tout d'abord, la diffusion moléculaire est bien décrite par la diffusion de Rayleigh. En effet,
la taille des molécules de gaz de I'ordre de ’Angstrom, a savoir 107° m, est trés petite par
rapport a la longueur d’onde du rayonnement incident de I'ordre de 10° m.

La diffusion particulaire est due aux aérosols contenus dans I'atmosphere. Ces particules
sont plus massives avec une distribution de taille allant de quelques dizaines de nm a
qguelgues um. Si on suppose que les aérosols sont des particules sphériques, la diffusion
particulaire est bien décrite par la diffusion de Mie [Born - 1999].

Le coefficient de diffusion totale agy(A, r) est défini par I'intégration du coefficient de
diffusion angulaire f(6, A, r) (en m™.sr') sur tout I'espace c’est-a-dire sur 4m stéradians et
s’exprime de la maniére suivante :

ag{r)=| B(O,A71)do (Eq. 3)
41
L
BOAT) = ) 15i(r)ags(0, ) (£q. 4)
i=1

avec ngj(r) la concentration volumique et o4,(6, A) la section efficace différentielle de
diffusion dans la direction @ pour I'espece diffusante i.

De plus, comme nous l'avons précisé, le signal utile lors d'une mesure LIDAR correspond a la
partie du signal rétrodiffusé par l'atmosphére. Tout d'abord, abordons la notion de
rétrodiffusion. Le coefficient de rétrodiffusion f(m, A, r) (en m™t.sr?) est défini comme le
coefficient de diffusion sur la ligne de visée pour une direction de diffusion 8 = t. Dans la
suite du manuscrit, le coefficient de rétrodiffusion sera noté f(A, r). Dans le cas général, ce
coefficient est constitué d'une contribution moléculaire et d'une contribution particulaire :

BTL'(AJ T) = ﬁm(/L T') + ﬁp(/‘{l T') (Eq 5)

avec fm(A, r) le coefficient de rétrodiffusion moléculaire et f,(A, r) le coefficient de
rétrodiffusion particulaire.
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Dans des conditions normales de pression et de température, il est possible d'estimer le
coefficient de rétrodiffusion moléculaire (A, r) (en mtsrl)ala longueur d'onde A a l'aide
de relation suivante [Collis - 1976] :

—4

A
ﬁm(A, T') = 1,39 X (m) x 107° (Eq. 6)

avec la longueur d'onde A exprimée en um. Cette relation est valable pour une mesure
depuis le sol.

Par exemple, pour un rayonnement dans l'infrarouge le coefficient de diffusion moléculaire
Bm est de I'ordre de 10° m™.sr. Le coefficient de rétrodiffusion totale & 2 um mesuré lors de
travaux antérieurs dans des conditions atmosphériques correspondant a des conditions
météorologiques classiques en milieu urbain européen [Le Rille - 2002] est de l'ordre de 10°
"m™.srh. On en conclut que la diffusion de Mie par les particules est prépondérante devant
la diffusion moléculaire dans l'infrarouge dans notre cas expérimental proche de celui de la
thése de O. Le Rille [Le Rille - 2002].

Les particules aérosols sont particulierement présentes dans les basses couches de
I'atmosphere mais leur taille, leur concentration et leur composition varient en fonction de
la zone géographique et des conditions climatiques. Ainsi, la valeur du coefficient de
rétrodiffusion particulaire peut varier de plusieurs ordres de grandeur en fonction de ces
parameétres. Dans le cas d'une mesure LIDAR DiAL, la mesure du coefficient de rétrodiffusion
n'est pas indispensable. En effet, la mesure de la puissance rétrodiffusée a la longueur
d'onde "OFF" permet de normaliser la transmission atmosphérique en caractérisant
I'extinction atmosphérique car les longueurs d'onde Ay, et Ao sont choisies suffisamment
proches spectralement. La mesure du coefficient de rétrodiffusion permet de connaitre la
distribution spatiale des aérosols et des particules de I'atmosphére. Ceci n'est pas 'objet de
ce travail de these.

L'atténuation du signal observée au cours de sa propagation dans I'atmosphére est définie
par un coefficient d'extinction total (A, r) (en m™)égal a la somme du coefficient de
diffusion totale ag(A, r) (en m™) et du coefficient d'absorption totale a,(A, r) (en m™)
correspondant a l'absorption du rayonnement par les gaz présents.

a,(A,1r)=a,(A,r)+a;(A,1) (Eq. 7)

Ainsi, la transmission atmosphérique sur un aller-retour mesurée entre le LIDAR et une
tranche d'atmosphére située a une distance r s'exprime de la maniére suivante :

Tuem (A, 1) = exp (—2 X f a.(4, r’)dr’) (Eq. 8)
0

avec r la distance de mesure par rapport au systéme de collection ou d'émission supposé
ici placés au méme endroit.

Le coefficient d'absorption traduit la capacité d'une molécule a absorber un rayonnement
incident a la longueur d’onde A. Pour une tranche d'atmosphére située a une distance r et
constituée de M types de molécules avec une concentration n; (en m?3), le coefficient
d'absorption totale a,(A, r) s'exprime de la maniére suivante :

M

aQ(ur) = D ni(1)oai () (£9.9)

i=1

19



avec g, i(A) la section efficace d'absorption de chaque molécule présente dans le volume
sondé en m?.

Par ailleurs, afin de pouvoir réaliser une détection efficace des gaz d'intérét sur de grandes
portées (supérieures au kilométre), il est nécessaire d'avoir une trés bonne transmission
atmosphérique. Par conséquent, I'atténuation due a I'atmosphere (l'absorption par les
autres espéces, la diffusion, les turbulences atmosphériques ...) doit étre négligeable dans
les domaines spectraux utilisés.
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Figure 9 : Transmission atmosphérique dans l'infrarouge entre 1 et 15 um. Mise en évidence des
trois fenétres de transparence de I'atmosphére avec quelques espéces d'intérét pour la mesure
LIDAR.

En particulier, I'absorption par les especes fortement présentes dans I'atmosphére, comme
la vapeur d'eau par exemple, peut étre problématique. Ainsi, les gammes spectrales choisies
correspondent aux fenétres de transparence de lI'atmosphére représentées sur la Figure 9.
Ainsi, les gammes spectrales intéressantes accessibles pour la détection de gaz dans
I'atmosphere sont alors limitées aux trois fenétres de transparence :

v" Proche infrarouge : entre 1,5 et 2,5 pum [SWIR]
v" Moyen infrarouge : entre 3 et 5 um [MWIR]
v Infrarouge thermique : entre 8 et 12 pm [LWIR]

Comme illustré sur la Figure 9, les espéces visées dans ces différentes fenétres de
transparence de l'atmosphére ne sont pas les mémes. Ainsi, comme nous |'avons constaté
au travers de plusieurs exemples de mesures LIDAR dans l'introduction générale diverses
applications sont associées a ces domaines spectraux.

Ainsi, en considérant que le champ d'émission est inférieur au champ de réception,
I'équation générale donnant la puissance moyenne du signal rétrodiffusé par I'atmosphere
par une tranche d'atmosphere d'épaisseur AR centrée a une distance r a un instant t est la
suivante [Le Rille - 2002] :

2r' AOP 1 ’ I}
Pr(A,r =cXt) = f Pipe |t — T ﬁTopTatm(/Lr )Br(A, T)dr (Eg. 10)
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avec fBq(A, r) le coefficient de rétrodiffusion, T,, la transmission du systeme de réception,
Pinc la puissance créte de I'impulsion laser émise, Ao, la surface du télescope.

Si on peut considérer que le temps de propagation aller-retour de l'impulsion laser sur la
distance r est grand devant la durée de l'impulsion, alors le terme en 1/r? est considéré
comme constant sur I'épaisseur Ar de la couche traversée. D'autre part, nous faisons comme
hypothése que le coefficient de rétrodiffusion, la transmission atmosphérique et la
transmission du systéme optique sont constants dans chaque tranche atmosphérique
sondée. Alors I'équation (Eq. 10) donnant la puissance moyenne du signal rétrodiffusé
s'exprime de la maniére suivante :

EincCAﬂ
2 712

avec fq(A, r) le coefficient de rétrodiffusion, E,c I'énergie émise par impulsion en sortie de
I'émetteur, A, la surface du télescope et r la distance.

Pr(A, 1) = B (4, T')TopTatm A7) (Eq. 11)

La puissance rétrodiffusée est proportionnelle au coefficient de rétrodiffusion Br(A, r), a la
transmission atmosphérique sur un aller-retour Tam(A, r) et a I'angle solide de collection de
la réception Aop/r?. Cette équation généralement présentée comme étant I'équation LIDAR
[Measures - 1984].

A.1.2. Le schéma de détection choisi

Dans le cadre de ma thése, nous avons choisi d'utiliser une détection directe du fait du
caractere multi-longueurs d'onde sur une grande gamme spectrale de la mesure LIDAR.
Cette méthode de détection principalement limitée par le bruit de détection lui-méme est
bien adaptée aux mesures que nous souhaitons réalisées.

A.1.3. Les diverses techniques de mesure par LIDAR

Au cours des travaux menés dans cette thése, les deux techniques de mesure par LIDAR
seront abordées, a savoir :

1. la mesure de concentration résolue spatialement DiAL ;
2. la mesure de concentration intégrée sur la ligne de visée.

Ces deux technigues permettent de réaliser des mesures de concentration de gaz a distance
a partir d'une mesure de l'absorption pour deux longueurs d'onde ou d'un spectre
d'absorption. Ainsi, I'objectif de ce paragraphe est de présenter ces deux techniques en
considérant les hypotheéses suivantes :

» un champ d'émission adapté au champ de réception ;

» le coefficient de rétrodiffusion, la transmission atmosphérique et la transmission du
systeme optique sont constants dans chaque tranche atmosphérique sondée ;

» une mesure DIAL a deux longueurs d'onde uniqguement dites "ON" et "OFF" (avec et
hors absorption).

Ainsi, on se place dans un cas simple de mesure de concentration avec deux longueurs
d'onde dites "ON" et "OFF".
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La mesure de concentration résolue spatialement DiAL

Cette technique consiste a collecter la partie du signal rétrodiffusé par les particules
contenues dans I'atmosphére sur des portées supérieures au kilométre, et en déduire la
concentration d'un gaz a une distance donnée par une mesure de |'absorption différentielle
[DiAL] de ce gaz adressé a deux longueurs d'onde. Ainsi, I'émetteur génere deux longueurs
d'onde que I'on désignera par Ao, et Aof cOmme représenté sur la Figure 8. La premiere, Aqp,
est située dans une raie d'absorption isolée, c'est-a-dire sans interférents, de la molécule
adressée. La seconde longueur d'onde, A, est choisie en dehors de toute absorption. Ainsi,
a partir de I'équation (Eq. 11), les puissances moyennes des signaux rétrodiffusés aux deux
longueurs d'onde Ay, et Ay s'expriment de la maniére suivante :

cA,,T,
PR (Aon' T) - M Emc (Aon)ﬁn (Aon)

2r 2
r , o (Eq. 12)
X exp [—2 f (g Aon, ") + EQon, 7))dr ]
0
cA, T
Pr(Rorp7) = =57 Einc(Rors)Ba(Aors) o 13
qg.

X exp

—2]0 (aa(/loff,r’) +&(Aosss r’)) dr’]

avec fo(A) le coefficient de rétrodiffusion, a,(A, r) le coefficient d'absorption totale au
longueur d'onde A, et A et &(A, r) le coefficient d'extinction résiduelle incluant
I'ensemble des processus de diffusion latérale et d'absorption moléculaire autre que
I'absorption de I'espéce mesurée aux longueurs d'onde Ao, et Aq.

Ensuite, a partir de I'analyse des puissances moyennes rétrodiffusés par les particules de
I'atmosphére a ces deux longueurs d'onde, il est possible de retrouver certaines
informations utiles sur le (ou les) gaz adressé(s) comme leur concentration. Effet, la
concentration de la molécule considérée est liée au coefficient d'absorption oA, r) par
I'expression suivante :

g (Aon,7) = N(r)ag(Aon, 1) (Eg. 14)

avec N(r) la concentration volumique en espéce en m™ et o,(Aos, r) la section efficace
d'absorption de I'espéce d'intérét qui dépend des conditions de pression et température
de I'atmosphere a la distance r.

Par ailleurs, la longueur d'onde a été choisie ici afin que I'absorption pour toutes les
molécules présentes (la molécule sondée et les interférents) soit nulle :

a’a(/loff,r) =0 (EC] 15)

En considérant une énergie émise égale aux deux longueurs d'onde, I'expression de la
concentration N(r) s'exprime a partir du rapport des équations (Eq. 12) et (Eq. 13) de la
maniere suivante :

(Eq. 16)

Pr(Aogs, T)H [BQGosr T)H

N = oG E[ [PR(Aon,r) " B

_2[5(/1071! r)— E(/Llff’ T')])
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On en déduit alors I'expression de la concentration moyenne N,,(r) sur une tranche
atmosphérique d'épaisseur Ar, correspondant la résolution spatiale de I'instrument, située a
une distance r.

< [PR (Aoff,r + Ar)PR Aons1)
20, (Aon, T)AT Pr(Aon, 7 + AP (s f,7)

. ﬁ(/loff,r + Ar)ﬁ(/lon,r
B Ao, T + Ar)ﬁ(/loff,r)

Nav(r) =
(Eg. 17)

] 2 — g(zoff,r)]m)

Dans I'hypothése ou Ay, et Ay sont suffisamment proches I'une de I'autre, alors les termes
de rétrodiffusion et d'extinction résiduelle sont considérés égaux en premiere
approximation. L'expression de la concentration moyenne N,,(r) sur une tranche
atmosphérique d'épaisseur Ar, correspondant la résolution spatiale de I'instrument, située a
une distance r s'exprime de la maniére suivante :

PR (loff,r + AT')PR (Aon;r)
n
204 (Aon, T)AT Pr(Aon, T + AT)Pg (Aoff' T)

Ngy(r) = (Eq. 18)

La mesure LIDAR résolue spatialement permet de réaliser des profils de concentrations le
long de la ligne de visée pour les especes d'intérét avec une résolution spatiale AR limitée
par la durée de l'impulsion laser.

Ce type de technique nécessite de disposer d'un émetteur trés énergétique, en régime
nanoseconde permettant d'obtenir une bonne résolution spatiale sur la ligne de visée de
I'ordre de plusieurs dizaines de métres, et d'un module de réception permettant de détecter
le faible flux rétrodiffusé par I'atmosphére.

En supposant l'atmosphére figée entre les deux tirs, I'erreur statistique relative sur la
concentration déduite de I'équation (Eqg. 18) s'exprime sous la forme suivante :

2
2 Pr(4o
O'(Nav) _ 1 x |2 (O-(PR(lon))> + J( R( ff)) (Eq. 19)

Ny, B 204 (Aonv T')NAT' Pg (/1071) Pg (AOff)

Les biais de mesure associés a une mesure lidar résolue spatialement ont été largement
décrits dans la littérature [Cahen — 1981 ; Ansmann - 1985]. Nous en présentons un résumé
dans le Tableau 2. Par exemple dans le cas d’une mesure LIDAR résolue spatialement, la
dépendance en longueur d’onde des coefficients d’extinction et de rétrodiffusion peuvent
introduire une erreur dans I'estimation de la concentration en espéce.
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Biais de mesures Causes

Extinction et
rétrodiffusion
résiduelles

Les coefficients d'extinction et de rétrodiffusion varient avec la
longueur d'onde émise.

Elle dépend de la température, de la pression et des propriétés

Section efficace . e
spectrales du faisceau laser utilisé.

Un décalage en fréquence de I'émission laser par rapport a la raie
Positionnement spectral | d'absorption induit une mauvaise estimation de la section
efficace d'absorption.

La portion d’énergie laser émise en dehors de la raie d’absorption

Pureté spectrale . , Y . I
de la molécule sondée par rapport a I’énergie totale émise.

Tableau 2 : Les biais de mesures présents lors d'une mesure LIDAR résolue spatialement
en détection directe.

Ces biais de mesure introduisent des erreurs systématiques au moment de l'inversion de
spectre dans l'estimation de la concentration en espéce. Il n’est pas toujours simple de
connaitre ces biais de mesure. Ainsi, des hypothéses simplificatrices sont souvent prises pour
la conception du code d'inversion. Cependant si les biais de mesure sont connus, il est
possible d'en tenir compte et de les compenser lors de l'inversion.

La mesure de concentration intégrée sur la ligne de visée dite IP-DiAL pour
Integrated Path DIAL

Cette méthode de mesure consiste a mesurer la concentration moyenne en espéeces sur
toute la ligne de visée en utilisant la rétrodiffusion par une cible dure. Cette cible peut étre
topographique comme par exemple I'écho de sol ou I'écho sur le couvert végétal ou bien
une cible spécifique. La cible est caractérisée par son albédo c'est-a-dire sa capacité a
réfléchir un rayonnement incident. Par exemple, au cours d'une étude, I'albédo de la surface
de l'océan a été mesuré et varie entre 0,03 et 0,4 suivant les conditions d'éclairement de
I'océan par le soleil et la distribution d'aérosols [Jin - 2004]. Par conséquent, le coefficient de
rétrodiffusion des particules atmosphériques mesuré dans [Sugimoto - 1990], de I'ordre de
6.10'mtsrt a2 pum, est inférieur de plusieurs ordres de grandeurs a l'albédo d'une cible
dure. L'utilisation d'une cible permet donc d'obtenir des puissances rétrodiffusées
supérieures de plusieurs ordres de grandeur a celles obtenues a partir de la rétrodiffusion
volumique par les particules de I'atmosphére.

Dans le cadre d'une mesure IP-DIAL effectuée sur une distance r et réalisée avec deux
longueurs d'onde la puissance moyenne rétrodiffusée par I'atmosphere aux deux longueurs
d'onde Ay, et Ay s'exprime comme suit [Grant - 1982] :

Aop Top Einc (Aon) Pon COS(Qinc)

Pr(Aon,7) = 7,12 T
r (Eq. 20)
X exp [—2] (aa(lon, ")+ EAon, r’))dr’]
0
AopTopEinc(Aors) Porrcos(Binc) r N
PR(Aoff:T) _ fop opTLz:; off) Posff - inc X exp _zfo E(Aoffrr)dr (£0. 21)
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avec au(Aon, r) le coefficient d'absorption totale a la longueur d'onde A,, &(A, r) le
coefficient d'extinction résiduelle incluant I'ensemble des processus de diffusion latérale
et d'absorption moléculaire autre que l'absorption de I'espece mesurée aux longueurs
d'onde Aon et Aqsr et pon et pog I'albédo de la cible mesurée aux longueurs d'onde Ao, et
Aogrrespectivement.

Par ailleurs, en réalisant les mémes hypotheses que pour le paragraphe précédent, on en
déduit alors I'expression de la concentration moyenne N, (r) sur une tranche atmosphérique
d'épaisseur Ar, correspondant la résolution spatiale de l'instrument, située a une distancerr.

- - Einc(loff)PR (Aonvr)
Ngy(r) = 204(Aon, )T X ( n [Einc(AO”)PR (Aoff, T)
(Eq. 22)
BAon,T ] )
-l — 2[E(Aon, Aotfr
e R R O

Alors sous I'hypothese ou A,y et Ay sont suffisamment proches I'une de I'autre, les termes
d'albédo de la cible et d'extinction résiduelle sont considérés égaux en premiére
approximation. De plus, en supposant que la section efficace d'absorption o4(A,, r) est
constante sur le trajet optique du faisceau, on en déduit a partir I'équation précédente
I'expression de la concentration moyenne N, de I'espéce considérée le long de la ligne de
visée sur une portée r:

1 % In Einc(loff)PR(Aon'r)
Zo'a(/lon' r)r Einc(}{on)PR (Aoff'r)

Avec cette méthode de mesure, il est nécessaire de mettre en place une référence afin de
corriger les fluctuations en puissance de I'émetteur au cours de la mesure. En effet, nous
disposons d'une information uniquement a la distance de la cible. Ainsi, la normalisation se
fait en mesurant I'énergie émise par I'émetteur avant propagation au travers de
I'atmosphere.

Ngy(1r) =

(Eq. 23)

Biais de mesures Causes

Extinction résiduelle | Le coefficient d'extinction varie avec la longueur d'onde émise.
Albédo de la cible L'albédo de la cible varie avec la longueur d'onde émise.
Section efficace Elle dépend de la température, de la pression et des propriétés
d'absorption spectrales du faisceau laser utilisé.

Un décalage en fréquence de I'émission laser par rapport a la raie
d'absorption induit une mauvaise estimation de la section efficace
d'absorption.

Positionnement
spectral

La portion d’énergie laser émise en dehors de la raie d’absorption de

Pureté spectrale i , <1y . .
la molécule sondée par rapport a I'énergie totale émise.

Tableau 3 : Les biais de mesures présents lors d'une mesure LIDAR intégrée colonne en
détection directe.

Les biais de mesure associés a une mesure lidar intégrée colonne sont résumés dans le
Tableau 3. Dans le cas d’'une mesure LIDAR intégrée colonne, la dépendance en longueur
d’onde des coefficients d’extinction et de rétrodiffusion n’est pas une source d’erreur.
Néanmoins, I'albédo de la cible utilisée varie avec la longueur d’onde émise pouvant
introduire un biais dans la mesure de concentration [Grant - 1982]. De maniére générale,
I'ensemble de ces biais de mesures introduise une erreur systématique dans la
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concentration en espece. De la méme maniére que pour le paragraphe précédent, si les biais
de mesure lidar sont connus, il est possible alors possible d'en tenir compte et de les
compenser lors de l'inversion de spectre.

Ces techniques de mesure a deux longueurs d'onde mono-espéece peuvent étre généralisées
a des mesures d'absorption différentielle multi-longueurs d'onde et multi-espéces ou le
nombre de longueurs d'onde a émettre dépendra du nombre d'espéces adressées.

A.1.4. Le principe de l'inversion de spectre

Afin de mieux comprendre le processus permettant de déduire d'une mesure de
transmission en fonction de la longueur d'onde (dite spectre) la concentration en espeéces, le
principe de fonctionnement du bloc de traitement des données est détaillé sur la Figure 10.
En effet, il suppose de modéliser dans un premier temps fidélement I'atmosphere a partir de
données a priori connues. Ce modele atmosphérique sert alors de référence pour la
détermination de la concentration en espéce considérée par comparaison avec la mesure
d'absorption aux deux longueurs d'onde considérées. Cependant, il n'est pas toujours facile
de connaitre avec exactitude les paramétres atmosphériques le long de la ligne de visée tels
qgue la pression, la température ou la concentration en aérosols. De maniere générale, sans
acceés direct a ces parametres atmosphériques, les modeéles classiques de pression et
température de I'atmosphere sont initialement utilisés. La modélisation de I'atmospheére
nécessite également de connaitre les parameétres spectroscopiques des espéces mise en jeu.

[Modélisation de I’instrument]

Mesures
de spectre

Inversion

Concentration

Données spectroscopiques :
Position, intensité, largeur,
] profil de raie

Hypotheses de base :
Equilibre thermodynamique
Local, gaz parfait, symétrie [

Parameétres atmosphériques :
P, T, aérosols, albédo des
nuages, du sol

sphérique

Figure 10 : Organigramme de principe de la méthode d'inversion de spectre

Des bases de données comme par exemple HITRAN et/ou GEISA permettent d'accéder a ces
divers parameétres a température et pression standards. Cependant, les valeurs des sections
efficaces d'absorption dépendent de la température et de la pression pouvant conduire a
des inexactitudes lors de I'inversion du spectre. Généralement, la température et la pression
sont des grandeurs dont la valeur est ajustée par le code d'inversion afin que le modéle
atmosphérique ressemble le plus a la mesure de spectre. Par ailleurs, il est nécessaire de
modéliser l'instrument utilisé pour les mesures de spectre afin de tenir compte de toutes les
caractéristiques instrumentales pouvant modifier la forme de la transmission
atmosphérique. Ce qui signifie que chaque code d'inversion est dédié a un type d'instrument
voire un instrument unique.

C'est une technique d'analyse multi-spectrale de la transmission ou de I'absorption mesurée
qui a été mise en ceuvre au cours de travaux de cette thése. Dans le cadre de la these, deux

26



outils d'inversion disponibles a I'Onera basés sur une méthode différente ont été utilisés afin
d'inverser des mesures de spectres multi-longueurs d'onde et multi-especes. Pour plus de
clarté du manuscrit, ces deux outils sont présentés en Annexe A méme s'ils n'ont pas fait
I'objet de ce travail de these.
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A.2. Récapitulatif des besoins instrumentaux

Les applications potentielles des techniques de mesure LIDAR sont diverses et variées allant
du suivi de polluants industriel depuis le sol a la quantification en gaz a effet de serre depuis
une plate-forme satellite. Le Tableau 4 résume les besoins instrumentaux liés aux
applications ainsi que les spécifications émetteur associées aux deux applications auxquelles
ma these se rapporte.

Spécifications émetteur

Applications | Technique | Portée Porteur Espéces Gamme Energie
spectrale
CO,, CHy, NO L>-
IP-DIAL | 500 km | Satellite Z'H 04' t 1,6 um | >50 mJ
2V ...
Sondage 2 ym
atmosphérique 15 -
I Hs, N ’
DiAL 10km | S0lou | €O CHyNOz |y o | S 10m
aeroporte H,0 ...
2 um
SO;, N,O, CO, 15
> HCI, COVs o
IP-DiAL | Y 1,
! 100 m >0 (formaldéhyde, 3 -iuunr’]n > W
Surveillance de ethylene ...) ...
sites industriels 0., N,0, CO, L
DAL > km Sol HCl, COVs 1,6um | >10m
(formaldéhyde, 3-4um
éthylene ...) ... H
. > Gaz de combat
Détectionde | P-DIAL | oo Sol ctexplosifs | 57 12Hm | >H
gaz de combats
et d'explosifs DAL > km Sol Gazdecombat | ¢ 450 | > 10 m)

et explosifs

Tableau 4 : Spécification instruments et spécifications sources liées aux deux techniques

de mesures LIDAR.

Les spécifications émetteurs sont intimement liées aux applications visées et a la technique
de mesure mise en ceuvre que nous allons illustrer par différents exemples de scénarios. Par
exemple, pour les applications liées au sondage atmosphérique permettant la détection et la
guantification des gaz a effet de serre, les deux techniques de mesure LIDAR sont utilisées
pour deux types d’applications différentes :

» les mesures LIDAR depuis une plateforme satellite nécessitent d'utiliser la technique
IP-DIAL afin d'atteindre la portée souhaitée d'environ 500 km en imposant une

énergie nécessaire a la mesure raisonnable.

» des mesures LIDAR au sol ou aéroportées ont pour objectifs de valider et de calibrer
les mesures LIDAR spatiales. Celles-ci nécessitent une portée de I'ordre du kilometre.
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Avec une énergie suffisante, il est alors possible de réaliser une mesure résolue
spatialement de la concentration en espece.

Pour ce qui concerne les applications liées a la surveillance des sites industriels, la gamme
spectrale de mesure est comprise de 1,5 a 1,6 um et de 3 a 4 um. Mais, selon la technique
de mesure LIDAR employée les applications visées ne sont pas identiques :

» par exemple, la technique de mesure IP-DIAL est utilisée pour la détection de
polluants industriels pour des fuites mineures ou du suivi de concentration. Dans ce
cas, les portées nécessaires a la mesure sont de l'ordre de la centaine de métres. I
s'agit alors de développer un émetteur compact délivrant des impulsions avec une
énergie supérieure au .

» la technique de mesure DiAL résolue spatialement peut étre préférentiellement
utilisée dans un cas ou il y a danger pour I'homme par exemple lors d'un accident
industriel ou pour la surveillance de sites tres étendus. Alors, cette technique
permettrait de localiser les zones de danger. Pour cela, I'instrument développé devra
délivrer typiquement des énergies supérieures au mJ voire 10 mJ pour atteindre des
portées kilométriques.
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A.3. Les apports de |I'optigue non linéaire pour le
développement de nouveaux émetteurs

Dans l'introduction générale, une analyse des besoins applicatifs a été présentée et des
évolutions de briques technologiques ont été proposées. L'émetteur est au coeur de ces
évolutions. En effet, c’est un élément critique pour les mesures lidar dans l'infrarouge
proche et moyen au regard des espéces visées. L'objectif est alors de disposer de sources
émettrices pouvant étre :

v’ accordables sur un large domaine spectral permettant la détection multi-espéces et
la génération multi-longueurs d'onde ;

v' de grande pureté et finesse spectrale (< ~ 100 MHz) qui permet le sondage des raies
des gaz a pression atmosphérique avec une bonne sélectivité ;

v' dans linfrarouge moyen afin de sonder des principaux gaz a effet de serre et
polluants industriels ;

v" impulsionnelles en régime nanoseconde afin de conserver une résolution spatiale
métrique ou déca-métrique tout en gardant une largeur de raie relativement fine ;

v' de forte puissance créte pour obtenir des mesures avec une portée adaptée aux
scenarios de mesure (DiAL, IP-DiAL) ;

v' avec un potentiel de miniaturisation important pour pouvoir disposer de systémes
compacts et embarquables.

Au cours des dix derniéres années, des développements de sources innovantes ont été
menés a I'Onera, basés sur |'utilisation de I'optique non linéaire d’ordre deux, pour convertir
I'onde émise par un laser de pompe vers l'infrarouge moyen. Ces développements, menés
au cours de plusieurs théses précédentes a celle-ci, ont montré I'apport de |'optique non
linéaire pour le développement de sources optiques adaptées a la spectrométrie infrarouge.

Les développements instrumentaux menés au cours de cette thése sont basés sur
I'utilisation de l'optique non linéaire au sein de I'’émetteur. Dans ce paragraphe, apreés
guelgues rappels d’optique non linéaire, le principe de fonctionnement de cette source
optique, appelée le NesCOPO [pour Nested Cavities OPO], est détaillé. Contrairement aux
sources dont l'accord est limité par une source d'injection, les multiples possibilités
d’accordabilité en fréquence fournies par I'architecture NesCOPO sont intéressantes pour
plusieurs applications :
v’ la détection LIDAR multi-longueurs d’onde et multi-espéces ;
v' I"’émission des longueurs d’onde optimales permettant d’optimiser la mesure de
concentration d’une espéece ou plusieurs especes ;
v" la conception d’instrument d’une dynamique optimale permettant de changer la
longueur d'onde en fonction de la quantité de gaz sondé afin de sonder les raies
d'absorption les mieux adaptées.

30



A.3.1. Rappels théoriques d'optique non linéaire
Dans cette partie, quelques rappels théoriques d'optique non linéaire d'ordre 2 sont
présentés afin de bien comprendre le fonctionnement de la brique technologique de nos

émetteurs a savoir le NesCOPO [Nested Cavities OPO].

Le phénomene de conversion de fréquence optiqgue et gain paramétrique

Le principe de la conversion paramétrique optique au sein d'un milieu non linéaire est
schématisé sur la Figure 11. Le cristal non linéaire permet de convertir la longueur d’onde
d’un faisceau laser de pompe noté A, vers deux longueurs d’onde filles signal et
complémentaire notées respectivement A; et A.. Dans le cadre des développements
effectués au cours de cette theése le laser de pompe est un laser Nd:YAG émettant autour
1,064 um et les ondes filles sont situées dans le moyen infrarouge entre 1,5 et 4 um.

Pompe w, — Compléementaire w,
» =) POompe réesiduelle
=P Signal Wy
Cristal non linéaire

Figure 11 : Schéma de principe de la conversion paramétrique optique dans un cristal
non linéaire

Deux conditions sont a vérifier pour que le phénomeéne de conversion de fréquence optique
de la pompe vers les ondes filles soit efficace [Boyd - 1992].
Ces conditions sont les suivantes :

(1) La conservation de I'énergie
hw, = hw; + hw; (Eq. 24)
ol h=6,67.10>* m?.kg.s* est la constante de Planck.

La somme des pulsations des ondes générées ws et w, est égale a la pulsation de I'onde
pompe w,. Par conséquent, les ondes filles sont produites a des fréquences plus faibles que
celle de la pompe. Et les valeurs de ces pulsations sont symétriques par rapport a la
dégénérescence en w,/2. La génération des deux ondes complémentaire et signal situées
dans deux gammes spectrales est intéressante car il est peut étre possible d'utiliser ces deux
ondes simultanément pour réaliser des mesures lidar. Cette possibilité est étudiée dans le
chapitre C dans la gamme spectrale située autour de 2 um.

(2) La condition d'accord de phase
Ak = 0=k, —k,— ks (Eqg. 25)

ou ks, k. et k, représentent respectivement la quantité de mouvement des ondes signal,
complémentaire et pompe.

Le gain paramétrique existe dans deux zones centrées pour |'une sur la fréquence signal et la
seconde sur la fréquence complémentaire. Ces deux fréquences sont a l'accord de phase,
c'est-a-dire Ak = 0. Dans le cas d'un simple passage de pompe, le gain petit signal pour I'onde
signal est donné par le rapport entre l'intensité en sortie du cristal /5(L) et l'intensité en
entrée du cristal /5o par I'équation suivante :

31



Gainperit signal = (Eq. 26)

(L) —Isg ., (AkL
— X Sinc ( )
Iso

avec L la longueur du cristal.

Cette équation fournit la forme du gain dans le cas d'un aller simple dans le cristal non
linéaire. Il est composé d'un lobe principal centré sur les fréquences optiques correspondant
a l'accord de phase. Le gain du processus paramétrique est maximal pour une condition
d’accord de phase Ak =0. L'efficacité de conversion de fréquence est déterminée par la
condition d’accord de phase.

Nous verrons ci-apres que cette condition peut étre relachée en une condition dite de quasi
accord de phase dans des cristaux spécifiques.

Le réle de la phase relative

Il est intéressant de tenir compte de la phase relative entre les ondes générées et I'onde de
pompe car celle détermine le sens de transfert de I'énergie : soit de I'onde de pompe vers les
ondes filles soit des ondes filles vers I'onde de pompe. La phase relative s'exprime de la
maniére suivante :

Ap = @p — Pc — @5 (Eq. 27)
ou @, s et @. représentent la phase des ondes pompe, signal et complémentaire

respectivement et Ag la phase relative entre les trois ondes.

En effet, si la phase relative est comprise entre - m < Ap < 0 [2m], alors le transfert d'énergie a
lieu de I'onde de pompe vers les ondes signal et complémentaire. L'efficacité de ce transfert
est maximale pour A = -m/2 [2n]. Au contraire, si la phase relative est comprise entre
0<Ap < 1t [2m] alors le transfert d'énergie se produit des ondes signal et complémentaire
vers I'onde de pompe avec une efficacité maximum pour A = /2 [2n] [Hardy - 2011 a].

Les cristaux non linéaire utilisés au cours de cette these

Les développements réalisés au cours de cette thése se sont appuyés sur deux types de
cristaux non linéaire :

» Le KTP : KTiOPO,4 ou Phosphate de potassium titanyl

Le KTP est un matériau biréfringent pour lequel deux indices de réfraction sont définis selon
la polarisation de la lumiére : l'indice ordinaire et I'indice extraordinaire. Cette propriété de
biréfringence permet de rendre la condition d'accord de phase (Eq. 25) possible pour
certaines configurations de polarisation et de direction angulaire. De maniére générale, pour
ce genre de matériau, deux types d'accord de phase par biréfringence sont distingués :

v l'accord de phase de type | ou les ondes signal et complémentaire sont de
polarisations identiques ;
v" l'accord de phase de type Il olu les ondes signal et complémentaire sont de

polarisations croisées.

La présence de walk-off détériore |'efficacité de conversion du KTP. En effet, lors de la
propagation dans le cristal, les ondes de polarisation croisée se séparent spatialement
diminuant le recouvrement spatial des ondes donc le gain non linéaire [Boyd - 1992]. Par
ailleurs, le KTP présente un faible coefficient non linéaire, dess = 2 pm/V [Pack - 2004]. Mais, il
peut étre pompé avec de tres grandes intensités pour réaliser de I'amplification. Le KTP
présente plusieurs avantages :
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v' une grande couverture spectrale de la bande Il de I'atmosphére [MWIR] entre
1,5et3 um;

v' un seuil de dommage élevé de l'ordre de 23 a 33J/cm® [Amhed - 1989]
permettant de réaliser de I'amplification de sources optiques haute énergie ;

» Le PPLN : le niobate de lithium périodiquement polarisé

Dans ce cas, la condition d'accord de phase exacte n'est pas respectée. On utilise une
situation dite de quasi-accord de phase.

Le quasi accord de phase consiste a inverser périodiqguement le signe de la polarisation non
linéaire du matériau [Fejer - 1992]. Une des méthodes de fabrication des cristaux
périodiquement orientés consiste a appliquer un fort champ électrique sur un matériau
ferroélectrique conduisant a la création des domaines d’inversion. La période d'inversion des
domaines ferroélectriques A correspond a deux fois la longueur de cohérence du matériau
définie comme L. = /Ak. La condition d'accord de phase pour un matériau a retournement
périodique devient alors une condition de quasi-accord de phase :

2
Ak=k,,—kc—ks—7”=o (Eq. 28)

Dans le cadre de cette these le matériau principalement utilisé au cours des développements
est le niobate de lithium périodiquement polarisé.

Ce cristal présente plusieurs avantages :

v' un fort coefficient non linéaire, def = 21,6 pm/V [Fejer - 1992], permettant
d’obtenir un gain trés important ;

v' une grande couverture spectrale de la bande Il de transparence de I'atmosphére
[MWIR] permettant le développement de sources optiques émettant entre 1,5 et
4 um;

v des possibilités d'ingénierie de la condition de quasi-accord de phase pour
réaliser des cristaux de types multi-pistes avec des pas en éventail ou non
réguliers ...

L'oscillateur paramétrique optique en régime nanoseconde : principe et
contenu spectral

Un oscillateur paramétrique optique (OPO) est composé d'un cristal non linéaire mis en
cavité permettant de mettre en résonance une ou plusieurs ondes générées par le processus
de conversion de fréquence. La conversion paramétrique met en jeu trois ondes différentes.
Il est alors possible de faire résonner une, deux ou trois ondes correspondant a trois types
d'architecture : les OPOs simplement résonant (SROPO), les OPOs doublement résonant
(DROPOQ) et les OPOs triplement résonant (TROPQ). Les deux premieres architectures sont
rapidement présentées en mettant en avant leurs avantages et leurs limitations.

Dans un OPO simplement résonant une seule onde est résonante dans la cavité. La Figure 12
schématise un SROPO pour l'onde signal. En régime continu, cette architecture est
intéressante car elle permet d'obtenir une émission monofréquence grace a la compétition
de modes [Drag - 2001].
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Cavité optique
I
[ )

Pompage - O,
optique » > —) O,
—) (D\

Cristal non linéaire

Figure 12 : Schéma de principe d'un OPO simplement résonant pour I'onde signal

Cependant il s'avere qu'en régime nanoseconde cette compétition de modes n'a pas le
temps d'aboutir a une situation de régime stationnaire monofréquence. En effet, dans ce
régime temporel la configuration SROPO émet spontanément plusieurs modes dont le
nombre dépend de l'intervalle spectral libre (ISL) de la cavité et de la bande de gain de
I'OPO. Cependant, il existe différentes méthodes permettant de rendre |'émission d'un
SROPO en régime nanoseconde monofréquence, afin de rendre cette architecture
compatible avec les exigences de I'application de spectrométrie tel que le LIDAR gaz.

La premiére, une des méthodes les plus utilisées, consiste a insérer un étalon Fabry-Pérot
dans la cavité [Kreuzer - 1969]. L'introduction d'un étalon dans la cavité créée des pertes
supplémentaires au sein de la bande de gain. En choisissant de maniére adéquate son
intervalle spectrale libre et sa finesse, il est possible de sélectionner un unique mode. Il est
possible de réaliser des balayages par saut de modes sur de larges plages spectrales
[Stothard - 2004 ; van Herpen - 2003]. Cependant, la résolution en fréquence de ce balayage
dépend de I'ISL de la cavité et reste fixe pour une architecture donnée. L'insertion d'un
étalon Fabry-Pérot dans la cavité permet également a I'aide d'un accord en fréquence de la
source de pompe de réaliser un balayage en fréquence continu mais dont |'accordabilité est
limitée a quelques centaines de GHz [Henderson - 2006 ; Andrieux - 2011]. Enfin, a I'aide
d'un accord par la température du cristal, I'accordabilité en fréquence de ce type de source
peut atteindre plusieurs centaines de cm™.

Il est possible également d'utiliser un élément dispersif. Cet élément dispersif peut étre soit
un réseau de diffraction [Yu - 1999 ; Schlup - 2000] placé a l'intérieur de la cavité soit un
réseau de Bragg en volume (VBG pour volume bragg grating) pour remplacer le miroir de
sortie de la cavité OPO [Jacobsson - 2005 ; Blau - 2008 ; Jacobsson - 2009]. Les VBG
permettent de réfléchir une gamme spectrale centrée sur la longueur d'onde de Bragg
correspondant au pas du réseau photo-inscrit [Kogelnik - 1969].

La derniére technique permettant d'obtenir une émission monofréquence avec un SROPO
consiste a l'associer a un laser d'injection fin spectralement [Bjorkholm - 1969]. L'accord en
longueur d’onde de I'OPO se trouve alors limitée a la plage d’accord de ce laser d’injection.
D'une maniére générale, I'inconvénient de ces diverses techniques d’affinement spectral est
leur faible gamme spectrale d’accord.

Le premier OPO doublement résonant a été réalisé par Giordmaine et Miller [Giordmaine -
1965]. Pour ce premier DROPO, les miroirs ont été directement déposés sur les faces du
cristal non linéaire comme illustré sur la Figure 13.
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Figure 13 : Schéma de principe d'un OPO doublement résonant pour les ondes signal et
complémentaire

De maniere classique, les OPO doublement résonnant ou DROPO sont basés sur la
résonance conjointe des ondes signal et complémentaire dans une méme cavité. Cette
architecture permet d'obtenir des seuils d’oscillations trés bas, permettant le
développement de systemes trés compacts. Par ailleurs, la condition de double résonnance
des modes signal et complémentaire dans une méme cavité est difficile a remplir et rend
ainsi le comportement ces DROPOs classiques spectralement instables. Par ailleurs, les
miroirs étant communs aux deux cavités, les longueurs optiques de chaque onde fille ne
différent que du fait de la dispersion dans le cristal.
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Figure 14 : Groupement (ou clusters) de modes dans un OPO doublement résonant. Les
axes fréquentiels sont opposés (et se rejoignent a la dégénérescence en w,/2),
permettant de respecter la conservation de I’énergie tout le long des axes pour les modes
en vis-a-vis [Giordmaine - 1966].

Les intervalles spectraux libres sont trés peu différenciés. Cette situation est représentée sur
un diagramme introduit par Giordmaine et Miller [Giordmaine - 1966] sur la Figure 14.
Autour d'une coincidence exacte aux pulsations w? et w?, les modes voisins se recouvrent
suffisamment afin de pouvoir osciller. En dehors de cette zone, les modes des peignes
complémentaire et signal ne se recouvrent pas suffisamment sur de grandes plages
spectrales. Ainsi, I'OPO n'oscille pas sur ces plages spectrales [Lee - 1998]. Dans ces
conditions, I'OPO fonctionne uniquement sur certaines plages fréquentielles par groupes de
modes ou "clusters". Afin de s’affranchir de cette limitation, une solution astucieuse consiste
a réaliser un DROPO basé sur deux cavités différentes, une pour le signal et une pour le
complémentaire.
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Cavités pas assez dissociées : émission de modes voisins

W, Ws

Bonne dissociation des cavités: émission monofréquence

W, Ws
Cavités trop dissociées : émission possible de plusieurs coincidences exactes

W, Wg

Figure 15 : Diagrammes de Giordmaine et Miller associé a chaque configuration de
dissociation des cavités signal et complémentaire

En différenciant les longueurs des cavités signal et complémentaire, il devient alors possible
d’obtenir une émission monomode longitudinale lorsqu’une seule paire de modes signal et
complémentaire satisfait la condition de coincidence exacte sous la bande de gain
paramétrique : il s’agit de la condition de filtrage spectral de maniere analogue a l'effet
Vernier (Figure 15) [Scherrer - 2000 ; Drag - 2001 ; Berrou - 2010 ; Hardy - 2011 a].

Cette architecture présente de nombreux avantages :

v' |l s’agit d’'une configuration DROPO, pour laquelle les seuils d’oscillations sont tres
bas, rendant possible le développement de systémes trées compacts ;

v" Une émission monofréquence sur une tres large bande spectrale est possible ;

v" Des schémas d’accord en longueur d’onde spécifiques a I'utilisation de deux cavités
optigues imbriquées sont possibles. Il est notamment possible de produire un grand
nombre de fréquences optiques, ce qui est particulierement intéressant dans la
perspective de mesures LIDAR multi-longueurs d'onde et multi-espéces.

Par conséquent, c’est sur cette architecture qu’ont été basés les développements menés a
I’Onera au cours des derniéres années.
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A.3.2. Le NesCOPO : The Nested Cavity Optical Parametric
Oscillator

Dans un premier, un bilan est dressé au sujet des différents développements menés a
I'Onera ces quinze dernieres années qui ont permis d'obtenir l'architecture nommée

NesCOPO utilisée au cours de ma these. Ce bilan est suivi par la description de |'architecture
NesCOPO et de ses propriétés d'émission dont notamment la procédure d'accordabilité.

Historigue des développements

A I'Onera, les premiers DROPO a cavités séparés avec un simple passage de pompe dans la
cavité ont été développés pendant les théses B. Scherrer et |. Ribet (Figure 16) [Scherrer -
1998 ; Ribet - 2001]. Dans cette architecture, I'onde signal résonne entre les miroirs M, et
M, et I'onde complémentaire entre les miroirs M, et Ms. Les miroirs M; et M3 sont montés
sur des transducteurs piézoélectriques (PZT) permettant d'ajuster la longueur des deux
cavités séparément. Cette premiere génération d'OPO a permis de mettre en évidence
I'intérét de la double résonance les rendant monofréquence en régime nanoseconde.

M1 BBO M2

M4

Figure 16 : Schéma de principe d’'un OPO doublement résonant a cavités séparées en L

Par la suite I'architecture des DROPO a évolué afin de permettre un double passage de la
pompe dans la cavité permettant d'abaisser le seuil d'oscillation. Cependant pour ce type
d'architecture, il faut tenir compte de la phase relative des trois ondes notamment sur le
retour de pompe. En effet, nous avons vu l'influence de la phase relative sur le sens de
transfert de I'énergie dans la partie A.3.1. Si la phase relative n'est pas contr6lée au retour
de la pompe, cela peut conduire a un transfert des ondes filles vers la pompe. La solution
originale mise en ceuvre par I'Onera a l'époque est représentée sur la Figure 17. La
technique développée pour ces OPO de seconde génération consiste a adapter la phase de
I'onde de pompe au retour dans le cristal afin d'assurer un transfert d'énergie vers les ondes
filles [Desormeaux - 2005 ; Berrou - 2008]. Un nouveau miroir, le miroir Ms, a été mis en
place permettant de renvoyer la pompe dans le cristal. Par ailleurs, en ajustant finement la
position de ce miroir Ms a l'aide d'une cale piézoélectrique (dite PZT dans la suite du
manuscrit), la phase relative entre les trois ondes est maintenue de maniére a conduire a un
transfert d'énergie de I'onde de pompe vers les ondes filles au retour.
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Figure 17 : Schéma du DROPO de deuxiéme génération. L : lentille de collimation pour le
renvoi de pompe, LS : lame séparatrice permettant d’extraire le faisceau
complémentaire.

Dans cette configuration, l'onde signal résonne entre les miroirs M; et M3 et l'onde
complémentaire entre les miroirs M, et My. Les miroirs M, et M3 sont directement déposés
sur les d'entrée et de sortie du cristal non linéaire. Les miroirs M, et M4 sont montés sur des
PZT permettant d'ajuster la longueur des deux cavités séparément. Cet OPO est nommé
ECOPO pour "Entangled Cavity doubly resonant Optical Parametric Oscillator". Par ailleurs, il
a été démontré la nécessité d'avoir un miroir Ms hautement réfléchissant permettant ainsi
d'atténuer les fluctuations en intensité de |'émission [Desormeaux - 2005 ; Berrou - 2008].
Ce DROPO de seconde génération a été automatisé et utilisé pour des mesures de
spectrométrie d’absorption en cellule de différents gaz [Berrou - 2010]. Par ailleurs, ce type
d'architecture des OPO a ouvert la voie vers un pompage par microlaser, donc vers des
instruments compacts avec un seuil de quelques .

Figure 18 : Photographie du DROPO avec son opto-mécanique

La derniére génération de DROPO représentée sur la Figure 18 et développée au cours de la
thése de B. Hardy est basée sur une architecture innovante permettant un contréle
achromatique de la phase relative sur toute la bande de gain [Hardy - 2011 b]. Elle fait
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également I'objet d'un brevet [EP 2 503 387 (B1)]. Cette architecture est présentée dans le
paragraphe suivant. Des travaux de miniaturisation de cette architecture sont en cours
actuellement afin d'améliorer la robustesse et la stabilité spectrale de I'émission.

Architecture du NesCOPO

L'architecture de la source optique de base de nos émetteurs a été développée au cours de
la thése de Bertrand Hardy [Hardy — 2011 a]. L'architecture optique du NesCOPO est
représentée sur la Figure 19. Il se compose de deux cavités imbriquées : (1) les miroirs M, et
M3 définissent la premiére cavité pour I'onde signal et (2) les miroirs M; et M3 définissent la
seconde cavité pour I'onde complémentaire. Le miroir M3z commun aux deux cavités
constitue le miroir de fond du NesCOPO permettant de réfléchir 'ensemble des trois ondes
présentes (le signal, le complémentaire et la pompe). Le double passage de pompe permet
d'abaisser le seuil d'oscillation de I'OPO. Il est possible d'atteindre un seuil d'oscillation
autour de l'ordre du pJ permettant un pompage par microlaser et ainsi le développement
d'instrument tres compact.

I -d|+d|d

- —
Période A N4

Figure 19 : Architecture de I'OPO nommé Nested Cavity Optical Parametric Oscillator
[NesCOPO]

Le miroir M, est directement déposé sur la face d’entrée du cristal non linéaire. Par ailleurs,
les miroirs M; et M3 sont montés sur des cales piézoélectriques (PZT) permettant de réaliser
un accord fin en fréquence dont le principe est détaillé dans le paragraphe suivant. Cette
architecture assure un fonctionnement monofréquence sous certaines conditions qui sont
développées dans le paragraphe suivant. Une derniere particularité associée a cette
architecture provient du contrble de la phase relative au retour autorisé par une coupe
prismatique de la face arriére du cristal non linéaire (Figure 19). En effet, I'épaisseur du
dernier domaine ferroélectrique varie en fonction de la position transverse du cristal non
linéaire dans la cavité permettant le contréle de la phase relative au retour. Cette face
prismatique du cristal associée a un miroir de fond doré permet de contréOler cette phase
indépendamment des longueurs d'onde émises [Hardy - 2011 b].

Les propriétés d'accordabilité du NesCOPO

L'avantage principal de I'architecture NesCOPO est d'obtenir une émission monofréquence
sur plusieurs centaines de nanometres en régime nanoseconde sans nécessité d'utilisation
d'un laser d'injection contrairement a la plupart des OPOs en régime nanoseconde. Par
ailleurs, cette architecture permet d'obtenir des seuils d'oscillation trés bas autour de 1 pJ
autorisant le pompage par microlaser [Hardy - 2011 a]. Ainsi le développement de sources
trés compactes et d'instruments transportables est envisageable.
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Différentes techniques d'accordabilité du NesCOPO
Plusieurs moyens sont a notre disposition afin d'accorder I'émission du NesCOPO :

v latempérature ;
v le choix du réseau ;
v les longueurs de cavités pouvant étre ajustées sur quelques um a I'aide des cales PZT.

Le choix du moyen d'accord en fréquence détermine la largeur de la gamme spectrale
d'accord et sa précision. Le choix du réseau est le premier moyen permettant d’accorder
trés grossierement I'émission. En effet, le pas du réseau définit la longueur d’onde centrale
d’accord de phase. Lors du changement de réseau, des sauts typiques de 100 nm sont
observés avec les cristaux de PPLN utilisés pendant ma these. Un second moyen d’accord en
fréguence moins grossier est disponible. En effet, pour un réseau il est possible d’accorder
sur 100 nm en jouant sur la température du cristal de PPLN en changeant la température de
100 °C. Enfin, un accord en fréquence fin est réalisable a I'aide des miroirs montés sur PZT
dans une bande de quelques nanomeétres.

Par ailleurs, grace aux deux miroirs montés sur des cales PZT, différentes méthodes de
balayage ont été mises au point lors de la thése de B. Hardy : le balayage par saut de mode,
également appelé le « Vernier Sampling », et le balayage continu [Hardy - 2011 a]. Les
miroirs M; et M3 montés sur des cales piézoélectriques sont controlés par ordinateur grace a
un programme développé sous le logiciel LabVIEW lors de théses précédentes. Ainsi, il est
possible de modifier la longueur d’onde d’émission du NesCOPO a la demande afin de
pouvoir adresser les raies d’absorption des différents gaz d’intérét.

» Accord en fréquence continu

Afin de réaliser un balayage en fréquence continu, il s'agit de conserver la méme coincidence
exacte entre le peigne de modes "signal" et le peigne de modes "complémentaire". Ainsi,
une variation de la fréquence signal doit s’accompagner d’une variation opposée de la
fréquence complémentaire afin de respecter la conservation de I’énergie au cours du
balayage. Pour cela, les positions des miroirs M; et Ms montés sur PZT sont ajustés
simultanément. |l est possible de balayer jusqu'a 140 GHz continument [Hardy - 2011 a].
Cette accordabilité est limitée par I'amplitude de déplacement des cales PZT de 6 pum.

» Accord en fréquence par saut de modes

La premiere méthode d’accord en fréquence par saut de mode consiste a controler finement
la position des miroirs de cavité M; et M3 grace aux PZTs permettant un échantillonnage
fréquentiel d’un spectre comme illustré sur la Figure 20. Dans cet exemple, le miroir de
cavité Mj est fixe tandis qu'une consigne tres lente est appliquée la cale PZT du miroir My
permettant d'observer la bande de d'émission du NesCOPO. Ce processus est illustré sur la
Figure 20(a). La Figure 20(b) représente I'évolution temporelle de I'onde signal émise autour
de 1,5 um lors du balayage de la cale PZT du miroir M;. Le rayonnement signal est injecté
dans un mesureur de longueur d'onde commercial High Finesse WS6 IR. Pour ce type
d’accord en fréquence, des rampes de tension sont appliquées aux PZTs des miroirs de
cavité M; et Ms. Le déplacement des miroirs n’est pas synchronisé contrairement au
balayage continu. La premiére étape du balayage par saut de mode consiste a scanner les
fréquences du peigne signal en déplacant le peigne complémentaire. Pour cela, le miroir M3
reste fixe tandis que le M, se déplace (Figure 20(a)). Ainsi, I'amplitude de déplacement du
miroir M; détermine la gamme spectrale adressée c’est-a-dire le nombre de mode signal
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échantillonnés. Ensuite, la seconde étape consiste a décaler le peigne signal, puis de
déplacer de nouveau le peigne complémentaire afin de scanner de nouvelles fréquences.
Ces deux étapes sont répétées jusqu'a ce que le peigne signal ait été décalé d'un ISL. Cette
méthode permet de réaliser un balayage fréquentiel sur I'ensemble de la bande de gain
paramétrique avec une résolution maximale de 0,2 MHz [Hardy - 2011 a].
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Figure 20 : Emission successive des modes du peigne signal par translation du peigne
complémentaire (a) et accord en fréquence par saut de modes en contrélant finement la
position des miroirs de cavités M, et M3 (b). La mesure a été faite en injectant I'onde
signal dans un mesureur de longueur d'onde. [Hardy - 2012]

Cette méthode d'accord spécifique a l'architecture NesCOPO permet de définir la plage
spectrale balayée par I'amplitude de mouvement du miroir M; et d'avoir une résolution
spectrale totalement paramétrable grace au déplacement du miroir Ms. Elle permet
d'adapter le balayage fréquentiel en fonction de la mesure a réaliser (spectroscopie

atmosphérique ou spectroscopie de haute résolution) en choisissant la résolution et la plage
spectrale de mesure.

La dynamique de la méthode précédente est limitée a la bande de gain paramétrique du
NesCOPO. Pour étendre la plage spectrale d'accord une seconde méthode d'accord en
fréquence par saut de mode utilisant la température du cristal a été mise en place. Il est
possible de faire varier la longueur optique des cavités en jouant sur la température du
cristal. En effet, en augmentant la température du cristal, l'indice de réfraction du cristal
change et le cristal se dilate. Cette technique permet de réaliser un balayage sur une plage
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spectrale pouvant atteindre 3 THz [Hardy - 2011 a]. Ainsi, il est possible de décrire des raies
d'absorption tres larges de molécules complexes, plusieurs raies d'absorption d'une méme
espéce ou des raies d'absorption de plusieurs espéces. Par contre, la résolution du balayage
est grossiere et ne permet pas de réaliser de la spectroscopie de haute résolution.

Mise en ceuvre de la source pour la spectrométrie

Le but de la these est de développer deux instruments pour la mesure de gaz DIiAL longue
portée et IP-DIAL pour des portées allant de quelques dizaines de metres a quelques
kilométres. L'objectif est de s’appuyer sur les récents développements de cette brique
technologique source NesCOPO, menés au cours des théses précédentes, pour développer
ces instruments.

Au cours des theses précédentes, des tests en spectrométrie d’absorption ont été menés,
afin de démontrer le potentiel de la source pour ces applications, notamment en termes de
couverture spectrale.

Le premier exemple que l'on peut citer concerne les expériences de spectrométrie
d’absorption en cellule simple passage menées au cours de la thése de A. Berrou [Berrou -
2010]. Ce travail a permis de valider que la plage d’accord en longueur d’onde de ce DROPO
couvre bien plusieurs gaz comme CO,, CH,, SO, et N,O, montrant l'intérét de cette source
optique pour la conception de détecteurs multi-gaz.

Une perspective intéressante de ces travaux pour I'analyse de gaz locale est la mise en
ceuvre du NesCOPO pour la spectrométrie locale par une PME (Blue Industry and Science).
L'Onera a effectué, en 2012, un transfert de technologie du NesCOPO vers cette PME
donnant naissance a un analyseur multi-especes (Blue X-FLR8 IAQ Monitoring) permettant
de controdler la qualité de I'air intérieur. Cet appareil offre la possibilité de détecter plusieurs
gaz parmi les plus dangereux pour la santé (comme le formaldéhyde, le benzéne, le toluéne,
le xyléne, les esters, le dioxyde d'azote, le trichloroéthyléne et bien d'autres) avec une
sensibilité compatibles avec les réglementations en cours. Cet appareil couple un NesCOPO
avec une cellule photo-acoustique pour I'analyse multi-gaz.

On peut noter que pour ces applications d’analyse de gaz locale par photo-acoustique, il est
intéressant de disposer de sources NesCOPO de forte puissance moyenne. Dans ce cadre, en
début de these, afin de me familiariser avec ces sources NesCOPO, j’ai pu valider le pompage
en régime micro-seconde de ce NesCOPO. |l s’agit du premier OPO pompé par laser a fibre
mono-fréquence, ces travaux sont reportés en Annexe F de ce manuscrit et ont fait I'objet
d’une publication dans Optics Letters [Barrientos Barria - 2013].

Un second exemple de mise en ceuvre de source NesCOPO pour la spectrométrie
d’absorption consiste en de premiers tests du NesCOPO pour le DIiAL intégré colonne tres
courte portée visant la mesure de la concentration en CO, atmosphérique autour de 4,2 um
[Hardy - 2012]. Dans cette expérience préliminaire, le NesCOPO était pompé par un
microlaser (TeemPhotonics) délivrant des impulsions de 10 pJ a une cadence de 4,7 kHz
[Hardy - 2011 b]. L'énergie disponible alors en sortie de I'émetteur est de l'ordre de 0,1 W
permettant d'atteindre des portées réduites de l'ordre de la dizaine de métres, insuffisant
pour les applications adressées au cours de cette thése. De plus, au cours de ce premier test,
seule une espece était mesurée : les problématiques de gestion des longueurs d’ondes a
émettre en présence de plusieurs espéces n’ont pas été investiguées.
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A.3.3. Synthese

Dans le cadre du développement d’émetteurs et de leur intégration dans des instruments
pour la détection de gaz par mesure DIAL ou IP-DiAL, le NesCOPO est donc une brique
technologique qui présente plusieurs intéréts notables. En effet, cette source présente de
nombreux avantages pour une intégration dans un instrument LIDAR :

v les seuils d’oscillations obtenus sont tres bas permettant |'utilisation de laser de
pompe de faible énergie et donc de faible encombrement et ainsi le développement
de systemes tres compacts ;

v I"’émission est de grande pureté spectrale: une émission monofréquence est
possible, permettant une bonne sélectivité entre espéces ;

v' I"’émission est accordable sur une trés large bande spectrale conduisant a la
possibilité d'une détection multi-espéces avec un unique émetteur ;

v' des schémas d’accord en longueur d’onde spécifiques a I'utilisation de deux cavités
optiques imbriquées sont possibles qui permettent d'envisager des stratégies de
mesures variées selon les besoins associés au systéme de détection.

v' la possibilité d'utiliser les deux ondes signal et complémentaire pour réaliser des
mesures lidar sur deux gammes spectrales simultanément.

Au cours de cette thése, j'ai été amenée a mettre en ceuvre cette brique technologique pour
répondre aux besoins de deux familles applicatives a travers :

(1) Un premier instrument dédié au suivi de concentration de gaz pour des applications
industrielles. L'utilisation du NesCOPO permet de disposer d'un émetteur compact et multi-
espéces. Cet émetteur est intégré dans un instrument permettant d'effectuer des mesures
IP-DIAL avec une portée de lI'ordre de 100 m. La gamme spectrale accessible de cet
instrument est comprise entre 3,3 et 3,7 um. Elle permet de sonder de nombreux polluants
industriels comme les COVs (l'acétone, le propyléne ...), le dioxyde d'azote (NO,) et certains
gaz a effet de serre comme le méthane ou la vapeur d'eau. Ces développements sont
détaillés dan le chapitre B de ce manuscrit.

(2) Un second instrument dédié au suivi des concentrations de gaz a effet de serre, multi-
espéces dont le but est de répondre aux besoins des applications spatiales. La possibilité de
réaliser un instrument tri-espéces (CO,, CHs4, H,0) autour de 2 um, une des gammes de
longueurs d'onde adaptées aux applications LIDAR depuis l'espace, a partir d’'une seule
architecture est démontrée. L'objectif de ce travail est de montrer le potentiel de
I'architecture émetteur retenue pour cette application. Ces développements sont détaillés
dans le chapitre C de ce manuscrit.

Il s’agit a présent, de décrire les développements instrumentaux menés au cours de cette
thése, pour le développement des deux instruments décrits ci-dessus.
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Chapitre B : Développement d’un banc
LIDAR moyenne portée (100 m) dans la
gamme 3,3 -3,7 um

Objectif du chapitre :

Le développement et la caractérisation d’un instrument de mesure IP-DiAL
multi-longueurs d’onde et multi-espéces sont décrits dans cette partie du
manuscrit avec également la réalisation de mesure de spectre multi-espéces.
Ensuite, une analyse critique des performances de l'instrument est réalisée.




Introduction

Comme nous l'avons vu, la détection d'especes chimiques en faibles concentration dans
I'atmosphére comme les gaz a effet de serre (H,0, CO,, CHy ...) ou les polluants industriels comme les
composés organiques volatiles (COVs) ou les NOx est un enjeu pour de nombreuses applications :
certaines liées a la sécurité ou au controle environnemental et d'autres encore liées au controle des
fuites ou a la détection de contamination par les usines.

Pour répondre a la problématique du suivi de concentration des gaz a effet de serre et des émissions
de polluants industriels, plusieurs instruments sont opérationnels (cf. paragraphe le suivi des
polluants industriels ; dans l'introduction générale). Cependant, ces instruments LIDARs présentent
plusieurs inconvénients. Pour adresser plusieurs especes, ces émetteurs sont généralement basés
sur des systemes complexes multi-émetteurs ou sur des émetteurs multi-injecteurs, rendant
I'instrument LIDAR encombrant et complexe. Dans cette partie, nous nous proposons de développer
un instrument LIDAR de mesure intégrée colonne compact, multi-longueurs d'onde et multi-espéces
pouvant adresser les polluants et gaz a effet de serre. Les spécifications recherchées sont résumées
dans le Tableau 5.

Méthode de mesure Mesure intégrée colonne (IP-DiAL)
Portée souhaitée >100 m
Gaz a effet de serre (CO,, CHy)
COVs (Formaldéhyde, propyléne, acétone)
Gaz a adresser Polluants industriels (SO,, NOx (NO5) ...)
COGs
H,0 l'interférant majoritaire

Tableau 5 : Spécifications de I'instrument LIDAR

Pour les développements instrumentaux présentés dans cette partie, la démarche entreprise
pendant la these est la suivante :

» nous nous appuyons sur les essais LIDAR faits au cours de la thése de B. Hardy sur le
CO, uniquement a partir d'un NesCOPO sur de courtes portées allant de 10 m a 30 m
pour réaliser un instrument LIDAR IP-DiAL [Hardy - 2012] ;

» cependant, plusieurs axes d'approfondissement sont étudiés pour le développement
de cet instrument au cours de la these :

o |'extension de la portée a une gamme supérieure c'est-a-dire atteindre des
portées de l'ordre de la centaine de meétre tout en ayant un instrument
transportable ;

e sonder une autre gamme spectrale comprise entre 3,3 et 3,8 um permettant de
sonder I'ensemble des espéces gazeuses listées dans le Tableau 5 présentant une
section efficace d'absorption adaptée a la mesure lidar dans cette gamme
spectrale ;

e |aréalisation d'un instrument multi-especes ;

e ['analyse approfondie des performances de mesure par I'analyse des bruits et de
la sensibilité.

» pour finir, j'ai effectué de premieres mesures LIDAR IP-DiAL multi-espéces sur le
méthane et la vapeur d'eau atmosphériques.
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Afin de démontrer le potentiel de l'instrument LIDAR, nous choisissons de réaliser les
mesures de concentration sur des especes facilement adressables c'est-a-dire présentes
naturellement dans I'atmospheére : le méthane et la vapeur d'eau. Pour cela, nous réalisons
les mesures de concentration autour de 3,3 um car I'épaisseur optique associée au méthane
atmosphérique est adaptée a la mesure LIDAR sur des portées de quelques dizaines de
metres.

Ainsi, les travaux réalisés pour cet instrument LIDAR sont décrits ci-apres :

>
>
>

I’émetteur est décrit en partie B.1.2 et B.1.3;

I'instrument est présenté en partie B.1.4 ;

la réalisation de mesures sur le méthane et la vapeur d'eau atmosphérique pour une
portée de 30 m est présentée en partie B.1.5;

I'analyse des performances et la proposition de perspectives.
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B.1. Développement et caractérisation d’un instrument
compact pour des mesures de concentration IP-DiAL
multi-espéces dans la gamme 3,3 — 3,7 um.

B.1.1. Architecture de l'instrument

L'architecture de base d'un instrument IP-DiAL constitué de trois blocs est représentée sur la
Figure 21. Le bloc émission est constitué d'un laser de pompe et d'un bloc de conversion de
fréquence présenté dans les parties B.1.2 et B.1.3. Ensuite, le bloc d'émission est couplé au
bloc de détection et un bloc de pilotage et d'acquisition des données dans la partie B.1.4.

Bloc d’émission

(rmm T T T e e e — - — \
1 - 1
| ' Bloc de conversion 1
1 pomp de fréquence :
1
N o o o o o o e e e e e e e e e e e e e = = = J
i .
| Récepteur

I Modulede pilotage et

: d’acquisition des données

Bloc de pilotage et d’acquisition
Figure 21 : Architecture basique de I'instrument IP-DiAL

Comme nous l'avons vu dans l'introduction générale, la technique de mesure IP-DiAL permet
d'identifier et de quantifier en moyenne des gaz a I'état de trace présent sur la ligne de
visée. Néanmoins, cette mesure ne permet pas de connaitre le profil de concentration sur la
ligne de visée. Il s'avere que cette technique est intéressante pour des applications telles que
la détection et/ou la quantification de fuite de gaz, de certains polluants sur les sites
industriels. Le principe général de la mesure de concentration de gaz a I'état de traces a
I'aide de l'instrument IP-DiAL développé au cours de cette these est décrit sur la Figure 22.

A l'aide d'une lame prismatique en CaF,, environ 1% de I'énergie complémentaire disponible
en sortie d'émetteur est prélevée et dirigée vers le détecteur de référence. Le détecteur de
référence est placé juste en sortie de I'émetteur et permet de corriger les fluctuations en
intensité de la source optique tir a tir. Ces fluctuations en intensité sont une source d'erreurs
systématique génante pour la mesure car elles ne peuvent étre réduites en moyennant le
signal. Le reste de I'énergie complémentaire est envoyé au travers de I'atmosphére vers une
cible située a une distance variable. Cette derniéere, constituée soit d'une feuille de papier
soit d'une cible lambertienne fixe ou en rotation, permet de rétrodiffuser le faisceau. Les
irrégularités spatiales en surface de la cible illuminée par une lumiére cohérente sont a
I'origine du phénoméne de speckle. Son impact sur la mesure LIDAR est évalué dans la
section B.2.1.
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Cibletopographique
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Figure 22 : Schéma de principe général de l'instrument IP-DIAL composé de trois blocs :
I'émission (bleu), la réception (vert) et I'acquisition et le traitement du signal (rouge)

Une portion du faisceau rétrodiffusé est collectée a I'aide d'un systeme optique de grande
ouverture et focalisé sur le détecteur LIDAR. Ensuite, les signaux référence et LIDAR sont
intégrés et moyennés a l'aide d'un Boxcar. Par ailleurs, la longueur d'onde signal est mesurée
a l'aide d'un mesureur de longueur d'onde WS6 - IR HighFinesse. Ces trois données sont
enregistrées simultanément a l'aide d'une carte d'acquisition et d'un programme LabView.
Enfin, ce programme permet de contrbler les séquences de rampe appliquées aux PZTs
associés aux miroirs d'entrée et de fond du NesCOPO générant ainsi des séquences de
longueurs d'onde comme nous le verrons dans le paragraphe B.1.5.

Les spécifications de |'émetteur sont définies a partir des spécifications instrumentales
décrites en introduction. Ainsi, la source optique développée doit :

v Pouvoir émettre dans une gamme spectrale comprise entre 3,3 et 3,8 um. En effet,
comme illustré sur la Figure 23, les espéces d'intérét présentent de nombreuses raies
d'absorption dans cette gamme spectrale.

v Délivrer des impulsions en régime nanoseconde d'au moins quelques p a une
cadence de quelques kilohertz. Ces caractéristiques ont été déterminées a partir des
expériences IP-DIAL menées au cours de la these de B. Hardy. En effet, ces travaux
ont démontré qu'un émetteur délivrant des impulsions en régime nanoseconde de
100 nJ permettait d'atteindre des portées de quelques dizaines de meétres [Hardy —
2012].
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Figure 23 : Exemples de signatures spectrales de certains gaz a effet de serre, polluants
industriels et COVs. Simulations réalisées a partir de la banque de données HITRAN sur
une portée de 100 m a concentration atmosphérique (a) et Simulations réalisées a partir
de la banque de données PNNL sur une portée de 50 m pour 10 ppm de I'espéce
concernée (pression et température atmosphériques)

Comme nous réalisons des mesures IP-DiAL, il n'est pas nécessaire d'avoir un détecteur et un
module d’acquisition rapides. Néanmoins, pour le bloc de réception il est nécessaire d'avoir
des optiques de réception et un détecteur adaptés a notre gamme spectrale de mesure
comprise entre 3,3 et 3,8 um. Pour cela, l'instrument développé dans cette partie utilise un
systéme de détection similaire a celui utilisé dans la thése de B. Hardy [Hardy - 2011 a].
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B.1.2. L’émetteur : laser de pompe

Le but de ces travaux est la mesure de concentration multi-longueurs d'onde et multi-
especes par mesure LIDAR intégrée colonne moyenne portée (typiqguement, une portée
> 100 m) a l'aide d'un instrument en détection directe. De plus, cet instrument doit étre
transportable afin de pouvoir réaliser des mesures sur sites industriels. Ce nouvel aspect
contraint les choix technologiques faits pour le développement de I'émetteur notamment au
niveau du choix du laser de pompe et de la source optique.

(a) Microlaser en Nd:YAG PQS mono-fréquence
émettant a 1064 nm développé par TeemPhotonics
Injecteur

Diode de pompe fibrée

35W2a808nm _ [ '
] S—L1— |

Module Taranis de Fibercryst
Amplificateur fibre cristalline en Nd:YAG

Figure 24 : Schéma de principe (a) et photographie (b) du microlaser amplifié de
TeemPhotonics

Pour la réalisation de cette thése, nous avons spécifié a TeemPhotonics la réalisation de ce
laser de pompe. Avec la collaboration de Fybercryst, TeemPhotonics nous a ainsi
spécifiguement développé un microlaser amplifié répondant a nos besoins. A partir des
spécifications émetteur définies dans le paragraphe B.1.1, les spécifications du laser de
pompe ont été définies. Ce dernier doit présenter une émission monofréquence stable et
une bonne qualité spatiale du faisceau. De plus, le laser de pompe doit étre suffisamment
compact pour réaliser par la suite un instrument compact et transportable. Compte tenu des
tests réalisés au cours de la thése de B. Hardy, nous estimons que des impulsions de pompe
de 200 pJ sont suffisantes pour atteindre la portée désirée (> 100 m).

Le schéma de principe de fonctionnement du microlaser amplifié est représenté sur la Figure
24(a). Cette source, en configuration Master Oscillator - Fiber Amplifier [MOFA], est
constituée d'un microlaser, développé par TeemPhotonics, délivrant des impulsions
nanoseconde monofréquence de 10 ) et d'un étage d'amplification pompé par diode.
L'amplificateur bénéficie des derniéres avancées technologiques des amplificateurs a base
de fibres cristallines [Martial - 2012]. Il est basé sur le module Taranis, développé par
Fibercryst, et est constitué d'une fibre cristalline en Nd:YAG. Ce module est pompé par une
diode fibrée de 35W émettant a 808 nm. La photographie du microlaser amplifié est
présentée sur la Figure 24(b). Son systéme de refroidissement a air permet d'envisager son
intégration dans un instrument transportable. En effet, ce laser de pompe est compact avec
une empreinte au sol de 24 x44 cm? ce qui est encourageant pour les aspects de
transportabilité.
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Figure 25 : Profil spectral de I'émission laser mesuré au Fabry-Pérot balayable (a) et
évolution de la fréquence du laser de pompe sur le long terme (b)

En sortie directe du laser, le faisceau présente une trés bonne qualité spatiale avec un
M? = 1,08. Par ailleurs, ce laser présente une bonne qualité spectrale (Figure 25). La Figure
25(a) représente le profil spectral de I'émission laser mesuré au Fabry-Pérot. Cette mesure
permet de vérifier le caractére monofréquence de I'émission laser. A I'aide d'un Fabry-Pérot
dont I'ISL est de 2 GHz, une mesure de la largeur de raie du laser a été réalisée. On mesure
une largeur de raie a mi-hauteur de 100 MHz environ. La Figure 25(b) illustre I'évolution de
la fréquence laser émise au cours du temps mesurée a l'aide d'un mesureur de longueur
d’onde (WS6 - 200 HighFinesse) dont la résolution est de 50 MHz. La fréquence du laser varie
lentement sur plusieurs secondes de Av, =150 MHz pic a pic. Ces fluctuations en fréquence
sont dues aux oscillations de la régulation en température du laser de pompe. Cet aspect
pourrait étre amélioré en stabilisant sa température. L'émission laser est centrée autour de
281,638 THz sans pics secondaires séparés d'un intervalle spectral libre (ISL) valant environ
40 pm soit 10,6 GHz.

Grace a cette architecture, le laser de pompe développé par TeemPhotonics est compact et
délivre des impulsions de 200 W pour une durée d'impulsion de 8,6 ns a une cadence de
2 kHz avec une bonne qualité spatiale et spectrale. Il atteint les performances souhaitées
permettant le développement de I'émetteur largement accordable de 3,3 - 3,7 um présenté
dans la partie B.1.3.

Ensuite, le but est de concevoir un émetteur basé sur le NesCOPO émettant dans
I'infrarouge moyen, convertissant au mieux I'énergie de pompe, tout en conservant une
bonne qualité spatiale et spectrale de I'émission et une large accordabilité.
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B.1.3. Conception du bloc de conversion de fréquence et
caractérisation de I'émetteur

Dans un premier temps l'idée a été de réaliser un NesCOPO permettant de délivrer
qguelgues pJ en adaptant les cavités signal et complémentaire sans trop dégrader leur
finesse. Il existe un compromis entre la finesse des cavités et I'énergie extraite. En effet, la
finesse et I'énergie extraite dépendent tous deux des coefficients de réflexion d'une cavité
optique. Ainsi, plus I'énergie extraite est grande plus la finesse est dégradée. Or, le caractére
monofréquence de I'émission OPO est affecté par la finesse des cavités optiques. En effet, si
la finesse est trop dégradée le filtrage par effet Vernier est moins efficace conduisant a une
émission des modes voisins [Scherrer - 2000].

La solution alors envisagée a été de développer un émetteur constitué d’'un NesCOPO avec
un cristal en accord de phase de type O suivi d’'un étage d’amplification, une configuration
MOPA [Master Oscillator - Power Amplifier] en d'autres termes. Cette configuration plus
souple permet de dissocier les problémes liés a la qualité spectrale de I'émission et ceux liés
a I'énergie extraite. A présent, l'objectif est de concevoir un émetteur compact et
énergétique basé sur cette configuration.

Architecture de I'émetteur

L'émetteur est décrit en Figure 26 est alors constitué d'un NesCOPO, |'oscillateur maitre, et
d'un étage d'amplification. Notons que le laser de pompe et le NesCOPO amplifié sont placés
sur deux petits marbres isolés I'un de I'autre en vibration. En effet, des problemes vibratoires
dus au refroidissement des diodes de pompe du laser de pompe nous ont amenés a cette
solution. En sortie du laser de pompe, le faisceau est collimaté sur un diametre ® de 4 mm
correspondant a la largeur a mi-hauteur (FWHM). Aprés isolation, jusqu'a 10 u sont
prélevés a l'aide d'une lame demi-onde et d'un cube polariseur et focalisé sur un rayon de
pompe au waist w, de 60 um permettant de pomper le module NesCOPO. Ce module utilise
un cristal non linéaire de PPLN dopé MgO de 4 mm en accord de phase de type 0. Ainsi,
I'Intervalle Spectral Libre (ISL) de la cavité signal est d'environ 15 GHz.

Complémentaire

Collimation
_______ ¢=4mm 3.3-3.7um
1
1 Pompe OPA
) 1.064pm | PPLNtype0
o : Lc=20mm
206 W L, . N
Isolateur L 3 ’_
Optique —
o= I:$ Ligne a retard
140 W
M M
N A [ M, :
Signal LN
1.47-1.6um N 45W ] R:‘%l
NesCOPO
PPLN typeO
L.=4mm

Figure 26 : Schéma expérimental de I'émetteur largement accordable de 3,3 a 3,8 um
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Trois réseaux de quasi-accord de phase sont disponibles conduisant a une accordabilité en
température de 3,3 um a 3,7 um. Le cristal est inséré dans une cavité linéaire composée de
deux miroirs externes. Le miroir d'entrée M; de 20 mm de rayon de courbure réfléchissant
80 % a 3,5 um et le miroir de fond doré M3 de 20 mm de rayon de courbure hautement
réfléchissant pour les trois ondes (signal, complémentaire et pompe). Une lame dichroique
placée devant le NesCOPO permet de sélectionner uniquement le faisceau complémentaire
en réflexion afin de I'amplifier. L'étage d'amplification est constitué d'un cristal de PPLN
dopé MgO en quasi accord de phase de type 0 de 20 mm de long. Les faisceaux pompe et
complémentaire sont focalisés au centre du cristal tels que leur rayon au waist soit de
wp = 105 pm et wc =125 pm respectivement. L'impulsion OPO est décalée temporellement
par rapport a l'impulsion de pompe car la formation de I'impulsion OPO nécessite un temps
de construction. Pour optimiser le recouvrement temporel entre la pompe et le
complémentaire a amplifier, et ainsi maximiser le gain de I'étage d'amplification, les
impulsions pompe sont retardées de 2,7 ns a l'aide d'une ligne a retard de 80 cm. De plus, a
cause de pertes introduites par les optiques, jusqu'a 140 p de pompe sont disponibles pour
I'étage d'amplification.
Caractérisation de I'émetteur
Caractérisation du NesCOPO

Les performances en puissance du NesCOPO sont résumées sur la Figure 27(a) représentant
I'énergie extraite de I'OPO en fonction de I'énergie de pompe incidente. Le seuil d'oscillation
se situe entre 1 W et 2 . Des impulsions de 350 nJ sont émises entre 3,3 um et 3,7 um pour
une énergie de pompe incidente de 9,5 W. Afin de limiter la dégradation de la qualité
spatiale et spectrale du faisceau complémentaire due aux effets de saturation pour des taux
de pompage élevés, nous choisissons de travailler avec une énergie de pompe de 4,5 pJ
correspondant a la zone utile de la Figure 27(a). Dans ces conditions, I'OPO délivre des
impulsions de 100 a 150 nJ sur la plage d'accordabilité. Apres plusieurs optiques de filtrage,
le NesCOPO délivre 125 nJ accordables entre 3,3 um et 3,8 um.

Méthode d'accordabilité | Plage de fréquence d'accord

Réseau 3 réseaux permettant un accord entre 3,3 et 3,8 um
Température 100 nm par réseau pour un AT de 100 °C

PZT 20 nm a réseau et température fixés

Tableau 6 : Gammes spectrales accessibles par le NesCOPO pour les trois méthodes
d'accord en fréquence décrites dans la section A.3.2.

L'accordabilité de la source optique développée pour les trois méthodes d'accord en
fréquence décrites au paragraphe A.3.2 est résumée dans le Tableau 6. Le NesCOPO peut
notamment étre accordé sur 20 nm a 3,3 um en jouant uniquement sur la position des
miroirs M; et M3 montés sur des cales piézo-électriques (PZT).

La Figure 27(b) représente le spectre du signal émis autour de 1,5 um en pompant ['OPO
trois fois au dessus du seuil (correspondant a une énergie de pompe de 4,5 W) avec en insert
le profil spatial du faisceau complémentaire apres collimation. Le spectre émis par I'OPO est
mesuré a l'aide de l'analyseur de spectre optique (ANDO AQ6317B) en prélevant une partie
du faisceau signal émis autour de 1,5 um. Cet analyseur de spectre optique permet de
visualiser le caractere monofréquence du NesCOPO. En effet, la résolution de I'analyseur de
spectre est suffisante pour visualiser |'apparition de modes voisins séparés de 15 GHz.
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Figure 27 : Caractéristique en puissance de I'OPO seul a 3,3 um (en noir) et 3,5 um (en
bleu) et 3,7 um (en rouge) (a) et le spectre expérimental mesuré a I'OSA de I'OPO a
3,3 um (insert : le profil spatial aprés collimation) en pompant a trois fois au dessus du
seuil avec émission d'un mode unique au centre de la bande de gain (en noir) et de deux
modes en bord de bande de gain représenté en tirets rouge.

Lors de ces caractérisations spectrale et spatiale le complémentaire est émis autour de
3,3 um. L'émission OPO est monofréquence a 3,3 um avec une trés bonne extinction des
modes secondaires (SMSR) supérieur a 30 dB excepté sur les bords de la bande de gain.
Comme illustré sur la Figure 27(b), en bord de bande de gain deux modes en coincidence
exacte sont émis simultanément. En effet, a 3,3 um la bande de gain est trop large pour
contenir qu'une seule coincidence exacte rendant le compromis entre la dissociation et la
largeur de la bande de gain difficile a réaliser. Si on souhaitait étre monofréquence sur
I'ensemble de la bande de gain du NesCOPO a 3,3 um, on utiliserait un cristal de PPLN en
accord de phase de type Il [Hardy - 2011 a)]. Dans le chapitre C, ce type de cristal est utilisé a
2 um. L'émission simultanée de deux modes n'est pas souhaitable dans le cadre d'une
mesure LIDAR. En effet, I'émission simultanée de deux modes provoquent lors d'une mesure
LIDAR soit une mauvaise estimation de la quantité de lumiére absorbée soit |'apparition de
raies parasites comme nous l'expliquerons dans le paragraphe B.2.1. Nous verrons
également qu'il est possible de s'affranchir de cette source d'erreur dans les paragraphes
B.1.3 et B.1.5. Par ailleurs, le profil spatial, en insert dans le graphique, montre un profil
gaussien du faisceau émis a 3,3 um.
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Figure 28 : Profils temporels normalisés de I'impulsion signal générée et de I'impulsion de
pompe

La Figure 28 représente le profil temporel de la pompe et du signal émis par 'OPO mesurés
au méme endroit avec une photodiode InGaAs. La formation de I'impulsion OPO nécessite
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un temps de construction représentée sur la Figure 28. En effet, I'impulsion OPO est décalée
temporellement d'environ 4 ns par rapport a l'impulsion de pompe. Ainsi, pour optimiser le
recouvrement temporel entre 'onde de pompe et I'onde complémentaire a amplifier, les
impulsions pompe sont retardées de 2,7 ns a l'aide d'une ligne a retard de 80 cm. Sur ce
banc optique, il n'a pas été possible de retarder d'avantage les impulsions pompe par soucis
de compacité.

Performances de 'émetteur : le NesCOPO amplifié

Les épaisseurs optiques du méthane et de la vapeur d'eau atmosphériques sont
intéressantes autour de 3,3 um dans le cadre d'une mesure IP-DiAL sur une portée de
guelgues dizaines de meétre. En effet, I'absorption de ces deux gaz dans cette gamme
spectrale pour les portées désirées n'est ni trop forte ni trop faible. Par conséquent, les tests
de validation seront effectués sur ces deux espéces et I'ensemble des caractérisations
présentées sont réalisées pour une émission de I'onde complémentaire autour de 3,3 um en
utilisant le réseau de pas 30,7 um.
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Figure 29 : Bande d'émission de I'OPO et le spectre de I'OPO amplifié mesuré par un
analyseur de spectre optique (en insert : Profil spatial du faisceau complémentaire
amplifié)
Tout d'abord, le faisceau complémentaire disponible en sortie de I'émetteur a une bonne
qualité spatiale et spectrale. En effet, 'OPA ne dégrade pas la pureté spectrale des ondes
signal et complémentaire. De plus le profil spatial, en insert de la Figure 29, montre une
bonne qualité spatiale du faisceau complémentaire amplifié.

Les caractérisations concernant la bande de gain de I'OPO et le spectre du faisceau amplifié
sont réalisées avec un analyseur de spectre optique (ANDO AQ6317B) en prélevant pour la
premiére une partie du signal généré par le NesCOPO et pour la seconde une partie du signal
généré apres amplification. Le balayage des cales PZT pendant la mesure de spectre permet
de visualiser expérimentalement la bande de gain du NesCOPO représentée en noir sur la
Figure 29. La largeur totale de la bande de gain d'émission du NesCOPO est de |'ordre de
800 GHz soit environ 26 cm™. De plus, I'émission OPO amplifié est monofréquence a 3,3 pm
avec une tres bonne extinction des modes secondaires (SMSR) supérieur a 30 dB.

Néanmoins, la gamme spectrale accessible avec I'étage d'amplification ne correspond pas a
la largeur d'émission du NesCOPO illustrée sur la Figure 30(a). En considérant les longueurs
de cristaux respectifs du NesCOPO et de I'OPA, a température fixée, la largeur spectrale de la
bande d'émission du NesCOPO est environ deux fois plus large que celle de [|'étage
d'amplification. En effet, |la largeur de la bande de gain est inversement proportionnelle a la
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longueur du cristal traversé [Boyd - 1992]. La Figure 30(a) compare la largeur de la bande
d'émission du NesCOPO, mesurée a l'analyseur de spectre optique (ANDO AQ6317B), avec
celle de la bande de gain d'amplification. La bande de gain de |'étage d'amplification est
mesurée au puissance-metre en fonction de la fréquence émise. La largeur spectrale de
I'étage d'amplification vaut approximativement 400 GHz. Ceci est en accord avec la valeur
attendue de 320 GHz. En présence de |'étage d'amplification, nous observons :

> une réduction de la plage d'accordabilité utile 3 13 cm™;
» émission monofréquence sur la plage spectrale disponible

Par ailleurs, dans cette configuration, le faisceau complémentaire en sortie du NesCOPO est
amplifié par un facteur 40. Ainsi, jusqu'a 5 ) sont extraits a 3,3 um conduisant a un
rendement de conversion non linéaire optique - optique global assez faible de |'ordre de
7,5 %.
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Figure 30 : Comparaison de la largeur d'émission de I'OPO (trait plein noir) et la largeur
d'amplification de I'OPA (points rouge) a 3,3 um (a) et simulation du gain en puissance
de I'étage d'amplification constitué d'un cristal de PPLN de 20 mm de long (b)

La Figure 30(b) montre le gain théorique en puissance de |'étage d'amplification simulé pour
un coefficient non linéaire de de 14,8 pm/V [SNLO] et un cristal de PPLN de 20 mm de long.
Le modele utilisé est un modeéle en onde plane réalisé pour les impulsions longues [SNLO].
Dans ces conditions, le gain en puissance théorique vaut environ 70. Plusieurs causes
expérimentales peuvent expliquer ce facteur 2 entre le gain théorique et le gain
expérimental :

» un mauvais recouvrement spatial expérimental entre le faisceau de pompe et le
faisceau complémentaire ;

» une ligne a retard trop courte ;

» un coefficient non linéaire réel plus faible que la valeur théorique.

A partir de la simulation, nous estimons les pertes dues a I'ensemble de ces causes d'environ
40 %. La cause la plus probable de ce gain faible est le mauvais recouvrement spatial entre
les ondes de pompe et complémentaire.

Avec cette configuration de |'émetteur, a température fixée sans ajustement d'autres
parameétres que la position des PZTs, la gamme spectrale accessible pour les mesures IP-DiAL
est limitée par la largeur du gain de lI'étage d'amplification (Figure 30(a)). L'onde
complémentaire, de bonne qualité spatiale et spectrale, est accordable sur 14 nm soit
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environ 13 cm™. Le rayonnement complémentaire présente des qualités adaptées a la
mesure LIDAR IP-DiAL multi-espéces.

En sortie de I'émetteur, le faisceau complémentaire amplifié est collimaté avec une lentille
en CaF, de 25,4 mm de diaméetre et 80 mm de focale. La divergence du faisceau est de
I'ordre de 1 mrad.

Par ailleurs, la stabilité en position du faisceau complémentaire est caractérisée. La position
du faisceau est repérée a l'aide d'une caméra Pyrocam Il (dont les pixels font 100 um de
coOté) placée a 215 cm de la sortie de I'émetteur. Une instabilité en position de +/- 100 um a
215 cm est mesurée pour un faisceau de 9 mm de diameétre. De méme, lorsque I'on passe
d'une fréquence a une autre séparée d'un ISL, le faisceau complémentaire se déplace de +/-
100 um a une distance de 215 cm de la sortie de I'émetteur. Ainsi, le dépointé du faisceau
en sortie de I'émetteur est de 0,05 mrad.

De plus, les fluctuations en intensité du faisceau complémentaire sont caractérisées et de
I'ordre de +/- 3 % sur 1 s en écart-type. Sans correction de ces fluctuations en intensité, un
biais c'est-a-dire une erreur systématique corrélée a ces fluctuations est présente sur la
mesure LIDAR. En effet, les variations en absorption du signal lidar sont alors dues aux
fluctuations en intensité de I'émetteur. L'ajout du détecteur de référence permet de réduire
ce biais comme nous le verrons dans le paragraphe B.2.1.
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B.1.4. Couplage de I'’émetteur et du bloc de réception de
I'instrument IP-DiAL

Le bloc de réception et détection

Le bloc de réception est constitué de deux parties : (i) la voie référence et (ii) la voie Lidar.
Comme il a été précisé auparavant, il est nécessaire d'avoir une voie de référence dans le
cadre des mesures de concentration intégrées colonne. En effet, elle permet de corriger les
fluctuations en intensité de la source optique tir a tir de la voie Lidar limitant ainsi une
source d'erreurs systématiques pour la mesure LIDAR. Chaque voie est constituée d’un
systéme optique et d’un détecteur.

La voie de référence

Caractéristiques PVI-3TE-5
Résistance Ryst 10 MQ

Bande Passante 35 MHz

Taille du détecteur 0,1 cm
Détectivité D* 10" em.HzY?/W 3 5 um
NEP 5.10" W/Hz? 3 5 pm
Sensibilité 0,5 A/W
Amplificateur Non

Tableau 7 : Caractéristiques constructeur du détecteur utilisé sur la voie de référence

Le signal de référence est mesuré a l'aide d'un détecteur VIGO IR photovoltaique refroidi
thermo-électriquement (PVI-3TE-5) dont le maximum de sensibilité est situé a 5 um. Ses
caractéristiques sont résumées dans le Tableau 7. Pour augmenter son ouverture, il est
optiguement immergé avec une lentille en GaAs de fort indice de réfraction. La taille
équivalente du détecteur est de |'ordre de 0,1 cm de diamétre.

La voie Lidar

Caractéristiques J15D14 J10D
Résistance Ryat 60 Q >1MQ

Bande Passante 0,7 MHz n.c.

Taille du détecteur 0,1 cm 0,05 cm
Détectivité D* 3.10° cm.HzY?/W 3 13 pm  1.10* cm.HzY*/W 3 5 um
NEP 3.102 W/HzY? 313 pm  0,4. 102 W/HzY2 35 um
Sensibilité 1000 V/W 3A/W
Amplificateur Oui Oui

Tableau 8 : Caractéristiques constructeur des deux détecteurs testés sur la voie LIDAR lors des
expériences de mesure de concentration IP-DiAL

Afin d’obtenir une portée maximale de mesure, la détection du signal Lidar nécessite
I'utilisation d’un détecteur trés sensible dans l'infrarouge. Deux détecteurs développés par
Teledyne Judson suivis d'un amplificateur électronique ont pu étre testés dont les
caractéristiques sont résumées dans le Tableau 8. Le premier détecteur est un détecteur
HeCdTe (MCT) refroidi a I'azote liquide destiné a une utilisation dans I'infrarouge thermique
avec un maximum de sensibilité situé a 13 um (J15D14-M204-S01M-60). La surface sensible

58



de ce détecteur est de 1 mm?. Teledyne Judson développe également des pré-amplicateurs
dédiés a ce type de détecteur nécessitant des gains importants avec un bruit faible. On
utilise le modéle PA-101 contenant deux étages d'amplification dont les caractéristiques
sont résumées sur le Tableau 9. Deux valeurs gains sont disponibles (x 100 et x 1000)
modifiant la bande passante de I'ensemble {détecteur + amplificateur}.

Caractéristiques PA-101 DHPCA - 100
. 100 2. .8
Gain 1 000 10°a 10° V/W
1 MHz .
Bande Passante 200 kHz 220 kHz a 200 MHz

Bruit a I'entrée 1,5 nV.Hz? 200 pA.Hzl/2 3 55 fA.HzY/2

Tableau 9 : Tableau de synthése des caractéristiques constructeurs des deux amplificateurs
électroniques associés aux détecteurs MCT

Le second détecteur sélectionné pour la voie Lidar est un détecteur InSb refroidi a I'azote
liquide (J10D-M204-R500U-60) dont le maximum de sensibilité étant situé autour de 5 um.
Ce détecteur est adapté a la gamme spectrale de l'instrument. La surface sensible de ce
détecteur est de 0,025 mm?. Pour ce second détecteur, I'amplificateur électronique utilisé
est un amplificateur femto (DHPCA-100). Le gain transimpédance de I'amplificateur est
réglable de 10% 4 10%. La bande passante de l'appareil varie de 200 MHz pour le gain le plus
faible jusqu'a 220 kHz. Ce détecteur nous a été prété par DOTA/SLS lors d'une collaboration
dans le cadre de la thése d'A. Dobroc [Dobroc - 2013].

Pour la mesure LIDAR, le systéme de réception est choisi afin de collecter la totalité du flux
rétrodiffusé par la cible. Ainsi, pour limiter les bruits de mesure dus aux effets du dépointé,
la divergence du systéme de collection est choisie grande par rapport a la divergence du
faisceau émis. En pratique, on essaiera d'avoir un champ de collection deux fois plus grand
gue le champ d'émission.

L'acquisition des signaux : la fréquence émise, les photo-courants des voies
de référence et Lidar

La mesure de spectre d’absorption nécessite de connaitre trois informations : (i) la
fréquence émise, (ii) le photo-courant de la voie de référence et (iii) le photo-courant de la
voie Lidar. Ces deux dernieres informations permettent une mesure de la transmission
moyenne sur la ligne de visée.

Le mesureur de longueur d’onde

La longueur d'onde complémentaire générée par I'émetteur n'est pas mesurée directement.
En effet, au laboratoire nous ne disposons pas d’appareil capable de réaliser cette mesure
dans la gamme spectrale du faisceau complémentaire (3,3 um — 3,8 um) avec une résolution
suffisante. Au contraire, de nombreux appareils de mesure sont disponibles dans la gamme
spectrale autour de 1,5 um. Ainsi, la longueur d'onde signal est mesurée a l'aide d’un
mesureur de longueur d'onde WS6 (HighFinesse) dont la résolution est de 50 MHz. Par
ailleurs, le balayage par saut de mode par balayage continu des cales PZT induit une dérive
de la longueur d'onde signal dans le temps comme illustré dans le paragraphe B.1.5. Ce
phénoméne implique une erreur systématique pour la mesure de fréquence. Ainsi, la
longueur d’onde du faisceau signal est connue avec une précision de 60 MHz. La longueur
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d’onde complémentaire émise lors des mesures IP-DIiAL est déduite de la relation de
conservation de |'énergie vue dans la partie A et en considérant la longueur d’onde pompe
constante et égale a sa valeur moyenne A, = 1064,415 nm. Cependant, comme nous |'avons
vu précédemment dans la section B.1.1, du fait de fluctuations en température, la fréquence
de pompe varie lentement sur 150 MHz pic a pic. L'estimation de la valeur de la longueur
d'onde complémentaire est donc connue avec une précision de 160 MHz environ car les
deux erreurs ne sont pas corrélées entre elles pendant une durée de mesure typique de
50 ms.

Le Boxcar

Le boxcar est un instrument permettant d'ouvrir une fenétre temporelle au cours de laquelle
le signal d'intérét est intégré selon une moyenne glissante exponentielle sur un nombre de
d’échantillons réglable. Une moyenne glissante "exponentielle" est une méthode de
moyennage similaire a la moyenne glissante classique a la différence que les données sont
pondérées selon une loi exponentielle avec le poids le plus fort attribué a la derniére donnée
[Lawrance - 1977]. Le boxcar ouvre une fenétre temporelle de durée ajustable comprise
entre 2 ns et 15 ps qui peut étre déclenchée a I'aide d’un signal interne ou externe. De plus,
un délai temporel peut étre appliqué a cette porte compris entre quelques ns et 100 ms. Ces
deux fonctionnalités permettent de sélectionner précisément le signal d'intérét tout en
rejetant le bruit en dehors de la porte temporelle ce qui est adapté a notre configuration
expérimentale en régime nanoseconde. Le signal contenu dans la porte est alors intégré sur
toute la durée de la porte et divisé par la durée de cette porte.

Ainsi, le Boxcar fournit une tension proportionnelle a la valeur moyenne du signal d'entrée.
Par ailleurs, cet appareil permet d'amplifier cette tension avec un gain compris entre 1 et
200. Le signal peut étre ensuite moyenné entre 1 a 10 000 échantillons. Par conséquent, en
moyennant 10 000 échantillons, le rapport signal sur bruit peut étre amélioré d'un facteur
100.
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Figure 31 : Exemple de fenétres temporelles ouvertes a I'aide du Boxcar mesurées a
l'oscilloscope pour le détecteur de référence (a) et le détecteur signal (b)

La mesure IP-DiAL nécessite deux voies de mesure : la voie référence et la voie Lidar. Par
conséquent, deux boxcars sont utilisés. La Figure 31 illustre leur fonctionnement notamment
I'ouverture des deux fenétres temporelles d’intégration. Le détecteur de la voie Lidar utilisé
lors de cet enregistrement est le détecteur MCT refroidi a |'azote liquide. C'est un détecteur
sensible mais lent avec un temps de réponse de l'ordre de 500 ns. Ainsi, la durée de
I'impulsion rétrodiffusée par la cible topographique est d'environ 1 us a mi-hauteur. Afin
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d'intégrer I'ensemble du signal Lidar, la durée de la porte est de I'ordre de 2,3 us. La totalité
du signal de la voie de référence est intégré pour une porte de 250 ns de durée. Par ailleurs,
ces deux appareils sont déclenchés par le laser de pompe. Au cours de la mesure IP-DiAL, le
nombre d'impulsions moyennées a l'aide du Boxcar est adapté de sorte que le temps
d'intégration du Boxcar soit égal au temps d'intégration du mesureur de longueur d'onde.

La carte d’acquisition

Le signal intégré et moyenné par le Boxcar des voies référence et lidar est acquis a l'aide
d'une carte d'acquisition National Instrument (PCI-MIO-16XE-50). Sa bande passante est de
20 000 échantillon/s. Cette carte est reliée a I'ordinateur de contrdle.

Le pilotage de la source NesCOPO et I'acquisition des données

L'ensemble de I'expérience est piloté par un programme LabView développé au cours de la
thése d’A. Berrou pour de la spectrométrie de gaz par photoacoustique [Berrou - 2008]. Le
principe de fonctionnement du programme est représenté sur la Figure 32. Ce programme,
associé a la carte d'acquisition permet I'acquisition des données suivantes :

» lalongueur d'onde signal émise ;
» le niveau de signal de la voie de référence ;
» le niveau de signal de la voie lidar.

Le balayage en fréquence de I'émetteur est controlé par le programme d'acquisition. Un
balayage par saut de modes est réalisé [Hardy — 2012 ; A.3.2]. En effet, une consigne est
appliquée a chacune des deux cales PZTs dont les paramétres sont déterminés et fixés avant
de réaliser la mesure.

Ces parametres sont :

» lafréquence du balayage ;

» latension initiale appliquée a la cale PZT du miroir d'entrée My ;
» les tensions finales appliquées aux deux cales PZTs ;

» l'incrément en tension.

Le contrdle fin de la position des miroirs de cavités M; et M3 permet de réaliser un accord en
fréquence par saut de mode (A.3.2). Les consignes appliquées aux cales PZTs permettent
d'émettre des séquences de longueurs d'onde adaptées a la mesure de concentration du
méthane et de la vapeur d'eau atmosphériques. En effet, I'architecture spécifique du
NesCOPO permet de choisir la résolution fréquentielle et la plage spectrale sondée. Les
séquences de longueurs d'onde émises sont explicitées au paragraphe B.1.5.
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Programme

Donnéesd’entrée )
Lalongueur d’onde de pompe A,
- N Les consignes appliquéesaux PZTs
Mesures Le temps d’intégration
Boxcar y ;
Tension référence Rapport Parametres de sortie
L 5 /Li La référence
Tension lidar Réf./Lidar
Le signal LIDAR
Fréquence
Wavemeter N
Longueur d’onde signal A, . ) SPECTRE
\ J . J/
Balayage en fréquence
| Alimentation des PZTs |

Figure 32 : Organigramme du principe de fonctionnement du programme de pilotage

Le temps d'intégration du programme est lui aussi adapté au temps d'intégration du
mesureur de longueur d’onde. Par ailleurs, I'interface Labview permet un affichage en temps
réel du spectre d'absorption mesuré. De plus, les consignes appliquées aux PZTs, I'évolution
de la longueur d'onde en fonction du temps et le spectre sont enregistrés a la fin de chaque
mesure. Cet instrument permet de réaliser des mesures de spectre automatisées.

Mise en évidence des difficultés expérimentales rencontrées

La difficulté majeure rencontrée lors de la mise en ceuvre de ces expériences provient des
bruits et des biais de mesure observés sur la ligne de base. En effet, pour réaliser une
mesure de concentration précise, il est nécessaire d’avoir une ligne de base affectée ni par
les bruits de mesure ni par les biais. Ces sources d'erreurs se trouvent sous plusieurs formes
dont notamment les fluctuations en puissance de |'émetteur, les effets associés aux
instabilités en direction du faisceau ou encore les effets du chatoiement appelé également
"speckle".

Dans les conditions expérimentales de la mesure, la voie Lidar IP-DIiAL et la voie référence
sont deux voies distinctes et indépendantes. Face aux effets d'instabilités en direction du
faisceau et au "speckle", elles ne subissent pas les mémes effets apportant un bruit aléatoire
lors de la mesure de spectre. Afin de réduire voire de supprimer cette source de bruit, deux
configurations du systeme optique de collection de la voie de référence ont été testées. Si
aucune source de bruit n’est présente lors de la mesure, les deux voies IP-DiAL et référence
évoluent proportionnellement aux fluctuations en puissance de I’émetteur. Par conséquent,
aucun bruit ou biais n'est présent sur la ligne de base.

Les performances des deux configurations de collection de la voie de référence sont
évaluées en mesurant les variations de la lighe de base en fonction de la longueur d'onde
complémentaire émise ainsi qu'en mesurant I'évolution temporelle de I'amplitude IP-DiAL et
référence a longueur d'onde fixée.
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Figure 33 : Schéma des deux configurations de la voie de référence testées : focaliser
directement le faisceau complémentaire prélevé sur le détecteur [configuration A] (a) et
réaliser une collection du flux sur la voie de référence similaire a la voie IP-DiAL
[configuration B] (b)

La premiére configuration de collection du flux est décrite sur la Figure 33(a). Elle consiste a
focaliser le faisceau complémentaire extrait par la lame en CaF, prismatique directement sur
le détecteur de référence. Dans cette configuration, il est trés difficile d'obtenir
expérimentalement une évolution temporelle identique des amplitudes normalisées de la
voie IP-DIiAL et de la voie référence a longueur d'onde fixée. En effet, dans le cas de la
configuration A, le faisceau sort plus facilement de la zone sensible du détecteur de la voie
de référence. Cette configuration est alors plus sensible aux instabilités en direction du
faisceau. Cette observation implique que la voie IP-DIiAL et la voie référence présentent des
sources de variations indépendante I'une de l'autre. Ainsi I’erreur de transmission mesurée
est de l'ordre de 2 a 3 % a longueur d'onde fixée.

La seconde caractérisation effectuée consiste a mesurer les variations du niveau de la ligne
de base en fonction de la longueur d'onde émise a température fixée. Les variations du
niveau de la ligne de base, observées au cours de cette mesure, sont assez importantes de
I'ordre de 8 a 10 % sachant que I'on souhaite mesurer une absorption de I'ordre de 203 30 %
sur le méthane atmosphérique pour une porté de 30 m. Ces différentes observations nous
ont conduits a rechercher un systeme de collection de flux sur la voie de référence
permettant de réduire les effets dus aux instabilités en direction du faisceau.
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Figure 34 : Evolution temporelle de I'amplitude du signal de la voie IP-DIAL par rapport a
la voie de référence sur une longueur d'onde émise sur 30 s (en dehors de toute
absorption) (a) et variation du niveau de la ligne de base en fonction de la longueur
d'onde complémentaire (b) pour la configuration B.
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Ce nouveau systéme de collection consiste a recréer sur la voie de référence un systéeme de
collection similaire au systeme de la voie IP-DiAL. La Figure 33(b) illustre le principe de la
configuration B pour la voie de référence. La partie du faisceau complémentaire prélevée par
la lame prismatique en CaF, est dirigée vers une feuille de papier, notre cible, placée a 45°
du systéme optique de collection. Le flux diffusé par la cible est collecté a I'aide d'une lentille
de 40 mm de focale et focalisé sur le détecteur refroidi par effet Peltier. L'évolution
temporelle sur 30s de l'amplitude du signal IP-DIAL normalisé par rapport a celui de
référence pour cette seconde configuration est représentée sur la Figure 34(a). Ainsi, les
amplitudes normalisées des voies IP-DIiAL et référence suivent exactement les mémes
variations au cours du temps. Les fluctuations en intensité de I'émetteur sont corrigées de
maniére optimale. En effet, a longueur d'onde fixe le rapport des deux voies varie d'environ
+/-1%.

De plus, la Figure 34(b) illustre la variation du niveau de la ligne de base lorsque I'on réalise
un accord en longueur d'onde a l'aide du miroir de fond avec la nouvelle configuration de la
voie de référence. Cette mesure montre que les variations du niveau de la ligne de base sont
réduites par rapport a la configuration précédente de la voie de référence a une valeur
maximum de 6 %. A la lumiére de ces résultats, le systeme de collection de flux de la voie de
référence choisi est la configuration B. En effet, elle permet de limiter les effets dus au
dépointé a chaque changement de longueur d'onde et de tres bien corriger les fluctuations

en intensité de I'émetteur a chaque longueur d'onde.

Par ailleurs, une mauvaise adaptation du champ de collection par rapport au champ
d'émission sur I'une des deux voies (lidar ou référence) induit des variations en intensité du
signal différentes sur les deux voies de mesure. La mesure de concentration par la technique
IP-DIiAL est plus ou moins sensible au bruit d( au dépointé du faisceau. La Figure 35 illustre
I'effet du dépointé sur la mesure de puissance rétrodiffusée. Elle représente le champ de
réception en vert et le champ d’émission en rouge projetés sur la cible topographique. Un
champ de réception du méme ordre de grandeur que le champ d’émission induit une
mesure de la transmission tres sensible aux instabilités en direction du faisceau (Figure
35(a)).

(a) (b)

I champde réception

Il champ d’émission

Figure 35 : Effet des instabilités en direction du faisceau complémentaire fonction de la
configuration émission / réception

Par contre, si le champ de réception est suffisamment grand afin de contenir le dépointé du
faisceau comme illustré sur la Figure 35(b). La mesure de spectre est alors moins sensible au
dépointé du faisceau complémentaire. Néanmoins, il est tres difficile d’obtenir deux voies
signal IP-DIiAL et référence parfaitement identique du point de vue de la collection du flux.
Les variations en intensité dues au dépointé ou au speckle sont minimisées par le choix du
systeme de collection mais elles sont tout de méme présentes car le réglage des deux
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systemes de collection est indépendant. En pratique, nous ferons en sorte de nous placer
dans la configuration (b).

B.1.5. Réalisation de spectres multi-especes et mesures de
concentration avec I'émetteur moyenne énergie

Dans ce paragraphe, les mesures de concentration multi-especes réalisées sur une portée de
30 m a l'aide de l'instrument IP-DIiAL décrit dans la section B.1.4 sont présentées. Une
premiere étude de I['évolution de la concentration en méthane et vapeur d'eau
atmosphériques a été réalisée sur plusieurs jours montrant la fiabilité des mesures
obtenues. Ce travail a fait I'objet d'une publication dans Applied Physics B reportée en
Annexe G.

Conditions expérimentales

Dans le cadre des ces mesures IP-DiAL, on se place dans un scenario opérationnel de type
monitoring d’un site industriel ou, par exemple, le méthane est stocké. Par conséquent, les
especes a adresser sont connues, ici le méthane en présence d'interférents (la vapeur d'eau).
De plus, la concentration en méthane est connue sur ce site.

Pour rappel, I'émetteur délivre des impulsions en régime nanoseconde de 5 a une
cadence de 2 kHz. La gamme spectrale la plus adaptée permettant de mesurer le méthane
atmosphérique est comprise entre 3305 nm et 3320 nm. En effet, les épaisseurs optiques
des raies du méthane dans cette gamme spectrale sont adaptées a une mesure IP-DIiAL. Les
épaisseurs optiques associées au méthane et a la vapeur d'eau atmosphériques sont
adaptées a la mesure LIDAR sur des portées de quelques dizaines de meétres dans cette
gamme spectrale.

1
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: MCT refroidi | : réception |
| Peltier 1y :
: T’ : I| Détecteur X
------------- "~ — = = = = - = — Il signal LIDAR |
Voiede référence L _g _________ .
Voie IPDIAL

Figure 36 : Schéma simplifié de la mesure de concentration IP-DiAL mettant en avant les
systémes optiques de la voie de référence et de la voie lidar

L'architecture générale de l'instrument IP-DIiAL est représentée sur le schéma de la Figure
36. La cible de la voie de référence est constituée d'une feuille de papier. Pour la voie LIDAR,
plusieurs natures de cibles sont utilisées : une feuille de papier, une cible lambertienne ou la
peinture de la porte. Cette cible est placée dans le couloir jouxtant la salle a une portée de
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30 m comme le montre la photographie de la Figure 36. La portée de la mesure IP-DiAL est
limitée a 30 m la longueur totale du couloir. De plus, deux type de détecteurs ont été testés
sur la voie LIDAR : (i) le détecteur HgCdTe (MCT) refroidi a I'azote liquide et (ii) le détecteur
InSb refroidi a l'azote liquide. L'optique de collection est composée de deux lentilles
permettant d’adapter la divergence du systéme de collection a la divergence de I'émission
de maniere a collecter 'ensemble du flux émis tout en limitant les effets dus aux instabilités
en direction du faisceau complémentaire. Pour la voie de référence, le champ de réception
est environ 5 fois plus grand que le champ d’émission sur la cible. Pour la voie de LIDAR, le
champ de collection est environ 3 fois plus grand que le champ d’émission sur la cible. Une
mesure de la divergence du faisceau en sortie de lI'instrument a été réalisée pour s'en
assurer.

Séquence de longueurs d’onde émises et temps de mesure

A température fixée, une accordabilité fine en fréguence par saut de modes sur une plage
spectrale de 20 nm a 3,3 um est obtenue par translation longitudinale des deux miroirs My
et M3 montés sur les cales PZT. Grace a la méthode d’accord en fréquence présentée dans la
partie A.3.2, la résolution en fréquence de la mesure de spectre est ajustable et peut étre
bien plus petite que I'ISL des cavités signal ou complémentaire. Afin d'obtenir un maximum
d'informations pour la mesure de la concentration, une séquence de longueurs d'onde la
plus compléte possible est générée sur l'ensemble de la plage d'accordabilité de
I'instrument. Ce jeu de données est utilisé afin de réaliser a postériori une étude des
séquences expérimentales réalisant le meilleur compromis temps de mesure et précision de
mesure et pour I'étude de la sensibilité. Cette étude est réalisée en collaboration avec A.
Dobroc (DOTA/SLS) au cours de sa theése.
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Figure 37 : Séquence de longueurs d'onde générées par translation longitudinale des
miroirs de cavités (a) associée aux rampes de tension appliquées aux deux miroirs (b)

Un exemple de séquence de longueurs d'onde générée par la technique d'accord en
fréquence par saut de mode (A.3.2) est illustré sur la Figure 37(a) avec les rampes de tension
appliquées au deux PZT présentées sur la Figure 37(b). Dans |'exemple présenté ci-dessus, six
positions du miroir de fond Mjs sont utilisées tandis que le mouvement du miroir d'entrée M;
est continu par rampe. Un saut en tension sur la consigne de la cale PZT du miroir M, est
appliqué toutes les 55s environ. Les parametres de balayage choisis dans cet exemple
permettent de parcourir I'ensemble de la bande de gain de I'émetteur. Des instabilités en
fréquence sont observées en bord de bande de gain. Un post-traitement numérique permet
de supprimer ces points de mesures aberrants (cf. section B.2.1).
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Dans un premier temps, les conditions temporelles d'intégration de la mesure d'un point a
une seule longueur d'onde sont résumées dans le Tableau 10. La mesure de la longueur
d'onde signal est intégrée sur une durée de 50 ms a I'aide du mesureur de longueur d'onde.
Pour que les temps d'acquisitions des données soient équivalents, le boxcar intégre et
moyenne 100 impulsions. Ceci correspond a un temps d'intégration de 50 ms du signal
provenant des voies de référence et LIDAR.

Parametres Temps d'acquisition
Temps d'intégration du mesureur de longueur d'onde + Boucle 50 ms
Nombre d'impulsions moyennées 100

Temps d'intégration du Boxcar 50 ms

Tableau 10 : Caractéristiques temporelles d'acquisition d'un point de mesure a une
longueur d'onde fixée associés au mesureur de longueurs d'onde et au Boxcar

Ensuite, pour une valeur de la longueur d'onde en moyenne 20 mesures sont réalisées
correspondant un temps d'acquisition de 1s. Pendant cet enregistrement, les cales PZTs
continuent leur mouvement. Ce mouvement provoque un décalage fréquentiel progressif de
la longueur d'onde émise de 0,5 pm/s comme illustrer sur la Figure 38.
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Figure 38 : Mise en évidence du shift en longueur d'onde d'un mode lors du balayage par
saut de mode par modulation continue de la cale PZT supportant le miroir M.

Suite a I'acquisition des 20 mesures comme le mouvement du miroir M4 se poursuit, un saut
de mode se produit. Pour cette nouvelle fréquence, 20 mesures sont également réalisées. A
la fin de la rampe de tension appliquée a la PZT du miroir M, le miroir M3 est décalé en
position et une nouvelle rampe de tension est appliquée au miroir M; comme représenté sur
la Figure 37(b). Cette opération est reproduite jusqu'a obtention de |'enregistrement
complet. A postériori, un traitement de la séquence de longueurs d'onde générée est réalisé
afin de retirer trois mesures de part et d’autres d’un saut de mode. Comme nous le verrons
dans la section B.2.1, retirer les mesures de part et d'autre d'un saut de mode permet de
supprimer des raies parasites.

Chacun des points de mesure représentés sur un spectre correspond a valeur moyenne des
14 mesures de longueurs d'onde apreés traitement. Ainsi chaque valeur de la transmission
nécessite un temps d'acquisition de 1 s. Un spectre est constitué d'environ deux cents points
de mesures. Ainsi, la mesure compléete d'un spectre nécessite environ 7 min dans ces
conditions de description d'un spectre complet.
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Plusieurs mesures de spectre ont été réalisées pour des conditions expérimentales
différentes afin d'évaluer les sources de bruit de la mesure. Cette étude sur le bruit de
mesure fait I'objet de la section suivante B.2.1.

Mesures de la concentration en méthane et vapeur d'eau atmosphériques
simultanément

L'instrument développé, ainsi que l'acquisition et le traitement du signal présentés dans ce
chapitre, ont permis d’effectuer des mesures simultanées de concentration en vapeur d'eau
et en méthane régulierement pendant plusieurs jours. Un exemple de mesure de spectre
multi-espéces, présenté sur la Figure 39, est réalisé avec cet instrument sur une portée de
30 m, soit 60 m aller-retour. Pour cet exemple, une cible lambertienne fixe est utilisée
comme cible spécifique. Sur la voie lidar, le détecteur utilisé pour cette mesure est le
détecteur InSb refroidi a I'azote liquide. L'accord en fréquence par saut de mode permet
d'obtenir un échantillonnage spectral moyen du spectre de 3,6 GHz soit environ 48 pm
correspondant a I'écart moyen entre deux points consécutifs.

& Transmission atmosphérique mesurée
—— Spectre inversé du CH,

—— Specire inversé de H,0

Rapport du signal IP-DIAL
sur le signal de référence

3306 3308 3310 3312 3314 3316 3318 3320
Longueur d'onde complémentaire (nm)

Figure 39 : Exemple de spectre multi-espéces mesuré a I'aide de I'instrument sur une
portée de 30 m avec pour cible topographique une feuille de papier (points noirs : la
mesure expérimentale ; courbe en trait plein : les spectres inversés du méthane (rouge)
et de la vapeur d'eau (bleu))

Ces mesures ont fait I'objet d’une collaboration avec I'’équipe Onera/DOTA/SLS : le spectre
obtenu est inversé grace a l'outil d’inversion réalisé par A. Dobroc au cours de sa these
[Dobroc - 2013], dont le principe est résumé en Annexe A.2. Ce code d'inversion est basé sur
la méthode du maximum de vraisemblance. Il permet de minimiser |'écart entre un modéle
atmosphérique te le spectre mesuré en maximisant une grandeur appelée la vraisemblance
du signal.

Dans le cas de I'exemple présenté ci-dessus, la concentration en méthane est estimée a 1,77
ppm +/- 0,09 ppm soit une incertitude de mesure de +/- 5 %. Cette valeur est cohérente avec
la valeur attendue de 1,9 ppm [Bergamaschi - 2013]. Par ailleurs la concentration en vapeur
d’eau est estimée a 9,4 %o +/- 0,4 %o, soit une humidité relative de 38 % +/- 4 %. Cette
estimation de la concentration en vapeur d'eau est cohérente avec la mesure a I’"hygrométre
qui donne une humidité relative de 39 % +/- 5 %.

Par ailleurs, ces conditions de mesures permettent de démontrer le potentiel d'une mesure
de concentration IP-DiAL multi-longueurs d'onde et multi-especes. En effet, la vapeur d'eau
est généralement considérée comme un interférent perturbant la mesure de concentration
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de I'espéce d'intérét, ici le méthane. Or la technique IP-DiAL multi-longueurs d'onde et multi-
especes permet de sonder simultanément les raies d'absorption de l'interférent, la vapeur
d'eau, et de I'espéce d'intérét, le méthane. Le principal intérét de notre instrument est qu'en
principe, la vapeur d'eau n'est plus considérée comme un interférent mais comme un
parameétre a mesurer. Néanmoins, il faut quand méme éviter les raies trop fortes de la
vapeur d'eau ou l'absorption est de 100 %. En effet, cette configuration est source d'erreur
lors de l'inversion, notamment si on utilise un code d'inversion basé sur la méthode de
minimisation des moindres carrés.

Evolution de la concentration en vapeur d'eau et méthane sur plusieurs jours

Nous présentons en Figure 40 par exemple, les mesures de concentration multi-espéces sur
le méthane et la vapeur d'eau ont été effectuées les 14 et 18 juin 2013 a I'ONERA dans les
mémes conditions expérimentales. Le temps d'acquisition correspondant a une estimation
de la concentration en méthane et en vapeur d'eau est d'environ 8 min, le temps
d'acquisition d'un spectre complet contenant une centaine de longueurs d’onde émises.
Chaque mesure de concentration est estimée a partir d'un spectre complet comme
I'exemple donné sur la Figure 39. Les spectres obtenus sont inversés grace a |'outil
d’inversion réalisé par A. Dobroc au cours de sa thése [Dobroc - 2013].

(a) Jours (b) Jours
on 2013106/14 2013/06/18 2013/06/14 2013/06/18
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Figure 40 : Evolution de la concentration en vapeur d’eau atmosphérique (a) et en
méthane atmosphérique (b) au cours de deux jours (14/06/2014 et 18/06/2014) dans les
mémes conditions expérimentales sur une portée de 30 m a l'intérieur des locaux de
I"Onera

Sur la voie Lidar, le détecteur MCT refroidi a I'azote liquide est utilisé. En ce qui concerne la
concentration en vapeur d'eau, elle varie d’un jour a l'autre suivant les conditions
météorologiques. Au cours de ces deux jours, I'estimation de la concentration en vapeur
d'eau est comparée a une mesure de I'humidité relative réalisée par un hygrométre
commercial dont la précision de mesure est de +/-5 %. Les deux valeurs du contenu en
vapeur d'eau de l'atmosphere sont cohérentes (Figure 40(a)). Les valeurs moyennes des
estimations en concentration de méthane varient entre 1,5 ppm et 2 ppm (Figure 40(b)). La
moyenne des estimations de la concentration en méthane atmosphérique sur ces deux
journées est de 1,87 ppm +/- 0,16 ppm. Cette valeur est cohérente avec la concentration en
méthane atmosphérique attendue hors sources [Bergamaschi - 2013].

Au cours du premier jour de mesure, I'erreur d'estimation de la concentration fournie par le
code d'inversion basé sur le maximum de vraisemblance est inférieure a 6 % pour le
méthane et la vapeur d'eau. Par contre au cours du second jour de mesure, l'erreur
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d'estimation de la concentration pour les deux gaz est moins bonne. En effet, le signal de
synchronisation des deux boxcars fournissant les amplitudes IP-DiAL et référence n'était pas
toujours, dans ce cas, suffisamment intenses pour permettre la synchronisation des boxcars
ajoutant un bruit supplémentaire sur la mesure. Cependant, I'erreur reste inférieure a 9 %.

Malgré la forte variation du contenu en vapeur d'eau de I'atmosphére au cours de ces deux
jours de mesure, l'estimation de la concentration en méthane n'est pas perturbée. Cela
constitue une bonne indication concernant I'un instrument IP-DiAL multi-espéces a large
couverture spectrale. Il doit permettre de s'affranchir des biais introduit par les interférents
dans l'estimation des concentrations des espéces d'intérét.

B.1.6. Récapitulatif

Dans cette section, l'instrument a été présenté dans son ensemble en décrivant chaque
élément le composant :

> |'émetteur,
» laréception et
» le module de pilotage et d'acquisition des données.

L'émetteur délivrant des impulsions en régime nanoseconde d'environ 5 a 3,3 um a
permis de réaliser des mesures IP-DIAL multi-espéces atmosphériques sur une portée de
30 m. La large accordabilité de I'instrument permet d'adresser le méthane atmosphérique
mais également l'interférant majoritaire de I'atmosphere, la vapeur d'eau. Ainsi, malgré de
fortes variations du contenu en vapeur d'eau de l'atmosphére, l'estimation de la
concentration en méthane reste bonne avec une erreur inférieure a 9 %.

Nous allons maintenant réaliser une analyse critique des performances de cet instrument.
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B.2. Analyse critique des performances de l'instrument

B.2.1. Analyse du bruit de mesure

L'analyse des sources de bruit lors de la mesure et leur évaluation peuvent se scinder en
deux grandes contributions : (i) d’'une part le bruit dG aux erreurs dites « statistiques » et (ii)
d’autre part le bruit provoqué par les erreurs systématiques. Les premiéeres correspondent
aux erreurs provoquées par la source et/ou le systeme de détection. Quant aux secondes,
elles correspondent aux incertitudes sur les paramétres atmosphériques, les paramétres
spectroscopiques et/ou les biais instrumentaux.

La contribution des erreurs systématiques

Dans cette partie consacrée aux sources d’erreurs systématiques, trois points sont abordés :
» l'erreur due a l'incertitude sur la connaissance de la section efficace d’absorption ;
» l'erreur due a l'incertitude sur la longueur d’onde complémentaire émise par la
source ;
» l'erreur due a un défaut de la qualité spectrale de la source.

Par ailleurs, il est intéressant dans le cadre d'une mesure intégrée colonne sur cible
topographique de tenir compte de la variation de |'albédo de la cible utilisée en fonction de
la longueur d'onde. Néanmoins, les mesures ont été réalisées sur une gamme spectrale
limitée de 14 nm. De plus, les deux types de cibles utilisés sont des cibles (cible dure ou
feuille de papier) dont I'albédo dépend peu de la longueur d'onde incidente.

Section efficace d'absorption

La connaissance de la section efficace d'absorption des différentes raies peut induire des
erreurs sur l'estimation de la concentration. En effet, trois sources sont a l'origine
d'incertitudes sur la section efficace d'absorption :

» lalargeur spectrale de I'émission laser ;
» la dépendance a la pression de la section efficace ;
» la dépendance a la température de la section efficace.

La largeur spectrale de |'émission laser

La section efficace d’absorption réelle lors d’'une mesure Lidar est définie par une section
efficace équivalente. Cette derniere prend en compte les caractéristiques spectrales de
I’émission laser ainsi que les modifications des profils laser et de la raie d’absorption lors de
la propagation dans I'atmosphére. Cette section efficace équivalente s'exprime comme le
produit de convolution entre la largeur de raie de I'émission laser g,(A,r) et le profil de la raie
d'absorption @(A - Ay, 1).

+oo +o0
6= gAneGni=50) [ @G0 -dgundd (029
Le laser est considéré comme monochromatique si le rapport entre la largeur de raie du

laser Av, et la largeur de la raie d’absorption Avgge est inférieur a 0,2 [Cahen - 1981]. Trois
caractéristiques sont a connaitre afin d’évaluer ce rapport :
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(1) — Largeur « naturelle » de I'émission laser

(2) — Elargissement par effet Doppler d( a la turbulence de vitesse de |'ordre de 1 a
2 MHz

(3) — Largeur des raies d’absorption a température et pression atmosphériques

Dans le cadre de nos expériences a pression et température atmosphériques en laboratoire,
la largeur typique des raies d’absorption pour les gaz considérés (la vapeur d’eau et le
méthane) est comprise entre 8 et 12 GHz. Sachant que la largeur de raie naturelle de
I’émission OPO est de I'ordre de 100 MHz. Par ailleurs, I"élargissement par effet Doppler est
de l'ordre de 1 a 2 MHz. Ce phénomeéne est totalement négligeable dans des conditions de
mesure a pression et température atmosphériques. Ainsi, le rapport de la largeur de raie
laser et la largeur de la raie d’absorption vaut au maximum 0,01.

L'influence de la largeur de raie de I’émission OPO sur la section efficace d’absorption des
raies du méthane et de la vapeur d’eau est négligeable. En effet, la section efficace
d’absorption des raies les plus fines s’élargit d’environ 0,01 %. |l n'est pas nécessaire de
réaliser la déconvolution du spectre par la largeur de raie laser.

La dépendance a la pression de la section efficace d'absorption

La position du sommet de la raie ainsi que sa largeur dépendent de la pression. En effet, le
profil de la raie est de plus en plus étroit en fonction de l'altitude c’est-a-dire pour une
pression atmosphérique de plus en plus faible. Ainsi, une incertitude sur la valeur de cette
pression conduit a une incertitude sur la valeur de la section efficace d’absorption de
I'espéce concernée a une longueur d’onde fixée donc a une erreur sur sa concentration.
Dans ce chapitre, la pression atmosphérique est considérée comme connue et ne varie pas le
long de la ligne de visée.

La dépendance en température de la section efficace d'absorption

La valeur de la section efficace d'absorption dépend de la température et de la pression.
Ainsi cette valeur varie avec l'altitude. Cependant, dans le cadre de nos expériences en
laboratoire avec visée horizontale sur une portée de 30 m, la température du couloir est
mesurée en paralléle des mesures de spectre. Ainsi, cette derniére est considérée constante
sur I'ensemble du parcours du faisceau ainsi que la pression. La section efficace d’absorption
est alors supposée constante et connue.

Finalement, dans le cadre des expériences réalisées précédemment, les sections efficaces
d'absorption des diverses raies présentes dans le spectre sont supposées connues et
constantes. L'élargissement de la raie d'absorption par la largeur spectrale de I'émission OPO
est négligeable. Ainsi, l'inversion de spectre utilise uniquement les valeurs fournies par la
base de données HITRAN.

Positionnement spectral

De maniére générale, un faible décalage entre la longueur d'onde mesurée et celle
réellement émise au niveau d'une raie d'absorption implique des erreurs sur l'estimation de
la concentration. Il est important de connaitre de maniére absolue la longueur d'onde utile
pour la mesure de spectre.

L'instrument développé au cours de cette thése permet de réaliser des mesures de
concentration sur le méthane et la vapeur d'eau atmosphérique autour de 3,3 um.
Néanmoins, lors de ces expériences, la longueur d'onde complémentaire n'est pas mesurée
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directement. En effet, elle est calculée a partir de I'équation de conservation de |'énergie ou
I'on suppose que la longueur de pompe est connue et constante au cours du temps. Or cette
hypothése n'est pas vraie sur le temps caractéristique de mesure de la fréquence émise au
mesureur de longueur d'onde. De plus, la longueur d'onde signal est mesurée avec une
précision de 50 MHz a I'aide du mesureur de longueur d'onde WS6.

Et la valeur de la fréquence signal émise sur un mode varie pendant I'enregistrement du fait
de la méthode d'accord en fréquence par effet Vernier par balayage continu de la cale PZT
du miroir M;. En fait, comme illustré sur la Figure 41(a) a cause de la numérisation de la
consigne appliquée a la cale PZT, la fréquence signal mesurée varie par palier sur environ
20 MHz pic a pic sur une durée d'une seconde correspondant a la durée d'enregistrement
d'un point de mesure lors de I'acquisition d'un spectre. De ce fait, l'incertitude de mesure sur
la longueur d'onde signal est d'environ 60 MHz.
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Figure 41 : Evolution temporelle de I'écart en fréquence signal (a) et pompe (b) par
rapport a leur valeur moyenne respectives sur un mode pendant 1s

Si on regarde I'évolution de la fréquence de pompe sur un temps caractéristique d'une
seconde correspond au temps d'acquisition d'un point, une dérive en fréquence de la pompe
est observée sur environ 80 MHz pic a pic comme le montre la Figure 41(b). Par ailleurs, le
laser de pompe présente des variations lentes en fréquence, sur plusieurs secondes voire sur
plusieurs minutes, qui ont été caractérisées dans la section B.1. Ces variations sont de I'ordre
de 150 MHz créte a créte.

En considérant les variations trés lentes comme limitantes, alors l'incertitude sur la
connaissance de la longueur d'onde complémentaire d'un point de mesure du spectre est de
l'ordre de 160 MHz. Cette incertitude sur la connaissance de la longueur d'onde
complémentaire conduit a une incertitude sur la valeur de la transmission notamment sur
les flancs de raie du méthane ou de la vapeur d'eau comme illustré sur la Figure 42.
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Figure 42 : Schéma illustrant l'effet d'une incertitude sur la connaissance de la longueur
d'onde complémentaire émise AX sur la transmission mesurée sur un flanc de raie.

Le Tableau 11 montre I'évaluation de cette derniéere pour les flancs de raie du méthane et de
la vapeur d'eau a concentration atmosphérique. L'incertitude sur la connaissance de la
longueur d'onde complémentaire peut induire des erreurs importantes sur la transmission
mesurée.

Longueurd'onde | AT/T
Vapeur d'eau 3314,07 nm +/-12 %
Méthane 3316,22 nm +/-4%

Tableau 11 : Evaluation de I'incertitude sur la transmission en flanc de raie de chaque
espece dans les conditions expérimentales pour une incertitude sur la connaissance de la
longueur d'onde complémentaire de 160 MHz

Une premiére solution permettant de diminuer cette source d'erreur, consiste a mesurer
simultanément au cours de l'acquisition du spectre la longueur d'onde pompe et la longueur
d'onde signal. La seconde consiste a mesurer directement la longueur d'onde
complémentaire avec une meilleure précision que celle actuelle de 160 MHz par exemple a
I'aide d'une cellule de gaz de référence.

L'effet d'une impureté spectrale sur la mesure

Abordons la notion de pureté spectrale et ses conséquences sur une mesure de spectre. Le
taux de suppression des modes secondaires représente la portion d'énergie émise dans un
mode secondaire par rapport a I'énergie émise dans le mode principal d'émission. Il est
important de conserver une bonne qualité spectrale de I'émetteur car comme nous allons le
voir |'apparition d'un mode secondaire parasite conduit a une erreur d'estimation de la
section efficace d'absorption de la raie sondée. Par conséquent, I'estimation sur la
concentration est faussée.

Par exemple, dans le cas ou le spectre d'émission est composé de deux modes : un mode
principale dans la raie d'absorption et un mode secondaire en dehors de la raie dont
I'énergie correspond a 5% de |'énergie du mode principal. Cette configuration maximise
I'erreur sur la mesure de transmission. La transmission a la longueur d'onde correspondant
au mode principal s'exprime de la maniéere suivante :
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La présence d'un mode secondaire en dehors de la raie d'absorption induit une sous-
estimation de la section efficace d’absorption de la raie adressée d’un facteur 1/1,05 comme
illustré sur la Figure 43. De la méme maniere ce second mode spectral a une influence sur le
niveau de la ligne de base. Cet effet est visible sur le schéma de la Figure 43 également ou la
transmission de la ligne de base est plus faible qu'en réalité. Cette variation du niveau de la
ligne de base conduit également a une sous-estimation de la section efficace d'absorption de
la raie considérée.

L
Transmission Transmission
Spectre OPO Spectre OPO
monofréquence mode secondaire

Figure 43 : Schéma de principe de l'effet sur la transmission de la présence d'un second
mode dans le spectre d'émission de I'émetteur sur la section efficace (a) et sur la ligne de
base (b).

La Figure 44 montre |'effet d'une impureté spectrale lors d'une mesure de spectre dans nos
conditions expérimentales ou |'on superpose la mesure expérimentale brute sans filtrage des
sauts de mode représentée par les carrés noirs et la mesure expérimentale post-traitée avec
filtrage de trois points de part et d'autre des sauts de mode représentée par les ronds vert.
Le mouvement des cales piézoélectriques étant continu, il peut conduire a I'apparition d'un
second mode lorsque les deux peignes signal et complémentaire ne sont pas exactement en
coincidence.

Dans ce cas, sans filtrage, certains points de mesures sont moyennés avec les contributions
provenant de deux modes différentes au moment du saut de modes. Des raies d'absorptions
"fantomes" apparaissent alors sur le spectre mesuré. Sur la Figure 44, elles sont entourées
par un rectangle gris. Le post traitement de la mesure, en supprimant les points de mesure
de part et d'autre des sauts de mode permet de filtrer ces raies parasites et de les faire
disparaitre de la mesure de spectre.
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Figure 44 : Mise en évidence de l'effet d'une impureté spectrale de I'émetteur sur la
mesure de spectre complet (a) et zoom entre 3313 et 3322 nm (b) (points : la mesure
expérimentale sans filtrage des sauts de mode (noir) et avec filtrage de 3 points de part
et d'autre du saut de mode (vert) ; courbe en trait plein : les spectres inversés du
méthane (rouge) et de la vapeur d'eau (bleu))

Par ailleurs, les modes émis en bord de bande de gain restent génants pour la mesure de
spectre malgré la sélection par le gain d'amplification. Par conséquent, des raies parasites
peuvent apparaitre sur les bords de la mesure de spectre. Les points situés en bord de la
bande de gain sont également supprimés. Pour le réseau émettant a 3,3 um ou la bande de
gain ne permet pas un filtrage spectral suffisant sur les bords de celle-ci [cf. section B.1.3], ce
filtrage est nécessaire. Pour s'affranchir de ces limitations qui apparaissent avec un cristal de
PPLN en type 0 pour des longueurs d'onde inférieures a 3,3 um, il s'agit de développer des
systémes basés avec des cristaux de PPLN en type Il [Raybaut - 2009]. Nous serons amenés a
utiliser ce dernier type de cristal dans le chapitre C ou nous nous intéresserons a la plage
spectrale autour de 2 um.
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Contributions au bruit dus aux erreurs statistiques

Rappelons que le bruit statistique provient de deux sources d’erreur : (1) les fluctuations des
signaux rétrodiffusés et (2) la précision et le bruit des appareils de mesure.

Bruit de détection

Cette étude du bruit de détection vise a caractériser le bruit propre a chaque instrument
composant la chaine de détection (les détecteurs, le boxcar et la carte d'acquisition) dans la
mesure du possible et enfin de caractériser le bruit et le rapport signal sur bruit [RSB] de
I'ensemble de la chaine de détection. Le détecteur de la voie lidar est un détecteur refroidi
par azote liquide. Par conséquent, toutes les séquences de caractérisation de bruit ont été
faites le méme jour pour conserver un niveau de bruit a peu prés constant.

Bruit des détecteurs

Cette analyse du bruit de mesure commence par la caractérisation des détecteurs utilisés sur
les voies de référence et lidar et notamment une évaluation du RSB de chacune des deux
voies en dehors de toute absorption. La Figure 31 montre les signaux typiques mesurés par
les détecteurs de référence et lidar aprés rétrodiffusion par les cibles. En dehors de toute
absorption, l'impulsion rétrodiffusée par la cible et collectée par le systtme de détection
n'est pas noyée dans le bruit intrinseéque des deux détecteurs.

Ainsi, le bruit intrinseque des deux détecteurs sans flux incident a été caractérisé. Ces
mesures ont été réalisées a l'aide d'un oscilloscope standard dont la bande passante est de
1 GHz pour une résistance de charge de 50 Q. L'échantillonnage temporel typique lors d'une
mesure de spectre vaut 50 ms. Ainsi, la mesure de bruit est réalisée avec un échantillonnage
temporel de 40 ms afin d'obtenir des conditions expérimentales similaires. Comme le
montre la Figure 45, les deux détecteurs ont des niveaux de bruit différents. En effet, le
détecteur de la voie lidar (MCT refroidi a I'azote liquide) présente un bruit 3,5 fois plus élevé
gue le détecteur de la voie référence (VIGO refroidi par effet Peltier).

— MCT refroidi Azote
=== VIGO refroidi Peltier

LA el ML
| I“ MH\‘ }“\'.h'”l% \j‘_

g T

Amplitude (mV)

10 -8 6 4 -2 0 2 4 & 8 10
Temps (s)

Figure 45 : Mesure du bruit intrinseque des deux détecteurs a l'oscilloscope pour une
résistance de charge de 50 Q et un échantillonnage de 40 ms.

Cette mesure est comparée aux données du constructeur par l'intermédiaire du NEP. Or, la
bande passante du détecteur limite la bande passante de mesure. Dans ces conditions, le
NEP expérimental associé aux deux détecteurs vaut 4,7 nW/Hzl/2 pour le détecteur VIGO
refroidi par effet Peltier et 23 pW/Hzl/2 pour le détecteur MCT refroidi par azote liquide avec
un amplificateur x 100. En comparant aux données constructeur, on remarque que le bruit
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du détecteur MCT refroidi a I'azote liquide mesuré est huit fois plus important. La différence
peut s'expliquer par le fait que la donnée constructeur est fournie a 13 um correspondant au
pic de sensibilité du détecteur. Par contre, pour le détecteur VIGO refroidi par effet Peltier, il
y a un facteur 1 000 entre le bruit mesuré et la donnée constructeur. Cette différence de
performance semble provenir de I'alimentation du détecteur tres bruitée.

Bruit de la carte d'acquisition

Au niveau de la carte d'acquisition, les voies Lidar et Référence sont en pratique toujours les
mémes. Le bruit associé a chacune de ces deux voies a été caractérisé. Pour cela, chacune
des deux voies utilisées pour réaliser la mesure est reliée a la masse. L'évolution temporelle
du signal en sortie de la carte d'acquisition est représentée sur la Figure 46. Le niveau de
bruit sur les deux voies de mesure est identique avec un d'écart-type de +/- 0,1 mV. De plus
la résolution expérimentale de la carte d'acquisition utilisée est égale a 0,3 mV.
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Figure 46 : Bruit de la carte d'acquisition sur la voie de Référence et la voie Lidar pour un
temps d'acquisition de 150 ms

Par ailleurs, une étude du niveau de bruit en fonction du temps d'acquisition a été faite.
Aucunes variations du niveau de bruit n'ont été observées. Le bruit intrinseque de la carte
d'acquisition est trés faible et ne dépend pas du temps d'acquisition. Par la suite, le bruit de
la carte d'acquisition est considéré comme négligeable.

Bruit du systeme {boxcar + carte d'acquisition}

L'entrée au niveau du boxcar est reliée a la masse pour nos deux voies référence et lidar. Le
bruit de ce systeme a été étudié en fonction de deux parameétres pour chacune des deux
voies de mesure :

» le temps d'intégration de la mesure c'est-a-dire le nombre d'impulsions moyennées
par le boxcar et ;
» lavaleur du gain du boxcar.

Pour 100 coups moyennés, nous nous sommes placés dans les conditions de mesures
expérimentales de spectre. En effet, I'écart-type du bruit est mesuré pendant 10s
correspondant a un enregistrement contenant 250 points environ. Par ailleurs, les mesures
de bruit pour des conditions de moyennage différentes ont été effectuées avec le méme
nombre de points pour chaque temps d'intégration, a savoir 250 points.
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Figure 47 : Bruit du systeme {boxcar + carte d'acquisition} branché a la masse sur la voie
référence (a) et la voie lidar (b) en fonction de la valeur du gain du Boxcar et du temps
d'intégration
La Figure 47 montre I'évolution de I'écart-type du bruit pour nos deux voies de mesure en
fonction du gain du boxcar et du temps d'intégration. Une premiére remarque concerne le
niveau de bruit sur chacune des deux voies. En effet, le niveau de bruit sur la voie référence
(Figure 47(a)) est plus important que le niveau de bruit sur la voie lidar (Figure 47(b)). Cette
différence provient du fait que deux blocs différents sont utilisés pour acquérir les signaux
de la voie de référence et de la voie lidar. Ensuite, le comportement des deux voies de
mesure vis a vis du temps d'intégration et de la valeur du gain du boxcar est identique. En
effet, plus le temps d'intégration est important plus le niveau de bruit est faible jusqu'a
atteindre sa valeur minimale. Cette valeur limite dépend du gain du boxcar et elle est de
I'ordre de 1,1 mV pour les faibles valeurs de gain. Par ailleurs, I'effet du moyennage est
visible pour les fortes valeurs de gain. En effet, plus le nombre d'impulsions moyennées est
grand plus le niveau de bruit est faible. De plus, notons que plus la valeur du gain du boxcar

est grande plus le bruit est important sur chacune des deux voies.

Rapport Signal sur Bruit de la chaine de détection dans son ensemble

Le bruit du systéme {boxcar + carte d'acquisition} et le bruit du détecteur seul ont été
caractérisés mais le niveau de bruit de la chaine de détection compléte avec le détecteur, le
boxcar et la carte d'acquisition n'est pas connu et fait I'objet de ce paragraphe. La chaine de
détection compléte est caractérisée dans un premier temps sans flux incident au niveau des
détecteurs. De la méme maniere que précédemment le bruit de la chaine de détection est
étudié en fonction (1) du temps d'intégration de la mesure et (2) de la valeur du gain du
boxcar. Cette caractérisation du niveau de bruit sur les deux voies d'acquisition de la chaine
de détection est présentée sur la Figure 48. Les mémes évolutions du niveau de bruit sont
observées sur les deux voies de mesure en fonction de la valeur du gain du boxcar et le
temps d'intégration que précédemment.

De la méme maniere que pour la caractérisation du boxcar, les mesures de bruit ont été
effectuées avec le méme nombre de points pour chaque temps d'intégration, a savoir 250
points. Ainsi, nous sommes dans les conditions expérimentales de mesure des spectres
d'absorption pour 100 coups moyennés.
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Figure 48 : Bruit de la chaine de détection {Détecteur + Boxcar + Carte d'acquisition} sans
flux incident sur la voie référence (a) et la voie lidar [MCT + amplificateur x100] (b) en
fonction de la valeur du gain du Boxcar et du temps d'intégration

La Figure 48(a) compare les niveaux de bruit de la voie de référence avec et sans la présence
du détecteur. L'ensemble de ces mesures montre que le niveau de bruit sur la voie de
référence est limité par le bruit du boxcar excepté pour un gain du boxcar de 200.
Cependant le gain utilisé sur la voie de référence est compris entre 20 et 100 en pratique. La
Figure 48(b) montre quant a elle I'évolution du niveau de bruit pour la voie lidar avec le
détecteur MCT refroidi a I'azote liquide avec un amplificateur x 100. Le niveau de bruit de la
voie lidar n'est pas limité par le bruit du boxcar contrairement a la voie de référence. En
effet, les deux détecteurs n'ayant pas le méme niveau de bruit intrinseéque |'effet du boxcar
differe d'une voie de mesure a l'autre. En effet, le bruit du détecteur (MCT refroidi a |'azote
liquide) de la voie lidar est amplifié par le boxcar. Par ailleurs, sur la voie lidar le niveau de
bruit se réduit proportionnellement a la racine carrée du nombre d'impulsions moyennées
par le boxcar pour une valeur de gain fixée.

Lors de nos expériences de mesure lidar, les écarts-types de bruit sur la voie référence et la
voie lidar sont respectivement de +/- 1,6 mV et +/- 2,5 mV sans flux incident sur les
détecteurs. Or les niveaux de signaux typiques lors d'une mesure de spectre sont d'environ
1,6 V sur la voie de référence et d'environ 2 V sur la voie lidar sans absorption sur une portée
de 30 m. Ceci donne une dynamique de 1000 environ permettant une bonne sensibilité de
mesure sans absorption. Les résultats de cette évaluation du RSB sur une portée de 30 m
sont fournis dans le Tableau 12. Le boxcar améliore le RSB de I'ensemble de la chaine de
détection sur les deux voies de mesure référence et lidar.

RSB
En dehors d'une raie d'absorption | Sur la raie d’absorption
Voie de référence (VIGO) 1000 +/- 50 1000 +/- 50
Voie lidar (MCT) 800 +/- 40 100 +/- 10

Tableau 12 : Valeur du rapport signal sur bruit en sortie de la chaine de détection pour le
détecteur de référence (VIGO refroidi par effet Peltier) et le détecteur lidar (MCT refroidi
d l'azote) avec et sans absorption sur une portée de 30 m

Pour conclure sur cette premiere partie, les bruits liés a la chaine de détection présents sur
chacune des deux voies sont différents. Le bruit de détection présent sur la voie de
référence est limité par le bruit du boxcar. En effet, le boxcar introduit un bruit supérieur au
bruit du détecteur de référence. Tandis que le bruit de détection présent sur la voie lidar est
limité quant a lui par le bruit du détecteur. Néanmoins la fonction de moyennage du boxcar

80



permet d'améliorer le rapport signal sur bruit de la chaine de détection sur les deux voies de
mesure référence et LIDAR d'un facteur 3 et 10 respectivement en dehors de toute
absorption.

Bruit sur la ligne de base

Dans les paragraphes précédents, nous nous sommes intéressés aux différentes sources de
bruit de détection introduites sur les voies référence et lidar séparément sans flux incident.
Cependant, la grandeur intéressante lors de la mesure de spectre est I'absorption c'est-a-
dire, d'un point de vue expérimental, le rapport entre le niveau de signal de la voie lidar et le
niveau de signal de la voie référence lorsque ces deux voies sont éclairées. Dans ce
paragraphe, le but est d'évaluer le bruit présent sur la ligne de base en présence de flux.
Comme illustré sur la Figure 49(a), a longueur d'onde fixée et en dehors de toute absorption,
le rapport des signaux entre les voies de varie en fonction du temps. Ce rapport varie de +/-
2 % en écart-type sur une durée d'environ 1 s, durée typique d'acquisition utile d'un point
de mesure (cf. B.1.5). Par ailleurs, les fluctuations en puissance de |'émetteur étant de +/-
3 % sur 1 s également, la voie de référence permet effectivement de les atténuer.

De plus, la valeur de la ligne de base varie en fonction de la longueur d'onde de mesure
comme le montre la Figure 49(b). Elle varie d'environ 1,8 % en fonction de la longueur
d'onde émise. Cette variation de la ligne de base peut étre due a plusieurs phénomenes : (i)
un dépointé affectant différemment les voies référence et lidar, (ii) la présence d'un fabry-
perot parasite sur une ou les deux voies de mesure (optiques non traitées ...) et/ou (iii) une
valeur de transmission des optiques dépendante de la voie de mesure. Ces phénomeénes
sont tres difficiles a mettre en évidence et a caractériser. En effet, en principe il faudrait
supprimer les gaz présents sur le trajet optique du faisceau pour réaliser une calibration de
cette ligne de base. Si cette variation est systématique, elle peut étre corrigée par un post-
traitement. En effet, I'algorithme d'inversion (cf. Annexe A) intégre une détermination de la
ligne de base par un polynéme d'ordre 2.
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\Figure 49 : Evolution temporelle du rapport de signal sur la voie Lidar sur la voie de référence a
longueur d'onde fixée sans absorption (a) et évolution du rapport de signal sur la voie Lidar sur la
voie de référence sur la ligne de base en fonction de la longueur d'onde (b)

A présent que l'erreur sur la ligne de base a été évaluée, il est possible d’évaluer I'erreur en
concentration dans le cas d’'une mesure DIiAL a deux longueurs d’onde classique a partir de
I'équation (Eqg. 19). L'intérét de ce calcul est d'estimer les performances de notre instrument
dans une configuration de mesure en IP-DiAL classique. En effet, cette erreur est réduite
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dans le cas d'une mesure multi-longueurs d'onde. L'erreur relative en concentration dans le
cas d'une mesure DIAL classique s’exprime de la maniére suivante :

2 2
M 1 2 (£> +2 (M) (Eq. 31)
on of f

N _ 20NL T T

avec N la concentration en espéce, ¢ la section efficace d’absorption, L la portée et AT/T
I’erreur relative en transmission pour la longueur d’onde « ON » et la longueur d’onde
« OFF ».

La premiere longueur d’onde est située dans la ligne de base et la seconde est située sur le
flanc d’une raie d’absorption soit de méthane soit de la vapeur d’eau. A partir, des
différentes mesures de spectre réalisées au cours de ces expériences Lidar les variations
expérimentales de transmission sont typiquement de l'ordre de +/- 20 % pour la vapeur
d’eau et de +/-4 % pour le méthane. Connaissant I'erreur en transmission sur la ligne de
base, on en déduit I'erreur en concentration d’une mesure DIAL sur une portée de 30 m dont
les résultats sont reportés dans le Tableau 13.

AT/T | o (molécules™cm?) An/n
Vapeur d'eau | +/-20 % 5e-22 +/-0,9 %
Méthane +/-4% 5e-19 +/-15%

Tableau 13 : Bilan des calculs d'erreur de concentration en mesure DIAL classique pour
une longueur d’onde ON située sur un flanc de raie pour le méthane et la vapeur d'eau et
en considérant une erreur sur la ligne de base de +/- 2 %

L’erreur relative en concentration obtenue pour le méthane est de I'ordre de +/- 15 % et
pour la vapeur d’eau de I'ordre de +/- 1 %. On remarque que pour les raies d’absorption
dont la section efficace d’absorption est faible comme la vapeur d’eau dans la gamme
spectrale étudiée, la mesure tolére des fluctuations importantes en transmission de 'ordre
de +/- 20 % en conservant une bonne estimation de la concentration. Au contraire, si la
section efficace d’absorption de la raie adressée est grande alors la mesure ne tolére que de
faibles variations en transmission. En effet, des variations en transmission de seulement +/-
4 % impligue une incertitude d’estimation de la concentration de I'ordre de +/- 15 %.

Bruit de speckle
. . ; Plan de détection
Cible topographique rugueuse Lentille ’
i
1
D
L

Figure 50 : Schéma de principe du phénoméne de speckle

La figure de speckle caractérise la rugosité d'une surface lorsqu'elle est éclairée par une
lumiére cohérente. Toutes les surfaces, au niveau microscopique, présentent des défauts ou
des irrégularités de surface dont I'amplitude est supérieure ou égale a la longueur d'onde
utilisée pour les illuminer. Quand ce genre de surface est illuminé par un faisceau cohérent
alors I'onde diffusée subit un déphasage aléatoire dii a la différence de chemin optique
aléatoire liée a la micro-rugosité de la surface. Alors I'image de cette surface éclairée par un
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faisceau cohérent est constituée de grains de speckle comme illustré sur la Figure 50. La
taille typique des grains de la figure de speckle € dans le plan de détection dépend de trois
parametres et s'exprime de la maniére suivante :

&= D (Eq. 32)
avec 4 la longueur d'onde d'illumination de la surface, L la distance entre le plan de détection
et la pupille d'entrée du systeme de collection et D le diametre de la pupille d'entrée du
systeme de collection.

Ainsi au niveau de la voie de mesure LIDAR, la taille typique d'un grain de speckle est de
I'ordre de 0,1 mm sur le plan de détection. Sur la voie de référence, la taille typique du grain
de speckle dans le plan de détection vaut 0,4 um. Sur nos deux voies de mesure le grain de
speckle est au moins 10 fois plus petit que la taille des détecteurs utilisés.

Dans l'optique d'évaluer la portion de bruit dG au phénomeéene de speckle pour notre
instrument, |'estimation de la concentration en méthane et en vapeur d'eau a été réalisée
avec la cible lambertienne dans deux configurations :

» une mesure de spectre avec la cible lambertienne fixe et
» une mesure de spectre avec la cible lambertienne en rotation.

Le mouvement de rotation imposé a la cible lambertienne permet de moyenner
temporellement plusieurs figures de speckle dans le plan de détection. La rotation de la cible
lambertienne supprime la cohérence spatiale de la lumiere laser [Lowenthal - 1971]. Ainsi, le
phénoméne de speckle est réduit. Les spectres obtenus sont inversés grace a |'outil
d’inversion réalisé par A. Dobroc au cours de sa thése [Dobroc - 2013]. Les résultats de ces
mesures de spectre sont résumés dans le Tableau 14.

. (g Concentration en Concentration en vapeur
Cible spécifique , ,
méthane d'eau
Cible lambertienne fixe 1,90 +/- 0,19 ppm 9467 +/- 820 ppm
Cible lambertienne en
rotation 1,81 +/-0,17 ppm 9473 +/- 652 ppm

Tableau 14 : Comparaison des précisions des mesures de concentration avec et sans
rotation de la cible lambertienne a une portée de 30 m

Ces résultats montrent que l'erreur sur l'estimation de la concentration s’améliore
légérement pour les deux espéces lorsque la cible lambertienne est en rotation. En effet,
I'erreur d’estimation de la concentration en méthane passe de 10 % a 9,4 % et |'erreur sur
I’estimation de la concentration en vapeur passe de 8,7 % a 6,8 %. Ces expériences menées
sur cible lambertienne avec ou sans rotation de celle-ci montrent que I'erreur d’estimation
de la concentration en espéces due a un phénomeéne de speckle est négligeable dans notre
configuration expérimentale. En effet, d'une part le grain de speckle est bien plus petit que
la zone sensible des détecteurs utilisés, et d'autre part chaque point de mesure composant
un spectre résulte de l'intégration temporelle sur plusieurs centaines de tirs. La figure de
speckle présente sur les deux plans de détection est alors suffisamment moyennée
temporellement permettant de limiter les effets spatiaux. En effet, une somme de
différentes figures de speckle décorrélées entre elles est réalisée conduisant vers un
éclairement quasi-homogene des plans de détection.
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Bruit di aux instabilités en direction du faisceau

Les champs d’émission et de réception de la voie de référence sont représentés sur la Figure
51(a) en fonction de la distance entre la cible et I'optique de réception. Le modéle réduit de
la voie de référence, utilisant une lentille de 25 mm de focale, permet d’obtenir un champ
de réception environ 5 fois plus grand que le champ d’émission a 25 cm (distance de la
cible). Une mesure de la divergence du faisceau en sortie de I'instrument a été faite dans la
section B.1.3. La divergence du faisceau complémentaire est de I'ordre de 2,4 mrad. Si les
deux champs sont bien placés I'un par rapport a l'autre, alors le dépointé du faisceau
complémentaire est contenu dans le champ de réception de la voie de référence. Par
ailleurs, la divergence du champ de réception de la voie IP-DiAL est difficile a déterminer. En
effet, le systeme de collection de la voie Lidar étant composé de deux lentilles, il est
nécessaire de calculer la focale équivalente de ce systéeme. Pour les deux détecteurs utilisés
sur la voie IP-DiAL, le champ de réception a été maximisé. En effet, représenté sur la Figure
51(b), le champ de réception de la voie IP-DIiAL est environ 3 fois plus grand que le champ
d’émission a 30 m (distance de la cible). De méme que pour la voie de référence, a priori
pour un systéme bien réglé avec les deux champs centrés I'un par rapport a I'autre, la voie
IP-DIAL est insensible aux instabilités en direction du faisceau.

(a) (b)
—— Champ d'émission —— Champ d'émission
— 129 — Champ de réception (f = 25 mm) —  1209—— champ de réception [MCT + f = 200 mm]
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Figure 51 : Configuration émission réception permettant de minimiser les effets du
dépointé pour la voie de référence (a) et la voie IP-DiAL (b).

Le bruit de mesure di aux instabilités en direction du faisceau devient génant pour la
mesure de concentration pour deux conditions de recouvrement des champs d’émission et
des champs de réception : (1) un champ d’émission de méme dimension que le champ de
réception et (2) un mauvais réglage initial de la superposition des deux champs. Le dépointé
pour cet émetteur de I'ordre de 0,05 mrad a été évalué dans la section B.1.3. Ainsi, le
dépointé du faisceau n’est pas une source de bruit lors de la mesure sauf si les champs
émission et réception ne sont pas bien positionnés I'un par rapport a I'autre sur chaque voie.

Néanmoins, occasionnellement il est possible d'observer des variations d'intensité sur les
voies référence et lidar non corrélées. Par exemple dans les pires cas, la Figure 52 montre
I'évolution temporelle simultanée du niveau de signal sur la voie de référence et la voie lidar
a une longueur d'onde fixée. Comme le montre la Figure 52(a), montre deux régimes de
fonctionnement sont identifiables sur le long terme. En effet, le niveau de signal de la voie
lidar varie ponctuellement de plus de 10 % en moins d'une seconde. Un premier régime de
fonctionnement noté (1) olu les deux voies de mesures varient de la méme maniere aux
fluctuations en puissance de I'émetteur symbolisé par le carré en pointillés noirs. Et un
second régime de fonctionnement noté (2) symbolisé par le carré en pointillés bleus ou les
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deux voies se séparent alors que les conditions de mesure n'ont pas changées a priori. Ces
différences d'évolution des niveaux de signaux de chacune des deux voies peuvent
s'expliquer par des effets thermiques différents sur chaque voie de mesure, des effets de
turbulence sur la voie lidar bien que l'instrument soit a l'intérieur d'un batiment. Ce
phénoméne conduit a des variations brusques du niveau de la ligne de base sur un temps
caractéristique court.

(a) (b)
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Figure 52 : Evolution temporelle du niveau de signal sur les voies de référence et lidar sur
le long terme (a) et sur le court terme (b)

Par ailleurs, cette évolution temporelle sur le court terme représentée sur la Figure 52(b),
montre que les variations du niveau de signal de la voie lidar ne coincident pas toujours aux
variations observées sur la voie référence. Ces décrochages symbolisés sur la figure par des
rectangles en pointillés marron. Ces mesures montrent que la réponse des deux détecteurs
différe I'un de I'autre de maniere ponctuelle. Il a été montré que méme en utilisant deux
détecteurs identiques pour les voies référence et lidar, la correction apportée par la voie de
référence n’est pas parfaite [Sigrist - 2008]. Par conséquent, les fluctuations en puissance de
I'émetteur ne sont pas totalement corrigées voire méme un bruit supplémentaire est
introduit lors de la mesure. C'est pour cette raison que I'erreur sur la ligne de base reste
importante en dépit de la normalisation par la voie de référence. Comme nous ne
connaissons pas |'origine de cette source de bruit, nous n’avons pas de solution a proposer
permettant de réduire voire de supprimer cette source d’erreur sur la ligne de base.
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Bilan

Pour conclure sur cette étude des sources de bruit de mesure, le Tableau 15 résume
I'ensemble des résultats décrits dans les paragraphes sur les sources de bruits statistiques et
et les sources de bruits systématiques. Plusieurs sources de d’erreurs sont négligeables par
rapport aux autres sources. Les bruits limitants lors d’une mesure de spectre a I'aide de
notre instrument sont :

» l'incertitude sur le positionnement spectral de la longueur d’onde complémentaire

et;

» le bruit de détection (incluant le bruit sur la ligne de base).

Ces deux sources d'erreurs peuvent étre réduites.

Incertitudes

Sources d’erreur Types Conséquences sur T
Section efficace Systématique | Négligeable <0,01%
L'incertitude de mesure propre au
mesureur de longueur d'onde et le
, . déplacement de la cale PZT pendant .
Systématique | |, P L . P . R 1a5%
I'acquisition des données conduisant a
Positionnement une incertitude totale de mesure sur
spectral I'onde signal de 60 MHz .
Les variations de longueur d'onde du laser
- de pompe au cours de la mesure de .
Statistique pomp . . 4212 %
spectre apportant une incertitude
maximale de 150 MHz.
Il n'est pas limitant car un post-traitement
Effet des modes , . . p . e . P .
. Systématique | est réalisé afin de supprimer les points <0,1%
secondaires
aberrants
C'est un bruit aléatoire qui se traduit par
Détection Statistique un bruit sur la ligne de base et surla >1,8%
transmission d'une maniére générale.
Speckle Statistique Négligeable <0,01%
Dépointé Statistique Négligeable <0,01%

Tableau 15 : Tableau récapitulatif des sources d’erreur de la mesure IP-DiAL

La limitation majeure lors de ces expériences reste l'incertitude sur la fréquence
complémentaire émise connu avec une précision de 160 MHz. Il est possible de réduire cette
source d'incertitude de deux manieres :

» en mesurant simultanément au cours de |'acquisition du spectre la longueur d'onde
pompe et la longueur d'onde signal ;
» en mesurant directement la longueur d'onde complémentaire avec une bonne
précision par exemple a l'aide d'une cellule de gaz de référence.

Pour le bruit de détection, il est possible de le diminuer en intégrant plus longtemps chacune

des deux voies.
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B.2.2. Analyse de I'apport de séquences multi-longueur
d’ondes dans les mesures

Analyse de la séquence optimale parmi les séquences de longueurs d’onde
consécutives générées

De maniére générale, de nombreux points (une centaine) composent les spectres mesurés
lors des expériences IP-DiAL réalisées au cours des sections précédentes. Dans cette section
du manuscrit, la mesure de spectre de la section B.1.5 est utilisée afin d’évaluer la séquence
expérimentale de fréquence successives maximisant la précision d'estimation des
concentrations de méthane et de la vapeur d'eau. Pour cette mesure expérimentale, le
spectre contient N = 93 longueurs d’onde. Ces travaux d’analyse ont été réalisés en
collaboration avec N. Cezard et A. Dobroc de I’'Onera/DOTA/SLS, dans le cadre de la thése de
ce dernier, et s'appuie sur le code d'inversion développée par A. Dobroc présenté en Annexe
A.2 et basé sur la méthode du maximum de vraisemblance. Il permet de minimiser I'écart
entre un modéle atmosphérique te le spectre mesuré en maximisant une grandeur appelée
la vraisemblance du signal. Aujourd'hui, ce code est maintenue et utilisé par N. Cézard du
DOTA/SLS. Ces travaux ont fait I'objet d’une publication dans Applied Physics B [Barrientos
Barria - 2014]. La démarche suivie pour cette étude est la suivante :

» le traitement de la ligne de base c'est-a-dire a partir de la mesure expérimentale
réalisée dans la section B.1.5, la ligne de base est déterminée pour cette mesure ;

» la mise en évidence du compromis précision et temps de mesure ;
» la détermination de la séquence expérimentale optimisant ce compromis ;

» la comparaison du temps d’intégration par longueur d'onde par rapport au nombre
de longueurs d’onde émises.

Ainsi, deux parametres d’optimisation sont a notre disposition le nombre de longueurs
d’onde émises N et le temps d’intégration de chaque longueur d'onde t'.

La séquence de longueurs d'onde émises au cours de la mesure est représentée sur la Figure
53(a). Les longueurs d'onde composant cette séquence sont placées dans I'ordre croissant
pour chaque rampe de tension appliquée au miroir My. Sur la Figure 53 (b) représente le
spectre mesuré dans la section B.1.5 dont la lighe de base a été estimée et soustraite. Ce
spectre est composé de 93 points de mesure correspondant a un temps de mesure total T de
7,3 minutes. Lors de l'inversion de spectre réalisée précédemment, cing coefficients sont
estimés :

> la concentration en méthane ;
» la concentration en vapeur d’eau ;

» trois coefficients déterminant la ligne de base ;
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Figure 53 : Séquence compléte de longueur d'onde émises par I'émetteur (points noirs)
(a) ; Mesure du spectre d'absorption de la vapeur d'eau et du méthane atmosphérique a
l'aide de l'instrument IP-DIAL sur une portée de 30 m (points noirs) (b) ; la séquence
minimisant la RRE pour le méthane composée de 6 longueurs d'onde (points rouges) ; la
séquence minimisant la RRE pour la vapeur d'eau composée de 5 longueurs d'onde
(points bleus) ; la séquence minimisant la RRE pour le mélange méthane-vapeur d'eau
composée de 3 longueurs d'onde (croix verts). La ligne de base a été pré-déterminée pour
ce calcul.

La détermination de la ligne de base avant traitement associé a une mesure expérimentale

Dans un premier temps, la ligne de base est déterminée a partir de la mesure réalisée en
section B.1.5. Le spectre d’absorption de cette méme mesure est alors corrigé par la ligne de
base permettant de réduire le nombre d’inconnues a estimer a trois : la concentration en
méthane, la concentration en vapeur d’eau et un coefficient d’offset de ligne de base. En
diminuant le nombre de parameétres a estimer, |'estimation de la concentration en vapeur
d’eau et en méthane est plus précise. Afin d'estimer le coefficient de la ligne de base, les
concentrations en méthane et en vapeur d'eau, il est nécessaire d'avoir des séquences
contenant au minimum trois longueurs d'onde.

Le calcul de I’erreur relative (RRE pour Random Relative Error)

La RRE de chaque parameétre estimé est égale a deux fois les bornes de Cramer-Rao® [Harry —
1997 ; Dobroc - 2013]. La fonction de la RRE est une fonction bi-dimensionnelle dépendant
du nombre de longueurs d'onde successive composant la séquence N et de I'indice de départ
k de la séquence contenant les N longueurs d'onde. Les parametres de la séquence de
longueurs d'onde successives [N, k] minimisant la RRE de chaque espéce gazeuse sont
identifiés grace au code d'inversion développé par A. Dobroc au cours de sa thése.

Le compromis entre précision et temps de mesure

Ensuite, théoriquement si le nombre de longueurs d’onde présente dans le spectre mesuré
se réduit alors la précision de 'estimation en concentration diminue. En effet, le spectre
mesuré contient moins d’informations. Cette évolution de l'erreur relative (RRE) sur
I’estimation de la concentration en fonction du temps de mesure (ou du nombre de
longueurs d’onde N) est représentée sur la Figure 54. Cinq hypothéses sont utilisées pour
construire cette figure :

1 . \ . / . ..
Les bornes de Cramer-Rao représentent pour chaque parametre estimé la variance minimale
atteignable par un estimateur non biaisé.
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» le temps d’intégration pour chaque longueur d’onde émise est égale au temps
expérimentalt’'=4,7 s;

> les séquences de longueurs d'onde choisies sont composées de longueurs d'onde
émises consécutivement ;

> les séquences de longueurs d'onde choisies minimisent I'erreur d'estimation de la
concentration pour chaque point représenté ;

» laligne de base est connue ;

» le bruit de mesure est considéré constitué d'un bruit blanc gaussien et d'un bruit en
fréquence.

Nombre de longueurs d'onde émises
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Figure 54 : Evolution de la valeur de I'erreur relative pour le méthane (points rouges), la
vapeur d'eau (points bleus) et le mélange méthane - vapeur d'eau (points noirs) en

fonction du temps de mesure. Chaque donnée correspond a la séquence de longueurs
d'onde minimisant la RRE (Relative Random Error).

Chaque point représenté sur ce graphique correspond a la séquence "optimale" composé de
N longueurs d'onde parmi les 93 longueurs d'onde émises expérimentalement en Figure 53
permettant de minimiser la valeur du RRE. Ainsi, si le nombre de longueurs d’onde présentes
dans le spectre augmente, la RRE quant a elle diminue fortement pour des séquences
contenant peu de longueurs d'onde et plus modérément ensuite pour des séquences dont le
nombre de longueur d'onde N est supérieur a 20. En effet, on observe I'apparition d'un
palier pour des séquences constituées de plus de 20 longueurs d'onde émises
successivement. L'erreur relative RRE tend vers une valeur constante car les longueurs
d'onde émises supplémentaires n'apportent pas suffisamment d'informations dans nos
conditions de mesure. Ce calcul réalisé a partir des données expérimentales (Figure 54) met
en évidence ce compromis existant entre précision de |'estimation des concentrations en
méthane et vapeur d’eau et temps de mesure.

Nombre de longueurs d'onde 10 23 47 93

Temps de mesure 47 s 108 s | 220s | 440s
RRE pour le CH, 159% [12,1% | 93% | 72%
RRE pour H,0 105% | 96% | 7,8% | 62%
RRE pour CHy4 - H,0 239% | 15,7% | 12,2% | 9,5%

Tableau 16 : Calcul des RREs de la séquence expérimentale pour le CH,, H,0 et CH, - H,0
pour un temps de mesure de 440s, 220 s et 108 s.
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Par exemple, si le temps de mesure est divisé par quatre (c'est-a-dire que le nombre de
longueurs d’onde est également divisé par quatre), le RRE de chacune des configurations
évaluées augmente au plus de 5 % comme illustré dans le Tableau 16. Le gain en précision
de mesure évolue faiblement avec le temps de mesure.

La détermination de la séguence expérimentale optimisant ce compromis

La seconde étude consiste a étudier théoriquement l'influence sur la précision de mesure du
temps d’acquisition d’un point de mesure, c'est-a-dire augmenter le temps passé sur une
longueur d’onde, en fonction du nombre de longueurs d’onde présentes dans le spectre tout
en conservant un temps de mesure total T fixé a 440 s ici. Cing hypothéses sont utilisées
pour déterminer ces séquences :

> le temps de mesure total T est fixe et correspond au temps de mesure expérimental
valant 7,3 minutes soit 93 longueurs d'onde intégrées pendant 4,7 s ;

» les séquences de longueurs d'onde testées sont composées de longueurs d'onde
émises consécutivement ;

» l'estimation de la concentration en méthane et en vapeur d'eau pour chaque
configuration de calcul ;

» la ligne de base est supposée connue ce qui permet d’améliorer la précision
d’estimation des concentrations en méthane et vapeur d’eau ;

» le bruit de mesure est un bruit blanc gaussien permettant d’écrire une équivalence
entre le temps de mesure et le nombre de longueurs d’onde présentes dans le
spectre.

L’hypothése de bruit blanc permet de supposer que chaque longueur d'onde est mesurée sur un
temps t'=T/N ou T est le temps total de mesure et N le nombre total de longueur d'onde composant
le spectre. Dans ces conditions, I'écart-type de bruit de chaque longueur d'onde oy s'exprime de la
maniéere suivante :

N

oy = (793 ﬁ (Eq 33)

avec o3 I'écart-type de bruit considéré pour l'inversion de la séquence compléte.

Sous cette hypothése, I'écart type de bruit est inversement proportionnel a la durée
d’acquisition d’un point de mesure. De plus, pour ce calcul le bruit de fréquence n'est plus
pris en compte.

Suite a ce calcul, les séquences de longueurs d'onde successives minimisant la RRE du
méthane, de la vapeur d'eau et du mélange méthane - vapeur d'eau pour un temps de
mesure T constant de 440 s sont représentées sur la Figure 53. La meilleure séquence de
longueurs d'onde successives pour le méthane est constituée de six longueurs d'onde située
entre 3312 nm et 3314 nm tandis que la meilleure séquence pour la vapeur d'eau contient
cing longueurs d'onde situées entre 3316 nm et 3318 nm. A présent, la question qui se pose
concerne la séquence de longueurs d'onde minimisant I'erreur pour le mélange méthane et
vapeur d'eau atmosphérique. Pour ce faire, nous cherchons par le calcul la séquence
minimisant la somme des erreurs quadratiques du méthane et de la vapeur d'eau. Dans ces
conditions, la séquence "optimale" est composée de trois longueurs d'onde émises pendant
le temps de mesure T et situées entre 3315 nm et 3316 nm. Pour I'ensemble de ces
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séquences, aucun point de mesure ne se situe dans la ligne de base. Trois raisons expliquent
cette singularité :

v sélectionner uniquement des séquences de longueurs d'onde émises
successivement ;
v estimer systématiquement la concentration en méthane et en vapeur d'eau ;

v’ la pré-détermination de la ligne de base.

Comme la ligne de base a été pré-déterminée, un point supplémentaire sur la ligne de base
n'est pas nécessaire. Il est cependant nécessaire d'avoir au minimum trois points de mesure
pour réaliser linversion. Ainsi, pour les séquences de longueurs d'onde émises
successivement sélectionnées, aucun point de mesure n'est présent sur la ligne de base.

Le calcul précédent a permis de sélectionner trois séquences permettant de minimiser la RRE
du méthane, de la vapeur d'eau et du mélange méthane - vapeur d'eau. Ces trois séquences
sont utilisées afin de déterminer la RRE de chaque configuration a partir de nos données
expérimentales dont le temps de mesure expérimental effectif t' de chaque longueur d'onde
est fixe et vaut environ 4,7 s. Les résultats de cette étude sont résumés dans le Tableau 17.
La meilleure séquence sélectionnée pour le méthane n'apporte pas assez d'informations sur
le contenu en vapeur d'eau. En effet, une seule longueur d'onde se situe dans une raie
d'absorption de la vapeur d'eau. Par ailleurs, la séquence de longueurs d'onde sélectionnée
afin d'optimiser la mesure sur la vapeur d'eau permet une mesure du contenu en méthane
mais elle est tres imprécise.

, Séquence Séquence Séquence
Séquence . . .
compléte optimale optimale optimale
P pour CHy pour H,0 pour CH,4 - H,O
Nombre de ' 93 6 5 3
longueurs d'onde
RRE pour le CHy 7,2 % 19 % 99 % 33 %
RRE pour H,0 6,2 % 1730 % 12 % 19 %
RRE Hs -
pour CHs 9,5 % 1730 % 99 % 38 %
H,0
Temps de mesure 440 s 30s 25s 13s

Tableau 17: Calcul des RREs des séquences optimales pour le CH,, H,0 et CH, - H,0 a
partir de la séquence de mesure expérimentale. Le temps de mesure par longueur d'onde
est fixé a 2 s.

Pour chacune des trois configurations testées et en utilisant la meilleure séquence sélectionnée par
le calcul, il est possible de réaliser la mesure de concentration en espéces 15 a 30 fois plus
rapidement en détériorant la précision expérimentale de I'estimation d'un facteur compris entre 2 et
4. Par exemple, la meilleure séquence sélectionnée pour la vapeur d'eau permettrait de réaliser une
mesure 15 fois plus rapidement en conservant une précision expérimentale de |'estimation de 12 %,
soit une détérioration de la précision d'un facteur 2. Ces résultats sont a prendre avec précaution car
les hypothéses faites notamment sur le bruit de mesure sont tres fortes.

Comparaison expérience et calcul

L'évolution de I'erreur relative associée a chaque configuration en fonction du temps de mesure est
étudiée pour deux cas. Cette étude s'appuie sur les séquences déterminées précédemment et sur
nos données expérimentales. Les résultats associés sont illustrés pour chaque configuration sur la
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Figure 55. Le premier est représenté sur chaque graphique par la ligne solide. Cette derniére montre
I'évolution de la limite théorique de la RRE en fonction du temps de mesure. Ce calcul est réalisé
pour un nombre de longueurs d'onde fixé correspondant a la séquence optimale déterminée
précédemment pour chaque configuration. Le temps de mesure augmente car le temps
d'intégration par longueur d'onde augmente. Le second cas est représenté quant a lui par les points
de couleur (rouge : méthane ; bleu : la vapeur d'eau ; vert : le mélange). Ces courbes montrent
I'évolution de la valeur expérimentale de la RRE en fonction du temps de mesure en considérant
comme séquence initiale la séquence optimale. Elles sont construites par ajout de longueurs d'onde
émises successivement a la séquence initiale jusqu'a atteindre la séquence expérimentale compléte.
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o 0.30
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Figure 55 : Evolution de I'erreur relative en fonction du temps de mesure pour le méthane
(a), la vapeur d'eau (b) et le mélange méthane - vapeur d'eau (c). (Points : la RRE
expérimentale ol I'on augmente le nombre de longueurs d'onde composant le spectre ;
Ligne : la RRE minimale espérée ol I'on augmente le temps d'intégration par longueur
d'onde). La premiére valeur de la RRE correspond a celle de la séquence optimale
résumée dans le Tableau 17.
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Le temps d'intégration par longueur d'onde est fixé a t' = 4,7 s. Toujours sous I'hypothése d'un bruit
blanc de mesure, il est plus intéressant d'augmenter le temps d'intégration t' par longueur d'onde de
la séquence optimale plutét que d'augmenter le nombre de longueurs d'onde contenu a partir de la
séquence optimale dont le temps d'intégration est fixe. L'erreur expérimentale sur les trois
graphiques de la Figure 55 diminue par palier en fonction du temps de mesure. Ces paliers sont
particulierement visibles sur les figures du méthane et de la vapeur d'eau. lls sont dus a la méthode
de construction de ces figures. En effet, les longueurs d'onde ajoutées a la séquence initiale
correspondent aux longueurs d'onde successives que nous avons émises expérimentalement lors du
balayage en fréquence. Elles n'apportent pas toutes de l'information pour I'espéce adressée. Par
exemple, pour le méthane les informations utiles se situent dans la gamme spectrale comprise entre
3312 et 3315 nm environ. Toutes les longueurs d'onde que nous avons émises en dehors de cette
gamme spectrale apportent peu d'informations.

Par exemple, il serait possible d'obtenir une précision de l'estimation de la concentration en
méthane en utilisant la séquence optimale de 7,2 % équivalente a celle obtenu a l'aide de la
séquence expérimentale sur un temps de mesure total de 200s. Le temps de mesure du spectre
d'absorption est alors deux fois plus court que le temps de mesure expérimental et chaque longueur
d'onde de la séquence optimale pour le méthane est intégrée sur un temps t' = 33 s. De méme, il
devient possible d'obtenir une précision d'estimation de la concentration en vapeur d'eau ou du
mélange méthane - vapeur d'eau de 6,2 % et 9,5 % respectivement pour une temps de mesure
réduit de 100 s et 250 s respectivement en utilisant leurs séquences optimales.

En utilisant les séquences de longueurs d'onde sélectionnées précédemment et en intégrant chaque
longueurs d'onde sélectionnée sur un temps plus long, il est possible de gagner théoriquement
jusqu'a un facteur deux sur la précision de I'estimation de la concentration en méthane ou en vapeur
d'eau, comme illustré dans le Tableau 18.

, Séquence Séquence Séquence
Séquence . . .
compléte optimale optimale optimale
P pour CHy pour H,0 pour CH, - H,O
Nombre de ‘ 93 6 5 3
longueurs d'onde
RRE pour le CHy 7,2 % 4,8 % 23 % 5,9 %
RRE pour H,0 6,2 % 440 % 2,8 % 3,4%
RRE Hy -
o pour CHs 9,5 % 440 % 23% 6,8 %
2

Tableau 18 : Calcul des RREs des séquences optimales pour le CH,, H,0 et CH, - H,O en
considérant un temps de mesure total fixé a 440 s

La technologie utilisée afin de développer I'émetteur présente I'avantage d'étre largement
accordable et polyvalent. Il est donc intéressant d'identifier les séquences de longueurs
d'onde optimales permettant de minimiser I'erreur relative sur le méthane ou la vapeur
d'eau atmosphérique. Néanmoins, les calculs réalisés ici en collaboration avec DOTA/SLS et
les résultats associés dépendent fortement des propriétés du bruit de mesure et des
concentrations en espéece. Sachant que I'hypothése de bruit blanc utilisée est une hypothese
trés forte, les résultats donnés dans ce manuscrit sont a considérer avec prudence et
notamment les tendances espérées sur le long terme. En pratique, réaliser une premiere
mesure de spectre sur une tres large gamme spectrale permet de fournir un apercu des
espéeces présentes sur la ligne de visée et de leur concentration. Ces premiers résultats avec
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une bonne connaissance du bruit de mesure peuvent étre utilisés afin de déterminer les
séquences optimales de longueurs d'onde permettant d'utiliser de maniere plus efficace le
temps de mesure disponible.

Cette analyse est un outil permettant d'optimiser le temps de mesure et de déterminer les
séquences de longueur d'onde a générer. Il serait intéressant dans la suite de ce travail de
thése de réaliser des mesures expérimentales de spectre dans lesquelles, la séquence de
longueurs d'onde aurait été choisie de maniére a optimiser le compromis précision et temps
de mesure.

Bilan de I'analyse des séquences de longueurs d'onde

L'analyse des séquences de longueurs d'onde a été réalisée par une approche pragmatique.
En effet, les séquences de longueurs d'onde ont été générées dans un premier temps puis
dans un second temps cette analyse a été faite a partir des résultats obtenus.

La séquence de longueur d'onde optimale dépend des gaz présents sur la ligne de visée et de
leur gamme de concentration. L'objectif ici ne consiste pas a proposer une séquence
générique optimale mais plutot une stratégie de mesure en fonction de quelques exemples
de scénarios opérationnels résumés dans le Tableau 19.

Dans I'expérience du paragraphe B.1.5, nous nous sommes placés dans une configuration
correspondant au scénario 4 c'est-a-dire la surveillance d’un site de stockage du méthane,
par exemple, sans connaitre a priori la concentration de cette espéce. Pour cette raison, des
scans complets ont été réalisés. Ensuite, apres les analyses réalisées a la section B.2.2, des
scans plus rapides a trois longueurs d’onde seulement auraient pu étre réalisés.
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Applications Conditions expérimentales | Stratégie de mesure proposée
Détermination a  priori  d'une
o . séquence de longueurs d’onde la
Suivi des gaz a | gspaces connues mieux adaptées aux épaisseurs

effets de serre en
environnement
connu

Gammes de concentrations
connues

optigues a mesurer.

Puis scans rapides avec une longueur
d’onde par espéce ciblée et une
longueur d'onde "off".

Surveillance de la
pollution urbaine
ou sur site
aéroportuaire

Espéces polluantes connues

Gammes de concentrations
variables (jours, heures ...)

Présence d'interférents
atmosphériques

Réaliser scan complet
estimer les gammes
concentrations de chaque espéce.

un pour

de

Puis déterminer les longueurs d’onde
les mieux adaptées aux d’épaisseurs
optiques a mesurées.

Enfin réaliser des scans rapides avec
une longueur d’onde par espece
ciblée et une longueur d'onde off

Surveillance d’un

site industriel
connu (détection
de fuite)

Espéces connues

Gammes de concentrations
connues sauf cas de fuite

Présence d'interférents
atmosphériques

Stratégie de mesure du scénario 1
puis

Si les épaisseurs optiques sont trop
fortes (en cas de fuite) alors

Alors réaliser un scan complet pour
estimer les gammes de
concentrations de chaque espéce

Puis déterminer les longueurs d’onde
les mieux adaptées

Enfin réaliser des scans rapides avec
une longueur d'onde par espece
ciblée et une longueur d'onde off

Surveillance d’un
site industriel ou
surveillance  des
especes en sortie
de moteur
aéronautique sans
a priori sur les
concentrations en
especes

Especes polluantes connues

Gammes de concentrations
inconnues

Présence d'interférents
atmosphériques

Réaliser scan complet
estimer les gammes
concentrations de chaque espéce

un pour

de

Puis déterminer les longueurs d’onde
les mieux adaptées

Enfin réaliser des scans rapides avec
une longueur d’onde par espece
ciblée et une longueur d'onde off

Tableau 19 : Proposition d'une stratégie de mesure en fonction de cing scénarios

opérationnels
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B.2.3. Synthese

Dans un premier temps, Une analyse du bruit de mesure a été réalisée. Cette analyse a mis
en évidence de sources de d’erreurs importantes : I'incertitude sur la connaissance de la
fréquence complémentaire et le bruit de détection impliquant un bruit et donc une erreur
sur la ligne de base.

Une étude sur les conditions et le choix des longueurs d'onde a émettre pour optimiser le
compromis précision et temps de mesure a été réalisée en collaboration avec le DOTA a
partir d'un jeu de données expérimental. L'outil développé pendant la these d'A. Dobroc
permet d'identifier les conditions expérimentales permettant de minimiser I'erreur relative
sur le méthane ou la vapeur d'eau atmosphérique. Ces premiers résultats montrent qu'il
existe des séquences de longueurs d'onde permettant d'utiliser de maniére plus efficace le
temps de mesure disponible. Il serait intéressant de déterminer la séquence optimale de
longueurs d'onde a générer permettant de réaliser le meilleur compromis précision et temps
de mesure dans cette gamme spectrale. En pratique, réaliser une premiére mesure de
spectre sur une trés large gamme spectrale permet de fournir un apergu des espéces
présentes sur la ligne de visée et de leur concentration.

A présent, nous allons étudier les perspectives d’évolution et d’amélioration de I'instrument
de point de vue de la portée et de la stabilité mécanique.
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B.3. Perspectives

B.3.1. Evaluation des performances de l'instrument IP-
DiAL de moyenne portée

Dans cette section, une estimation de la portée maximale pour une tolérance de précision
donnée de notre instrument est réalisée ainsi qu'une estimation de la sensibilité maximale
de ce dernier, c'est-a-dire quelle est la concentration minimale détectable par I'instrument
pour une portée donnée.

Détermination de la portée maximale de I'instrument actuel

Dans |'objectif de réaliser des mesures de concentration multi-espéces avec un systeme
opérationnel transportable, nous souhaitons estimer une valeur de portée maximale
atteignable pour laquelle I'erreur de I'estimation de la concentration reste acceptable. Nous
nous fixons une erreur d'estimation maximale de 10 % sur les deux espéces. Pour ce faire,
plusieurs expériences sont réalisées afin d'estimer l'erreur en concentration de chaque
espece :

» en fonction de I'énergie disponible en sortie de |I'émetteur et
» en fonction du choix de la cible spécifique.

Tout d'abord, le choix de la cible a été dirigé vers celle permettant d'obtenir le meilleur
rapport signal sur bruit [RSB]. Suivant la nature de la cible, son albédo (coefficient de
réflexion) change. Il s'avére que la cible lambertienne présente |'albédo le plus important de
I'ordre de 90 % tandis que l'albédo de la feuille de papier est de 80 %. Dans un second
temps, en conservant une portée de 30 m, une mesure de concentration sur le méthane et
la vapeur est faite en atténuant par un facteur 40 |'énergie disponible en sortie de
I'émetteur. Ces expériences sont réalisées en utilisant la cible lambertienne en rotation
comme cible topographique.

Mesures | Concentration CH4 | Concentration H,0
1 1,73 +/- 0,19 ppm 9,3 +/- 0,9 %o
2 1,84 +/- 0,19 ppm 8,8 +/- 0,9 %o

Tableau 20 : Bilan des mesures de concentration en méthane et vapeur d'eau pour une
énergie disponible en sortie de I'émetteur atténuée par un facteur 40 sur une portée de
30 m avec la cible lambertienne

Pour cela, il suffit d'utiliser uniguement I'énergie disponible en sortie du NesCOPO non
amplifié. Les résultats concernant cette expérience sont résumés dans le Tableau 20. Les
spectres obtenus sont inversés grace a |'outil d’inversion réalisé par A. Dobroc au cours de sa
thése [Dobroc - 2013]. Dans cette configuration de mesure, I'erreur sur I'estimation de la
concentration sur les deux espeéces reste inférieure a 10 %. Or la puissance rétrodiffusée, Pg,
est inversement proportionnelle au carré de la portée, d, et proportionnelle a la puissance
disponible en sortie d'émetteur Py, comme suit [Bosenberg - 1998] :

P.
Py l;lzer (Eq. 34)
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En supposant que les conditions expérimentales sont identiques, il est possible d'estimer
une portée d pour l'instrument dont le RSB est équivalent a celui de la mesure précédente.
Les hypotheses sont les suivantes :

» la transmission est identique c'est-a-dire que les sections efficaces d'absorption des
raies des deux especes sélectionnées sont plus faibles. Ceci est possible car
I'émetteur est trés largement accordable.

» le recouvrement spatial entre le champ de détection et le champ d'émission sur la
cible est identique également.

Sous ces hypothéses, une portée de I'ordre de 190 m peut étre estimée pour une énergie
disponible en sortie d'émetteur de 5 pJ.

De plus, afin d'optimiser la portée de l'instrument avec le méme laser de pompe il suffit
d'utiliser un cristal d'amplification plus long permettant d'augmenter ['efficacité de
conversion de la source. Par conséquent, le cristal d'amplification de 20 mm de long a été
remplacé par un cristal non linéaire de 50 mm de long. Avec ce nouvel étage d'amplification,
jusqu'a 10 W sont émis a 3,3 um, permettant ainsi d'atteindre une portée théorique de
260 m. Ces expériences sont présentées en Annexe B.1.

Détermination de la sensibilité maximale de I'instrument moyenne énergie a
une portée de 30 m

L'objectif ici est d'estimer un ordre de grandeur de la sensibilit¢é maximale de notre
instrument c'est-a-dire la concentration minimale détectable pour le méthane et la vapeur
d'eau dans nos conditions expérimentales en considérant que I'on émet simplement deux
longueurs d'onde "ON" et "OFF" sans tenir compte ici des effet d'interférents.

La résolution expérimentale pour la mesure du méthane par l'instrument sur une portée de
30 m est de 0,16 ppm. De méme, la limite de détectivité est d'environ 400 ppm pour la
vapeur d'eau sur une portée de 30 m avec notre instrument. Il est possible de détecter des
niveaux de concentration en méthane et en vapeur d'eau inférieurs a la concentration
atmosphérique. Cela correspond a une résolution de 0,16 et 400 ppm sur une portée de
260 m reportée dans le Tableau 21.

Section Résultat .
X ) . . , . Concentration Longueur
Especes efficace Résolution | expérimental L. ,
\ . atmosphérique | d’onde ON
d'absorption ou calcul

CHa 1.10™ 0,16 ppm Exp. 1,9 ppm 3314,5 nm
H,0 1.10% 400 ppm Exp. 134% 3316 nm
NO, 1.10% 3 ppm Calcul 10 ppba1ppm 3430 nm
Acétone 5.10° ppm.m 10 ppm Calcul 1a3ppb 3360 nm
Formaldéhyde 6.10%° 0,3 ppm Calcul 10 3 20 ppb 3595 nm
Propyléne 5.10° ppm.m 10 ppm Calcul N.C. 3380 nm

Tableau 21 : Estimation de la concentration minimale détectable pour une portée de
260 m pour les différentes espéeces adressables dans la gamme spectrale 3,3 - 3,8 um

Dans la section B.2.1, le bruit sur la ligne de base a été déterminé et vaut environ 1,8 % sur
une portée de 30 m. Si nous considérons une valeur du RSB valant 1, alors I'absorption par
I'espéce d'intérét est égale au bruit de mesure. Par ailleurs, dans le cadre d'une mesure IP-
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DiAL, I'équation (Eq. 23) introduite dans la section A.1.3, nous fournit I'expression de la
concentration moyenne en espéce sur la ligne de visée N :

N = ; X In <M> (Eg. 35)
2do(A,,) P(2ors)
Plon) _ 1-4 (Eq. 36)
P(Aofs)

ou A est I'absorption par les gaz présents sur la ligne de visée. En considérant que les
énergies émises aux deux longueurs d'onde "ON" et "OFF" sont égales.

Ce calcul est réalisé pour une portée de 260 m en considérant des conditions expérimentales
identiques. De plus, on suppose que le bruit sur la ligne de base est deux a trois fois plus
élevé que celui mesuré a 30 m. Par ailleurs, les sections efficaces d'absorption utilisées pour
CHy4, H,0, NO; et le formaldéhyde proviennent de la base de données HITRAN 2008. En
outre, les sections efficaces d'absorption de I'acétone et du propyléne ne sont pas fournies
par cette base. Nous avons utilisé la base de données PNNL nous fournissant des absorptions
en ppm.m. Grace a ces données, la concentration minimale détectable sur une portée de
260 m de lI'ensemble des especes présentes dans la gamme 3,3 a 3,7 um peut étre estimée.
Les résultats de ces calculs sont présentés et résumés dans le Tableau 21.

Notre instrument présente une treés bonne sensibilité vis a vis du méthane et de la vapeur
d'eau en concentration atmosphérique. En effet, ces deux especes présentent
respectivement une forte section efficace et une forte concentration. Néanmoins, la
sensibilité de notre instrument pour les autres especes (comme le NO,, l'acétone, le
formaldéhyde ou le propyléne) est comprise entre 1 et 10 ppm. Ces performances ne
permettent pas de réaliser une mesure IP-DIAL de ces composants a concentration
atmosphérique sur une portée de 260 m, elles peuvent permettre, en revanche, de répondre
a des problématiques industrielles.

B.3.2. Amélioration de la robustesse et de la stabilité
mécanique de l'instrument

Rigidification du bloc émetteur

Une photographie d'un NesCOPO de conception opto-mécanique standard est donnée sur la
Figure 56(a). Cette opto-mécanique est compacte et souple car de nombreux réglages sont
disponibles. Cependant, elle n'est pas suffisamment robuste dans I'optique de réaliser des
instruments LIDAR de trés grande sensibilité. Dans ce contexte, depuis plusieurs années
I'unité SLM de I'Onera travaille a la miniaturisation et a I'amélioration de la robustesse des
OPO.
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Figure 56 : Photographie d'un NesCOPO de conception opto-mécanique standard (a) et
d'une nouvelle génération d'opto-mécanique : NesCOPO collé (b)

Des travaux ont été réalisés afin de déterminer la meilleure conception opto-mécanique
répondant aux besoins. Au cours d'un apprentissage précédent ma these, la méthode et les
moyens de micro-assemblage ont été mis au point au sein de l'unité. Ceci a permis de
réaliser le premier OPO simplement résonant collé. Une photographie du premier DROPO
collé congu et développé par H. Coudert-Alteirac et T. Schmid est présentée sur la Figure
56(b). Grace cette nouvelle opto-mécanique du NesCOPO, de trés bonnes stabilités
mécanique et thermique sont assurées. Ce sont des qualités essentielles pour les
applications LIDAR spatiales.

Les caractérisations en puissance et en stabilité spectrale sont présentées dans le
paragraphe suivant. De plus, cet émetteur a été implémenté dans l'instrument de mesure IP-
DiAL.

Caractérisation du NesCOPO collé

Cette nouvelle architecture mécanique compacte présente plusieurs avantages notamment
d'un point de vue de la qualité spectrale (Figure 57(b)) pour les applications LIDAR
embarquées. La Figure 57(a) montre I'évolution de I'énergie extraite de I'OPO en fonction de
I'énergie de pompe incidente. Le NesCOPO présenté sur la Figure 56(b) est pompé par un
microlaser de TeemPhotonics délivrant des impulsions en régime nanoseconde de 10 pJ a
une cadence de 4,5 kHz. Il est composé d'un cristal de 4 mm de long en PPLN conduisant a
un ISL de la cavité signal de 15 GHz. Par ailleurs, un seul des deux miroirs externes est monté
sur une PZT. Le miroir de fond est monté sur une PZT tandis que le miroir d'entrée est fixe.
Cette architecture permet d'extraire jusqu'a 150 nJ a 3,3 um en pompant avec 6 . Le seuil
d'oscillation vaut 3 pJ. Par ailleurs, la trés bonne stabilité mécanique du NesCOPO se traduit
par une trés bonne stabilité en fréquence de I'émission, illustrée sur la Figure 57(b). La
fréquence signal émise par le NesCOPO est mesurée par un mesureur de longueur d'onde
WS6 - 200 HighFinesse dont la résolution est de 50 MHz. Le NesCOPO en "free-running" est
monofréquence pendant plusieurs dizaines de minutes avant de sauter vers un mode voisin.
Le saut en fréquence observé correspond a un ISL de la cavité signal. Nous avons pu
observer que les variations en fréquence sur un mode étaient limitées par les variations en
fréquence du laser de pompe.
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Figure 57 : Caractéristique en puissance du NesCOPO collé (a) et mesure de la stabilité en
fréquence de I'émission OPO a 3,7 um en boucle ouverte (b)

La stabilité en fréquence en boucle ouverte du NesCOPO collé est tres bonne sur le long
terme. A court terme, la Figure 58 compare les fluctuations en fréquence observées sur la
pompe et sur le signal. La longueur d'onde de pompe et la longueur d'onde signal sont
enregistrées simultanément avec deux mesureurs de longueurs d'onde différents. Les
fluctuations de I'onde de pompe sont mesurées par un mesureur de longueur d'onde WS6-
200 HighFinesse de 50 MHz de résolution. Tandis que les variations de fréquence de I'onde
signal sont observées sur le signal doublé a I'aide d'un mesureur de longueur d'onde WSU-10
HighFinesse dont la résolution est de 1 MHz. Les fluctuations en fréquence de la pompe sont
de I'ordre de 150 MHz. Les fluctuations en fréquence sur le signal sont plus faibles que celles
observées de la pompe. En effet, la fréquence signal varie typiquement de 20 MHz sur
guelgues minutes. Par ailleurs, comme le montre la Figure 58, les variations de fréquence du
signal sont corrélées aux variations en fréquence du laser de pompe. Comme la stabilité
mécanique et thermique de cette opto-mécanique est excellente, les fluctuations en
fréquence observées sur I'OPO sont limitées par le bruit en fréquence du laser de pompe qui
n'est pas asservi en température. Ces résultats sont particulierement intéressants pour les
applications LIDAR spatiales et/ou embarquables.
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Figure 58 : Comparaison entre les variations de la fréquence de pompe (trait plein noir)
et celles de la fréquence du signal (trait plein bleu)
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De plus, une mesure du dépointé du faisceau complémentaire a été également réalisée
I'aide d'une caméra infrarouge (DataRay WinCamD-FIR2-16-HR). La caméra est placée

Q-
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150 cm de la sortie de I'OPO sur le faisceau complémentaire. Dix mesures consécutives a
intervalles réguliers de la position du faisceau sur la caméra sont réalisées a fréquence fixée.
Un écart maximum de 2 a 3 pixels est mesuré soit environ un écart en position d'environ 90
pm sur un méme mode a 150 cm de la sortie de I'OPO. De plus, la divergence totale du
faisceau complémentaire est caractérisée et vaut environ 3,3 mrad.

Dans le cadre de ma thése ce NesCOPO a été implémenté dans un instrument de mesure IP-
DIiAL pour les applications similaires au scénario 4. Comme il a été précisé dans le
paragraphe A.3.2, l'accord en fréquence par saut de mode peut s’effectuer de deux
manieres : par la température du cristal et par le mouvement longitudinal des miroirs des
cavités signal et complémentaire. Pour cette premiere version du NesCOPO, seul le miroir de
fond est monté sur une cale PZT. A température fixée, il est difficile d'obtenir une résolution
inférieure a I'ISL de la cavité signal uniquement par le mouvement longitudinal du miroir de
fond monté sur une cale PZT. Afin d'obtenir un échantillonnage plus fin de la mesure de
spectre de l'ordre de 2 GHz, I'accord par balayage de la cale PZT du miroir de fond de cavité
est couplé a un accord en température. Cet instrument courte portée est basé sur le méme
principe décrit en section B.1.4.

L'ensemble des parameétres temporels d'acquisition du mesureur de longueur d'onde et du
Boxcar sont résumés dans le Tableau 22. Une fréquence du spectre est composée de 30
points environ. Un point est intégré pendant 250 ms. Chaque fréquence constituant le
spectre correspond a la valeur moyenne de la transmission associée. Une fréquence dans le
spectre est mesurée en 7,5s. Un spectre est composé généralement de 18 longueurs
d'onde. Il est ainsi réalisé en 135 s a température fixée.

Parameétres Temps d'acquisition
Temps d'intégration du mesureur de longueur d'onde + Boucle 250 ms
Nombre d'impulsions moyennées 1000
Temps d'intégration du Boxcar 250 ms

Tableau 22 : Caractéristiques temporelles d'acquisition d'un point de mesure a une
longueur d'onde fixée associés au mesureur de longueurs d'onde et au Boxcar

Ensuite, nous changeons la température du cristal de 1 °C et une seconde mesure de spectre
est réalisée. Il est alors nécessaire d'attendre environ 5 min entre chaque spectre afin de
s'assurer que la température est stabilisée. Le temps d'acquisition d'un spectre composé de
trois températures est de l'ordre de 20 mn. Un post-traitement des sauts de mode de la
séquence de longueurs d'onde générée est réalisé comme nous l'avons vu dans le
paragraphe B.1.5.

Espéeces Concentrations estimées
Méthane 1,98 ppm +/- 0,16 ppm
Vapeur d'eau 5 %o +/- 0,3 %o

Tableau 23 : Estimations de concentration en méthane et en vapeur d'eau
atmosphériques avec la nouvelle architecture du NesCOPO sur une portée de 12,5 m en
utilisant une cible lambertienne.

Dans le cas de la mesure de spectre présentée en Annexe E, I'estimation des concentrations
en méthane et en vapeur d'eau atmosphériques est résumée dans le Tableau 23. La
concentration en méthane estimée a 1,98 ppm +/- 0,16 ppm est cohérente avec la valeur
attendue de 1,9 ppm [Bergamaschi - 2013]. De plus, I'estimation de la concentration en
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vapeur d'eau est cohérente avec la mesure a I’"hygromeétre réalisé en parallele de la mesure
de spectre qui donne une humidité relative de 20 % +/- 5 %.

Microlaser
de pompe

Figure 59 : Photographie du banc mini-lidar développé dans le cadre de I'apprentissage
de H. Coudert Alteirac.

L'émetteur délivrant jusqu'a 150 nJ a 3,3 um, nous permet d'atteindre une portée maximale
de l'instrument autour de 30 m théoriquement. Par la suite, ce banc émetteur compact a été
intégré dans le cadre de l'apprentissage de H. Coudert Alteirac en un banc mini-lidar
transportable présenté en Figure 59, qui pourrait étre déployé dans les mois ou années qui
viennent pour des mesures en sortie moteur aéronautique.

B.3.3. Couplage du lidar avec des systemes passifs

Pour la suite, on peut imaginer de coupler notre instrument lidar compact avec une caméra
infrarouge afin d'éviter de devoir scanner la scéne pour détecter une fuite. La caméra
permettrait de localiser les fuites éventuelles et le lidar quantifierait ces fuites. Cette
approche est initiée par [M-Squared] avec un OPO injecté couplé a une caméra infrarouge
pour la détection de gaz a I'état de traces. Ce genre d’expérience pourra étre testé a I'Onera
a la suite de cette thése avec l'instrument compact développé dans la gamme spectrale
autour de 3,3 um. Cela permettrait de réaliser des mesures de concentrations rapides pour
ce type d’applications.

B.4. Synthése

Au cours de cette partie, nous avons démontré le potentiel de notre instrument de mesure
IP-DiAL dans le cadre de mesure d'un suivi de gaz ou polluants sur un site industriel. Elle
s'articule autour de trois aspects :

v" Le développement et la caractérisation de l'instrument ainsi que sa mise en ceuvre
sur le méthane et la vapeur d'eau atmosphériques ;

Une démonstration de mesure IP-DiAL a été réalisée sur le méthane et la vapeur d'eau en
concentration atmosphérique sur une portée de 30 m. Les résultats obtenus lors de cette
expérience montre une bonne fiabilité de I'estimation en concentration du méthane avec
une incertitude inférieure a 10% malgré les fortes variations en vapeur d'eau
atmosphérique. Comme nous réalisons une mesure simultanée du contenue en méthane et
en vapeur d'eau, cette derniere n'est plus une inconnue mais un parametre de la mesure.
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v L'analyse du bruit de mesure ;

L'analyse des sources de bruit de la mesure a mis en évidence une source de d'incertitude
limitante : I'incertitude sur la connaissance de la longueur d'onde complémentaire. Une voie
d'amélioration proposée consiste a réaliser une mesure précise et absolue de la longueur
d'onde complémentaire émise par I'émetteur a I'aide d'une cellule de gaz de référence. Une
seconde solution serait de réaliser une mesure simultanée de la longueur d'onde signal
émise par I'émetteur et de la longueur d'onde de pompe.

v Les performances de l'instrument et les perspectives d'amélioration.

Nous n’avons pas eu l'occasion ni les moyens de réaliser une mesure sur des portées
supérieures a 30 m. Mais, la portée maximale de l'instrument a été estimée a 260 m en
utilisant un cristal de 50 mm long de long dans I'étage d'amplification. Enfin, nous avons
montré que la sensibilité de notre instrument est trés bonne pour le méthane et la vapeur
d’eau atmosphériques. Néanmoins, pour les autres espéces présentes dans la gamme
spectrale de I'instrument, méme si sa sensibilité n’est pas suffisante pour permettre un suivi
de leur concentration atmosphérique, cet instrument peut répondre a des problématiques
industrielles.
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Chap

itre C : Développement d’un banc

LIDAR DiAL longue portée (1 km) autour de

2 um

Objectif du chapitre :

Le développement et la caractérisation d’'un émetteur multi-longueurs d’onde
et multi-especes dans le cadre des développements LIDARs spatiaux pour la
mesure des gaz a effet de serre depuis I'espace sont décrits dans cette partie
du manuscrit. Une proposition d'instrument complet et une estimation des
performances de l'instrument pour une mesure DIiAL résolue spatialement
sont réalisées grace au développement d'un code de modélisation.




Introduction

Comme nous l'avons vu dans l'introduction générale, de nombreux LIDAR atmosphériques pour les
applications spatiales sont en cours de développement sur deux gammes spectrales : la gamme
spectrale autour de 2 um et la gamme spectrale de 1,5 a 1,6 um. Pour les émetteurs développés
dans la gamme spectrale autour de 2 um, les émetteurs ne permettent de mesurer jusqu’a présent
gu'une seule espece du fait de leur accordabilité limitée. Deux cas de figure se présentent pour les
applications spatiales :

» uninstrument placé a bord d'un satellite et
> un instrument sol dédié aux calibrations et validations de ces missions.

Pour répondre aux spécifications instrument résumées dans le Tableau 24, nous nous
proposons de développer un émetteur multi-espéces haute énergie a 2 um permettant
d'adresser trois gaz a effet de serre (CO,, CH; et H,O) pour les applications LIDAR résolu
spatialement depuis le sol et IP-DiAL depuis I'espace.

Calibration et validation Instrument embarqué sur satellite
Méthode de mesure | Mesure résolue spatialement Mesure intégrée colonne
Portée souhaitée >1km 500 km
Résolution spatiale <200 m /
. Gaz a effet de serre (CO,, CH4, H,0)
Gaz a adresser - p .
H,0 l'interférent majoritaire

Tableau 24 : Spécifications de I'instrument LIDAR DiIAL résolu spatialement

Au cours de ces travaux, nous réalisons un émetteur multi-longueurs d'onde et multi-
espéces dans le cadre des applications spatiales qui sera intégré dans un instrument LIDAR
DiAL dont I'architecture est représentée sur la Figure 60. L'instrument est constitué des trois
blocs usuels : le bloc d'émission, le bloc de réception et le bloc de pilotage et d'acquisition.

Bloc de réception

I Modulede pilotage et

: d’acquisitiondes données

Atmospheére

- —— -

I Emetteur multi-longueursd’onde
I et multi-especes

Bloc d’émission

Figure 60 : Architecture générique de l'instrument LIDAR proposé
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Nous avons choisi de travailler avec une détection directe pour deux raisons :

e |a réalisation de mesures LIDAR multi-espéces donc sur une large gamme

spectrale difficile a mettre en ceuvre en détection hétérodyne ;

o [|'émetteur développé s'appuie sur une technologie sans oscillateur local optique.

Ainsi, réaliser une détection hétérodyne n'a pas de sens. Cet aspect représente
une différence fondamentale avec les systémes basés sur des émetteurs injectés.

Nous avons choisi de réaliser une mesure lidar en détection directe. Or, il y a trés peu
d'informations dans la littérature concernant les mesures LIDAR en détection directe a 2 um
[Sugimoto - 1990]. Par conséquent, un code numérique de modélisation est développé afin
de réaliser le dimensionnement et la prévision des performances de I'instrument.

Les développements émetteurs et instrumentaux a 2 um réalisés au cours de cette these
sont décrits ci-apres :

>

>
>
>

les spécifications émetteur associées a |'application spatiale et le contexte sont
présentés en partie C.1;

I’émetteur est décrit en partie C.2 ;

les performances de l'instrument sont estimées en partie C.3 ;

les perspectives de ce travail sont décrites en partie C.4.
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C.1. Contexte applicatif et architecture de l'instrument

C.1.1. Spécifications de I’émetteur liées a I'application
spatiale

L'intérét d'une mesure LIDAR résolue spatialement est de pouvoir réaliser des profils de
concentration des especes d'intérét le long de la ligne de visée. Cependant, des mesures
LIDAR résolues spatialement depuis une plate-forme satellite nécessiteraient une source
optique délivrant des impulsions d'une énergie de I'ordre du Joule. Le développement d'un
tel émetteur embarquable semble complexe. La stratégie adoptée consiste donc a réaliser
un instrument LIDAR IP-DiAL mesurant le flux rétrodiffusé par une cible topographique (le
sol, l'océan, le couvert végétal). La capacité de résolution spatiale de I'instrument n'est plus
exploitée, on réalise donc une mesure moyenne de la concentration en espéces le long de la
ligne de visée. Par ailleurs, la détection hétérodyne étant trés affectée par I'effet du speckle,
dans le cadre des applications spatiales la détection directe est privilégiée. Dans le cadre de
cette thése, nous souhaitons aussi valider le potentiel de notre émetteur pour des mesures
DiAL résolues spatialement avec pour objectif de réaliser des mesures au sol ou aéroportées
de calibration ou de validation des missions spatiales.

Dans un tel contexte, les spécifications émetteur pour la réalisation d'une mesure spatiale
sensible, des gaz a effet de serre par la technique IP-DiAL sont trés exigeantes notamment
en termes de :

» longueurs d'onde a émettre ;
» énergie par impulsion ;

» stabilité en fréquence ;

» pureté spectrale ;

» qualité spatiale du faisceau.

L'ensemble de ces spécifications en termes d'énergie et de qualités spectrale et spatiale du
faisceau sont résumées dans le Tableau 25. Des études théoriques menées au préalables ont
permis de les déterminer [Ehret - 2008 ; Caron - 2009].

Energie > 70 mJ pour CO; et > 20 mJ pour CHy4
Stabilité en fréquence 6<2MHzsur10s

Largeur de raie (FWHM) | < 0,003 % de la raie

Pureté spectrale >99,9 % dans 1 GHz

Qualité spatiale M%< 2

Tableau 25 : Spécifications émetteur d'un LIDAR IP-DiAL en détection directe pour une
mesure depuis I'espace.

Néanmoins, dans le cadre de ma these, I'objectif n'est pas d'atteindre les spécifications
émetteur associées a une mission spatiale mais de réaliser une démonstration de principe.
En effet, nous souhaitons développer un instrument LIDAR résolu spatialement permettant
des mesures depuis le sol pour la validation et la calibration des missions spatiales. De
premiers essais atmosphériques en détection directe réalisés a 2,1 um avec un émetteur
basé sur un laser Ho permettent d'évaluer les caractéristiques émetteur et récepteur
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nécessaires a la mesure LIDAR résolue spatialement sur des portées de l'ordre de 2 km
[Sugimoto - 1990]. Ces caractéristiques sont résumées dans le Tableau 26.

Emetteur Récepteur
Energie >20m) Focale effective du télescope | 1 m
Stabilité en fréquence | <2 MHz sur 10 s Diameétre da pupille d'entrée | 30 cm
Largeur de raie < 0,003 % Demi-angle de collection 0,5 mrad
Pureté spectrale >99,9 % dans 1 GHz
Qualité spatiale M? <2

Tableau 26 : Caractéristiques d'un émetteur LIDAR résolu spatialement en détection
directe permettant d'atteindre une portée de 2 km.

La stabilité en fréquence

Dans le cadre d'application spatiale, I'objectif est souvent d'étudier les basses couches de
I'atmosphere (la troposphere et la couche limite) ol se trouvent les sources et les puits des
principaux gaz a effet de serre. La forme de la raie d'absorption d'un gaz atmosphérique
évolue en fonction des conditions de température et de pression c'est a-dire en fonction de
I'altitude [Timofeyev - 2008]. Dans le cas général, le profil des raies d'absorption
atmosphérique est une convolution entre un profil Gaussien et un profil Lorentzien appelé
profil de Voigt [Armstrong - 1967]. En effet, pour les hautes couches de I'atmosphere la
forme de raie peut étre approximée par un profil Gaussien di a I'élargissement Doppler
tandis que dans les basses couches de I'atmosphere, typiquement la troposphere, du fait de
la haute densité de particules I'élargissement collisionnel devient prépondérant conduisant a
une forme de raie de profil Lorenztien. Rappelons ici que la diffusion Brillouin est un
processus de diffusion inélastique mettant en jeu les modes acoustiques d’un ensemble de
molécule. Ce processus de diffusion conduit a un phénomene d’élargissement de la raie et
de déformation du profil de raie [Tenti - 1974]. Néanmoins, I'impact de la diffusion Brillouin
sur la raie d’absorption dans le domaine infrarouge est négligeable.

Aon

7\‘off

1 km
150 km

Figure 61 : Evolution de la forme de raie d'absorption d'un gaz pour deux altitudes. Pour
une altitude de I'ordre de 150 km, la forme de raie est Gaussienne (en rouge) et pour une
altitude de I'ordre de 1 km, la forme de raie est quasi-lorentzienne (en noir).

Par conséquent, afin d'optimiser la sensibilité de I'instrument dans les basses couches de
I'atmospheére, la longueur d'onde A, est choisie décalée du maximum d'absorption de la raie
d'intérét, comme illustré sur la Figure 61. Ainsi, pour les études spatiales la longueur d'onde
Aon Se situe typiquement dans l'aile de la raie. Comme nous I'avons vu dans la partie B.2, les
fluctuations de fréquence du laser pour une longueur d'onde située sur un flanc de raie
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conduisent a des fluctuations de lintensité transmise qui sont une cause d’erreur
importante. Pour atteindre une précision de mesure de I'ordre de 0,2 % sur la concentration
en CO,, il est nécessaire que la stabilité de la fréquence émise v,, soit inférieure a 2 MHz rms
sur 10 s a 2 um [Ehret - 2008].

Le choix des longueurs a émettre

L'objectif ici est de déterminer les longueurs d'onde "ON" a émettre associées a chaque gaz
a effet de serre d'intérét permettant d'obtenir la meilleure précision de mesure de la
concentration. La détermination de ces longueurs d'onde est complexe. En effet, d'une part
c'est un compromis entre une faible dépendance a la température de la section efficace et la
présence a proximité de raies de la vapeur d'eau en tant qu'interférent, et d'autre part c'est
un compromis entre une fonction poids appropriée et une épaisseur optique notée T
assurant une bonne sensibilité dans les basses couches de |'atmosphére [Ehret - 2008].
L'épaisseur optique est définie de la facon suivante :

r

T,(4,7) =j oA, r)N()dr' (Eq. 37)
0

avec o la section efficace d'absorption de I'espéce sondée a la longueur d’'onde A et N la
concentration volumique en espece.

Dans le cas des systemes LIDAR basés sur une détection hétérodyne dont le bruit est dominé
par le bruit de grenaille de I'oscillateur local, la valeur optimale de I'épaisseur optique est
égale a 0,55 [Megie - 1980]. Pour les systemes LIDAR en détection directe, la valeur optimale
de I'épaisseur optiqgue communément choisie est égale a 1 [Megie - 1980]. La fonction de
poids W(P,T) permet de connaitre I'altitude a laquelle on réalise la mesure de concentration.
Elle est définit par la relation suivante [Ehret - 2008] :

Gon(P' T) - O-Off(P! T)
gM
avec g la constante de pesanteur, My la masse de l'air sec et 0., - 05 la différence de

section efficace d'absorption pour une paire de longueurs d'onde Ay, et Ay qui dépend
de la température T et de la pression P.

W(P,T) = (Eq. 38)

Une fonction de poids peut avoir une largeur de plusieurs kilométres et couvrir ainsi
plusieurs couches atmosphériques. Elle permet donc d'accéder de maniere indirecte a une
résolution spatiale méme lors d'une mesure intégrée colonne. Par exemple, si I'on souhaite
déterminer I’évolution de la concentration d’une espéce chimique a travers les différentes
couches de l'atmosphére, une approche multi-longueurs d’onde comprenant plusieurs
longueurs d'onde A, soigneusement sélectionnées sera privilégiée.

De plus, les caractéristiques spectroscopiques des raies d'absorption sont déterminantes
pour la mesure LIDAR spatiale. En effet, la section efficace d'absorption des raies
moléculaires dépendent également de la température et de la pression. Afin de minimiser
les erreurs dues aux fluctuations de la température, les raies choisies ont une section
efficace d'absorption qui dépend peu de la température [Browell - 1991].

Dans le cadre de ma thése, nous nous intéresserons aux raies sélectionnées pour le LIDAR
spatial de trois gaz : le dioxyde de carbone, le méthane et la vapeur d'eau autour de 2 um.
Deux configurations expérimentales se présentent :
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» la mesure LIDAR résolue spatialement au sol pour des distances de l'ordre du
kilomeétre avec une résolution de 100 m environ ;

» la mesure LIDAR intégrée colonne depuis une plate-forme satellite sur des portées de
500 km environ.

Un code numérique de modélisation de I'atmospheére, présenté dans le paragraphe C.3, a
été développé au cours de cette thése. Il permet de simuler I'épaisseur optique associée a
une ou plusieurs espéeces dans les conditions normales de pression et température pour des
portées différentes. Les résultats présentés dans la suite sont simulés grace a ce code
numérique.

Dans un premier temps, on se place dans un cas ou I'on souhaite réaliser des mesures de
calibration d’une mission spatiale. Ainsi, les mesures LIDAR sont réalisées depuis le sol avec
la technique DiAL résolue spatialement sur des portées de quelques kilomeétres. Les
longueurs d'onde a émettre alors dans cette configuration doivent répondre aux
spécifications données ci-dessus. Pour cela, les épaisseurs optiques associées a chaque
espéce d'intérét (CO,, CH4 et H,0) sont calculées.
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Figure 62 : Calcul des épaisseurs optiques de la vapeur d’eau (en rouge), du dioxyde de
carbone (en bleu) et du méthane (en vert) pour une longueur d'onde signal située autour
de 2,051 um (a) et 2,056 um (b) et pour une longueur d'onde complémentaire autour de

2,3 um (c) pour une altitude de 1 km dans les conditions normales de pression et
température. L’épaisseur optique totale en représentée en noir. Les concentrations
respectives du CO,, CH, et H,0 sont 410 ppm, 1,7 ppm et 1%.

La Figure 62 représente les épaisseurs optiques des trois espéces d’intérét (CH4, CO; et H,0)
associées a leur gamme spectrale respective et I'épaisseur optique totale résultant de la
somme des épaisseurs optiques de chaque gaz simulé. La simulation est réalisée dans les
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conditions normales de pression et température pour une altitude de mesure de 1 km avec
des niveaux de concentration atmosphérique typiques pour chaque espece. Comme il a été
précisé, en détection directe |'épaisseur optique de la raie associée a la longueur d'onde
choisie doit étre proche de 1 [Megie - 1980] et les raies sélectionnées doivent étre isolées de
celles des autres espéces pour éviter les effets d’interférence. Ainsi, les longueurs d'onde a
émettre pour chaque espeéece d'intérét pour cette configuration de mesure sont présentées
dans le Tableau 27.

Especes | Longueurs d'onde a émettre | Epaisseur optique
CO, 2050,967 nm 0,72
H,0 2056,649 nm 0,98
CHga 2299,411 nm 0,056

Tableau 27 : Choix de la longueur d'onde "ON" a émettre pour les trois espéces d'intérét
dans leur gamme spectrale respective dans une configuration de mesure LIDAR au sol
dans les conditions normales de pression et température sur une portée de 1 km.

Pour le dioxyde de carbone et la vapeur d'eau, leur épaisseur optique est proche de 1 au
niveau du sommet de la raie située dans la zone utile. Par contre, |'épaisseur optique
associée au méthane autour de 2,3 um est assez faible valant 0,056. Ainsi, sur des portées de
I'ordre du kilomeétre, il sera plus difficile de réaliser une mesure de calibration depuis le sol
sur le méthane atmosphérique.

A présent, nous allons nous intéresser aux longueurs d'onde a émettre dans le cadre des
applications spatiales. Les conditions de mesure sont différentes par rapport au cas
précédent. En effet, ce sont des mesures LIDAR intégrées colonne sur de trés longues
distances, typiquement 500 km [Stephan - 2011]. Afin de choisir les longueurs d'onde a
émettre dans le cas d’application lidar spatial, les simulations sont réalisées en visée
verticale sur une portée de 65 km en concentration atmosphérique pour chaque gaz dans
des conditions normales de pression et température. Une altitude maximale de simulation
de 65 km est choisie car au-dela de cette altitude la densité en molécules est tres faible. Le
profil de température et de pression en fonction de I'altitude utilisé pour ces calculs est celui
décrit dans le paragraphe C.3.1.

La Figure 63 représente les épaisseurs optiques associées des trois especes d’intérét (CH,,
CO, et H,0). L'épaisseur optique totale est représentée en noir. De la méme maniere, les
longueurs d'onde choisies respectent le mieux possible les spécifications données ci-dessus
tout en évitant les interférences avec d’autres espéces. Le Tableau 28 montre les longueurs
d'onde sélectionnées pour les applications LIDAR spatial pour trois des principaux gaz a effet
de serre CO,, CH4 et H,0.
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Figure 63 : Calcul des épaisseurs optiques de la vapeur d’eau (en rouge), du dioxyde de
carbone (en bleu) et du méthane (en vert) pour une longueur d'onde signal située autour
de 2,051 um (a) et 2,056 um (b) et pour une longueur d'onde complémentaire autour de

2,3 um (c) pour des conditions de mesures spatiales (65 km d'altitude et des conditions
normales de pression et température). L’épaisseur optique totale en représentée en noir.

Les concentrations respectives du CO,, CH, et H,0 sont 410 ppm, 1,7 ppm et 1%.

Les épaisseurs optiques dans le cadre d'une mesure LIDAR spatiale peuvent atteindre des
valeurs trés élevées autour de 40 au sommet de certaines raies. Ainsi, pour le dioxyde de
carbone et la vapeur d'eau, les longueurs d'onde associées a une épaisseur optique proche
de 1 sont situées sur les flancs de raie dans la zone utile. Les longueurs d’onde sélectionnées
sont cohérentes avec la longueur d’onde fournie par Ehret pour la mesure du CO, depuis
I'espace étant de 2051,018 nm [Ehret - 2008]. La raie de la vapeur d'eau étant trés proche
d'une raie du dioxyde de carbone, une seule longueur d'onde conduisant a une épaisseur
optique de 1 est accessible. L'épaisseur optique associée au méthane autour de 2,3 um est
de l'ordre de 1,3 au niveau du sommet de la raie. Ainsi, pour des applications spatiales, les
longueurs d'onde adaptées a la mesure du méthane sont situées a proximité du sommet de
la raie (cf. Tableau 28).

Especes | Longueur d'onde a émettre
CO, 2050,919 nm ou 2051,017 nm
CHgy 2299,408 nm ou 2299,415 nm
H,O 2056,568 nm

Tableau 28 : Choix de la longueur d'onde "ON" a émettre pour les trois espéeces d'intérét
dans leur gamme spectrale respective pour I’application LIDAR spatiale dont I'épaisseur
optique associée vaut 1.
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Effet de la turbulence atmosphérique

De plus, une mesure de concentration par LIDAR consiste a comparer le signal rétrodiffusé
par les particules de I'atmosphére a deux longueurs d'onde A,, et Ay Pour obtenir une
bonne précision de mesure, il faut que les conditions atmosphériques restent identiques
pendant toute la durée de I'acquisition. Cependant, la turbulence atmosphérique et le vent
provoquent des mouvements des masses d'air et des particules. Ces mouvements font alors
varier le signal rétrodiffusé aux deux longueurs d'onde sans cohérence conduisant a une
erreur systématique de mesure. Une solution possible afin de pallier ce probléme serait de
réaliser une mesure simultanée du signal rétrodiffusé a Ao, et Ao. Néanmoins, ces deux
longueurs d'onde étant proches, il est tres difficile de réaliser un filtre optique adapté. Des
expériences menées sur le temps de cohérence de I'atmosphére ont montré que I'on pouvait
considérer I'atmosphére comme statique sur des temps de I'ordre de 1 ms [Killinger - 1981].

La problématigue spatiale

Dans le cas d'une mesure LIDAR par satellite une problématique supplémentaire spécifique
aux mesures embarquées apparait : le mouvement du porteur. En effet, le satellite avance
pendant la mesure LIDAR comme illustré sur la Figure 64. Dans ces conditions, il est
nécessaire de réaliser la mesure de concentration suffisamment rapidement afin de pouvoir
considérer que la colonne atmosphérique sondée est identique aux deux longueurs d’onde
Aon €t Aosr. Connaissant la vitesse de rotation du satellite autour de la Terre, il existe alors une
condition sur la durée de la mesure LIDAR a chaque longueur d'onde. Prenons I'exemple du
satellite de télédétection CALIPSO. Ce satellite évolue sur une orbite héliosynchrone a une
altitude de 700 km environ. Ainsi il se déplace alors avec une vitesse radiale de |'ordre de
7,5 km/s [Young - 2009]. De méme, dans le cadre de la mission MERLIN, le satellite évolue
sur une orbite héliosynchrone a une altitude de 500 km environ correspondant a une vitesse
radiale d'environ 7 km/s [Kiemle - 2011].

Satellite

Surface

Figure 64 : Mesure LIDAR de puis une plateforme spatiale

En tenant compte des deux limitations décrites ci-dessus, a savoir le déplacement du porteur
au cours de la mesure et les effets de la turbulence, la durée d’une mesure de concentration
par LIDAR DiAL doit étre inférieure a 1 ms. Le temps préconisé par |'agence spatiale
européenne entre deux impulsions "ON" et "OFF" est de 250 us [Rapport A-SCOPE].
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Enfin, en vue d'une mission spatiale embarquée I'émetteur doit :

» étre compact;

> étre robuste;

> avoir une faible consommation ;

» étre qualifié pour les applications spatiales.

Finalement, la mise en ceuvre de LIDAR gaz embarqués a bord de satellite nécessite de
disposer d’'un émetteur capable de produire au moins deux longueurs d'onde en régime
impulsionnel dans une gamme d'énergie de plusieurs dizaines de mJ. Les longueurs d’onde a
émettre sont soigneusement choisies suivant I'espéce a sonder et finement stabilisées pour
atteindre les précisions de mesure attendues.

C.1.2. Contexte Onera et architecture de I'instrument

Nous nous proposons de réaliser un émetteur multi-longueurs d'onde et multi-espéces dans
le cadre des applications spatiales qui sera intégré dans un instrument LIDAR DiAL.
L'émetteur est pompé par un laser de pompe YAG commercial mais peu compact et non
déplacable. Cet émetteur est basé sur une technologie NesCOPO.

Cet instrument est constitué des trois blocs suivants :
» le bloc d'émission est décrit dans la partie C.2.
» le bloc de réception est présenté dans la partie C.3.
> le bloc de pilotage et d'acquisition des données est introduit dans la partie C.4.

Pour valider le potentiel de notre technologie, cet instrument sera utilisé pour la réalisation
de tests LIDAR DiAL résolus spatialement depuis le sol en détection directe pour les
applications de calibration et validation des missions spatiales. Ainsi, au cours de ma thése
les deux axes de travail ont été :
» un travail sur I'émetteur et plus particulierement I'amélioration des performances
émetteur pour aller vers la mesure spatiale ;
» un travail de préparation d'une mesure atmosphérique depuis le sol.
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C.2. Potentiel de la solution technologique retenue
pour I’application

C.2.1. L'émetteur : en début de these

Les techniques actives actuellement en cours de développement ne permettent pas de
couvrir un grand nombre d’espéces contrairement aux approches passives comme nous
I'avons vu en introduction. Depuis plusieurs années, I'Onera souhaite développer une
approche générique pour les LIDAR DiAL multi-espéces. Pour cela, un émetteur a 2 um en
configuration MOPA a été développé en associant un NesCOPO a plusieurs étages
d'amplification. Une étude a permis de valider le potentiel de cet émetteur pour les
applications LIDAR spatiales dans la gamme 2 um pour le CO, atmosphérique seul [Raybaut -
20009]. Il délivrait des impulsions en régime nanoseconde de 10 mJ a une cadence de 30 Hz.
Cependant, I'accordabilité de cet émetteur ne permettait d'adresser qu'une seule espéce : le
dioxyde de carbone.

La Figure 65 représente le schéma expérimental de cet émetteur produisant un
rayonnement autour de 2 um. Il est basé sur une configuration MOPA [Master Oscillator -
Power Amplifier]. Cette configuration permet d'obtenir des impulsions de forte énergie dans
une gamme spectrale de 15 cm™ au maximum autour de 4875 cm™ permettant la mesure du
CO; a 2,05 um pour le signal et 2,21 um pour le complémentaire associé, tout en conservant
une bonne qualité spectrale et spatiale du faisceau nécessaire a I'application LIDAR spatial
[Raybaut - 2009].

NesCOPO
PPLN type Il
Eﬁ Idler
== OPA 2.21um
pompe PPLN type O 4 KTPs
100 mJ A\ — =2
E A7
Lame de filtrage Signal
M2==
500 ) 2.05 ym

3ml] I|£’:| 2

S P>

Ligne a retard

Figure 65 : Schéma expérimental de I'émetteur initial en configuration MOPA a 2,05 um

L'oscillateur

Le laser de pompe est un laser Nd:YAG Quantel monofréquence asservi en fréquence grace a
un injecteur fibré NP Photonics. Il délivre des impulsions de 100 mJ d'une durée de 12 ns a
une cadence de 30 Hz.

Quelques centaines de pJ sont prélevées a ce faisceau afin de pomper l'oscillateur de type
NesCOPO. Ce dernier est composé d'un cristal de PPLN de 16 mm de long en accord de
phase de type Il. L'oscillateur délivre des impulsions de l'ordre de 30 w sur l'onde
complémentaire qui seront amplifiées par la suite. L'accord de phase en type Il permet

116



d'obtenir une bande de gain étroite méme lorsque I'on travaille prés de la dégénérescence.
Ainsi, avec une dissociation adaptée des cavités signal et complémentaire, I'émission du
NesCOPO est monofréquence [Hardy - 2011 b] car les coincidences exactes périphériques
sont rejetées en dehors de la bande de gain, et ne sont donc pas amplifiées dans I'OPO.

L'amplification
L'amplification est constituée de deux étages :

» un étage de pré-amplification composé d'un cristal de PPLN de 12 mm de long fourni
par HC Photonics ;

» un étage d'amplification de puissance constitué de quatre cristaux massifs de KTPs,
guatre cristaux de 25 mm de long, fournis par cristal laser.

Le premier étage permet de réaliser une pré-amplification de I'onde complémentaire avec
un gain de I'ordre de 20 [Raybaut - 2009]. Le faisceau est ensuite amplifié dans la chaine de
KTPs. Ces cristaux sont orientés de maniere a compenser le walk-off permettant de
conserver une bonne qualité spatiale du faisceau.

De plus, une ligne a retard de 10 ns est placée avant I'amplification sur le trajet optique de
I'onde de pompe afin de compenser le temps de construction de l'impulsion délivrée par
I'OPO et ainsi optimiser le recouvrement temporel entre les impulsions de pompe et
complémentaire.

C.2.2. Les améliorations apportées a I'émetteur au cours
de ces travaux

Elargissement de la gamme spectrale accessible

Dans l'objectif de réaliser un émetteur multi-espéces basé sur le méme schéma
expérimental en Figure 65, la gamme spectrale accessible par I'émetteur a été élargie en
utilisant un nouveau cristal non linéaire multi-pistes et de nouveaux miroirs de cavité au
niveau du NesCOPO adaptés a la gamme spectrale d’émission. Ce nouveau cristal est
constitué de six réseaux dont les pas varient de 14,369 um a 15,075 um. L'ensemble des
caractéristiques des cristaux utilisés pour le développement de I'émetteur sont résumées
dans le Tableau 29.

Amplifi h
NesCOPO Pré-amplification et [Categr aute
énergie
Nature du PPLN en accord de PPLN en accord de KTPs en accord de phase
cristal phase de type I phase de type 0 par biréfringence
Longgeur du 16 mm 25 mm Trois de 25 mm
cristal Un de 20 mm
Eoai
pa|s§eur du 1 mm 2mm 7 mm
cristal

Tableau 29 : Caractéristiques des cristaux utilisés pour le développement de I'émetteur

Un cristal préamplificateur plus long de 25 mm de long a été approvisionné pour remplacer
I'ancien cristal de 12 mm de long. Une lame de filtrage est insérée dans |'étage
d'amplification de puissance. Elle permet d'évacuer l'onde complémentaire entre le
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troisieme et le quatrieme KTP. Les effets de la présence ou non de la lame de filtrage dans la
chaine d'amplification de puissance sont étudiés dans le paragraphe suivant.

Ces modifications ont permis d'augmenter la plage d'accord en fréquence de la source. La
Figure 66 montre la plage spectrale parcourue par le NesCOPO grace a un accord par la
température du cristal pour deux réseaux. Les longueurs d'onde émises sont mesurées a
I'aide d'un spectrometre Ocean Optics d'une résolution de 7 nm.
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Figure 66 : Accord en longueur d'onde du NesCOPO avec la température du cristal pour
I'onde signal sur le réseau 14,369 um (a) et pour I'onde complémentaire sur le réseau
14,38 um (b). Les points représentent les données expérimentales. Les lignes continues
représentent les simulations HITRAN [HITRAN 2004] du CO, (noir), du CH,(bleu) et de
H,O0 (rouge) a concentration atmosphérique sur une distance de 100 m en visée
horizontale.

En utilisant le réseau dont le pas vaut 14,369 um, |'émetteur est capable d'adresser avec
I'onde signal les raies d'absorption du dioxyde de carbone et de la vapeur d'eau
sélectionnées pour les applications spatiales par accord en fréquence par la température
(Figure 66(a)). De plus, une raie du méthane est accessible avec I'onde complémentaire a
2,21 um sur ce méme réseau. Par ailleurs, en translatant le cristal afin d'atteindre le second
réseau dont le pas vaut 14,38 um et en jouant sur la température du cristal, la raie
d'absorption du méthane d'intérét pour les applications spatiales est adressable (Figure
66(b)).

Espéces | Température du cristal | Pas du cristal | Longueur d'onde émise
CO, 88,5 °C 14,369 um As = 2050,97 nm
H,0 94,5 °C 14,369 um As = 2056,64 nm
CHa 90 °C 14,369 um Ai=2211,25nm

30°C 14,38 um Ai=2292,00 nm

Tableau 30 : Les paramétres de fonctionnement du NesCOPO pour adresser les raies
d'absorption du CO,, CH, et H,O dans le cadre des applications spatiales

En particulier, I'ensemble des parameétres de fonctionnement du NesCOPO permettant
d'adresser les trois principaux gaz a effet de serre sont résumés dans le Tableau 30. Cet
émetteur est le premier capable d'adresser plusieurs espéces avec un unique émetteur dans
le cadre des applications du suivi de concentration des gaz a effet de serre depuis I'espace et
fait I'objet d'une publication acceptée dans Optics Letters.
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Augmentation du rendement de conversion

L'augmentation du rendement de conversion optique — optique total de I'émetteur s’est
déroulée en deux étapes :

1. le remplacement du cristal en PPLN de pré-amplification de 12 mm de long par un
cristal en PPLN de 25 mm de long permettant d’émettre 400 W typiquement sur
I’onde signal ;

2. la limitation de I'effet de saturation en rejetant I'onde complémentaire dans la
chaine d’amplification de KTPs.

Effet de la saturation

Nombre de KTPs Filtre | Energie signal Profil spatial
1KTP Non 3,3mlJ
; Bonne amplification
Bon profil spatial
2 KTPs Non 9,6 mJ
Amplification
> Bon profil spatial
3 KTPs Non 18,3 mJ
Reconversion
‘ : Détérioration du profil spatial
4 KTPs Non 13,8 mJ

Figure 67 : Mise en évidence de I'effet de saturation en fonction du nombre de KTPs
présents dans la chaine d’amplification sur I’énergie extraite et le profil spatial de I'onde
signal.

La Figure 67 montre |'effet du nombre de KTPs présents dans la chaine d'amplification de
puissance sur I'énergie extraite et sur le profil spatial de I'onde signal. Sur les deux premiers
cristaux de KTPs présents dans la chaine d'amplification, le gain d'amplification est de I'ordre
de 3 par cristaux permettant d’extraire jusqu’a 10 mJ environ en conservant une bonne
qualité spatiale. Par contre, pour le troisieme KTP, on mesure un gain d'amplification
l[égerement plus faible de I'ordre de 2. Avec les trois cristaux de KTPs présents dans la chaine
d'amplification de puissance, I'amplification est en limite de saturation mais le faisceau
signal conserve une bonne qualité spatiale. Par contre, en présence des quatre KTPs,
I'énergie extraite est presque deux fois moindre qu'avec seulement trois KTPs, accompagnée
d’une forte dégradation du profil spatial du faisceau signal.

Effet de la lame de filtrage sur I’efficacité de conversion et la qualité spatiale du faisceau

Afin de limiter cet effet de saturation, il a été choisi de rejeter 'onde complémentaire au
cours du processus d’amplification. En effet, il a été démontré expérimentalement que
I'évacuation d'une des ondes au cours d'une amplification permettait de repousser les effets
de la saturation et le phénoméne de reconversion des ondes filles vers I'onde de pompe
[Arisholm - 2004]. Pour évaluer le gain apporté par la lame de filtrage, I'énergie extraite et le
profil spatial de I'onde signal ont été mesurés dans un premier temps en fonction du nombre
de cristal de KTPs présents dans la chaine d'amplification jusqu'a I'observation de la
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saturation en Figure 67. Ensuite, la lame de filtrage a été insérée afin de limiter les effets de
la saturation.

Nombre de KTPs Filtre | Energie signal Profil spatial

4 KTPs Non 13,8 mJ

; Amélioration du profil spatial
Energie extraite augmente

4KTPs Oui 20m)

Figure 68 : Effet de la lame de filtrage permettant de rejeter I'onde complémentaire sur
I'énergie extraite et le profil spatial de I'onde signal.

Pour limiter le phénoméne de reconversion se produisant dans le dernier KTPs, la lame de
filtrage est insérée entre le troisieme et le quatrieme KTP. L'évacuation de l'onde
complémentaire entre le troisieme et le quatrieme KTP permet effectivement de repousser
les effets de la saturation et le phénomene de reconversion permettant ainsi d'obtenir un
gain d'amplification total de l'ordre de 20 dans la chaine de KTPs sur l'onde signal en
conservant une bonne qualité spatiale du faisceau comme illustré en Figure 68. Notons que
cette lame disponible au laboratoire mais non optimisée pour cette application induit des
pertes sur la pompe et sur le signal d’environ 7 %, et que I'adjonction d’une lame aux
traitements optiques adaptés permettrait d’augmenter davantage le rendement de
conversion optique du banc.

Performances optimales de I’émetteur

Les performances de I'émetteur en termes d’énergie extraite et de rendement de conversion
sont mesurées au voisinage des raies d’absorption du CO,, CH, et H,0. Elles sont résumées
dans le Tableau 31.

R . L Energie . Rendement
Especes | Longueurd'onde | Energie signal , . Energie totale
complémentaire total
co, )\s =2050,97 nm 20mJ 17 mlJ 37ml 37%
HZO )\S =2056,64 nm 20m) 16m) 36m) 36%
oH )xl =2211,25 nm 20m) 16m) 36m) 36%
4 7\i =2292 nm 20m) 17 m) 37ml 37%

Tableau 31 : Les énergies délivrées par I'émetteur pour les ondes signal et
complémentaire et les efficacités de conversion optique totales pour les trois especes
d'intérét.

A cause des pertes dues aux optiques sur le trajet de I'onde signal, on extrait typiquement
une énergie sur I'onde signal supérieure a 18 mJ a 2,05 um pour une énergie de pompe de
90 mJ dans la chaine d’amplification de KTPs. Sur I'onde complémentaire, il est possible
d’extraire jusqu’a 17 mJ pour une énergie de pompe identique. De plus, au niveau de I'étage
d’amplification de haute puissance, un rendement optique total typique d'environ 36 % a

été démontré.
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Par ailleurs, la qualité spatiale du faisceau signal a été caractérisée en réalisant une mesure
de son facteur M% La méthode utilisée pour réaliser cette mesure est la méthode du
couteau. Celle-ci consiste a mesurer le diamétre du faisceau dans les directions horizontale
et verticale autour de la position du waist en notant la position transverse du couteau pour
une transmission de [|'énergie signal de 16% et 84 % pour différentes positions
longitudinales de ce dernier représentées sur la Figure 69. Une trés bonne qualité spatiale
du faisceau est obtenue avec un parameétre M? < 1,1 dans les deux directions.
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Figure 69 : Mesure du facteur M? du faisceau signal amplifié pour les directions
horizontale et verticale.

Ces performances sont intéressantes dans le cadre des applications spatiales. En effet, les
énergies émises sur l'onde complémentaire sont trés proches des 20 mJ nécessaires a la
mesure LIDAR directe depuis I'espace du méthane atmosphérique tout en conservant une
trés bonne qualité spatiale du faisceau [Ehret - 2008]. Pour la détection directe du dioxyde
de carbone depuis l'espace, les niveaux d'énergie atteints sur I'onde signal ne sont pas
encore suffisants. En réalisant une adaptation du systéme permettant le pompage de
I'architecture MOPA avec une énergie quatre fois plus importante, il serait alors possible
d’atteindre le niveau d’énergie requis pour réaliser un suivi de la concentration en dioxyde
de carbone a 2,05 um depuis I'espace par mesure IP-DIiAL [Ehret - 2008 ; Caron- 2009]. A
présent, nous allons nous intéresser a la stabilité en énergie de I'émetteur sur le court et
long terme.

C.2.3. Stabilité en énergie de I'émetteur

Stabilité sur le court terme

Les fluctuations en énergie a court terme sur une durée typique de 10 s ont été mesurées en
enregistrant la trace temporelle des impulsions en sortie d’'OPO et apres amplification a
I'oscilloscope. La Figure 70(a) présente les fluctuations en intensité de I|'onde
complémentaire en sortie du NESCOPO. Nous observons de fortes instabilités en intensité de
plusieurs dizaines de pourcent sur I'onde émise par le NesCOPO typique du régime de
fonctionnement d’'un OPO en régime nanoseconde.
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Figure 70 : Mesure de la stabilité de I’'énergie signal émise sur 10s en sortie du NesCOPO
(a), en sortie de I'OPA (b).

Par contre, les étages d'amplification fonctionnant dans un régime proche de la saturation,
les instabilités en énergie du banc sont lissées comme illustré sur la Figure 70(b). Sans
stabilisation en fréquence du NesCOPO, nous observons des fluctuations en intensité
inférieures a +/- 10 % sur I'onde amplifiée sur une dizaine de secondes.

Stabilité sur le long terme

Les fluctuations a plus long terme sur une échelle de temps de plusieurs heures sont
estimées a partir des mesures de I'énergie disponible en sortie du banc. Lié a une instabilité
thermo-mécanique, I'émetteur subit des pertes en énergie de preés 50 % sur 4 heures
typiguement. Celles-ci sont dues, en particulier, aux instabilités en direction du faisceau de
pompe et du signal en sortie du banc qui est de I'ordre de 0,6 mrad en vertical et 0,15 mrad
en horizontal en 4 heures. De plus, I'acceptance angulaire de I'accord de phase dans les
cristaux de KTPs est de l'ordre de 2,9 mrad.cm [SNLO]. Ainsi, cela correspond a une
acceptance angulaire de I'ordre de 0,4 mrad pour trois cristaux de 25 mm de long soit un
cristal équivalent de 7,5 cm de longueur. Les pertes d’énergie mesurées sur 4 heures sont
ainsi cohérentes avec la stabilité en direction des ondes pompe et signal mesurées.

C.2.4. Stabilité en fréqguence de I'émetteur

Les caractérisations de stabilité en fréquence sont réalisées tir a tir (ie. a 30 Hz) en utilisant
un mesureur de longueur d'onde WSU10 - High Finesse dont la résolution est meilleure que
1 MHz a 100 Hz (donnée constructeur). La gamme spectrale de fonctionnement de cet
appareil est comprise entre 350 nm et 1,1 um. Par ailleurs, cet instrument a été testé et
calibré par une source optique de référence asservie sur une transition du rubidium a
780 nm disponible au laboratoire DMPH. Cela nous assure qu’une mesure avec une précision
inférieure au MHz est possible avec cet instrument. Pour les ondes signal et complémentaire
émises autour de 2 um, un cristal de KTP est utiliser pour réaliser un doublage de la
fréquence signal ou complémentaire et ainsi atteindre la gamme spectrale de sensibilité du
mesureur de longueur d'onde.
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Stabilité en fréquence en boucle ouverte

Les fluctuations en fréquence de I’émission OPO sur le court terme

Comme nous l'avons vu dans la partie C.1.1, il est important d'assurer une bonne stabilité en
fréquence de I'émetteur pour assurer une bonne précision de mesure. Ainsi, la stabilité en
fréquence en boucle ouverte, c'est-a-dire sans asservissement des longueurs des cavités
signal et complémentaire, a été caractérisée au cours de ces travaux. Les résultats présentés
sur la Figure 71 ont été réalisés au voisinage de la raie d'absorption du dioxyde de carbone.
La Figure 71(a) montre le comportement spectral tir a tir de I'émetteur sur le long terme.
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Figure 71 : Stabilité long terme en fréquence de I'onde signal émis par I'émetteur non
asservi (a) et stabilité court terme en fréquence sur 10s (b).

Nous remarquons que la longueur d’onde signal émise est stable pendant plusieurs minutes
jusqu'a ce que les instabilités thermiques ou les variations de longueur d’onde de pompe
soient suffisantes pour provoquer un saut de mode. Par ailleurs, la stabilité tir a tir a été
également caractérisée. La Figure 71(b) représente I'histogramme de la différence de
fréquence signal observée tir a tir pour une fenétre d'une durée de 10 s. Sur le court terme,
la stabilité en fréquence de I'émetteur est meilleure que 6 MHz (rms) et I'écart en fréquence
tir a tir est meilleur que 4 MHz (rms).

Espéces sondées | Stabilité en fréquence sur 10 s | Ecart en fréquence tir a tir sur 10 s
CO, 6 MHz ~ 4 MHz
H,O 8 MHz =4 MHz
CHga 6 MHz ~ 4 MHz

Tableau 32 : Stabilité en fréquence et I’écart en fréquence tir a tir sur 10 s associée a
chaque gaz a effet de serre mesurable a I'aide de I'émetteur développé.

Des caractérisations identiques ont été menées également au voisinage des raies
d'absorption sélectionnées pour les applications spatiales de la vapeur d'eau et du méthane.
L'ensemble de ces caractérisations sont résumées dans le Tableau 32. L'écart en fréquence
tir a tir sur 10 s de 4 MHz rms environ est constant quelque soit la longueur d’onde émise.
De plus, une dérive en fréqguence comprise entre 2 et 4 MHz rms est observée sur 10 s. Cette
derniere est due aux fluctuations en fréquence de la pompe ainsi qu’aux variations en
température du cristal de 'OPO.
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La dérive en fréquence de I’émission OPO sur plusieurs minutes

Une dérive de la fréquence plus importante est observée de I'ordre de plusieurs dizaines
de MHz, pour I'émetteur non asservi sur des temps caractéristiques d'une minute. Cette
dérive est due également aux variations de température du cristal non linéaire du NesCOPO
et également aux variations de la longueur d'onde du laser de pompe comme illustré en
Figure 72.
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Figure 72 : Enregistrement en paralléle de la fréquence signal (avec le WSU-10
HighFinesse) et de la fréquence complémentaire (avec le WS6 HighFinesse) émises en
fonction du temps en boucle ouverte.

Impact de I’alimentation en tension des cales piézoélectrique sur la stabilité en fréguence

Les fluctuations en fréquence sur le court terme sont attribuées en partie au bruit résiduel
de l'alimentation haute tension des cales PZT. En effet, cette alimentation conduit a des
fluctuations en fréquence de l'ordre de 2 MHz rms sur 10s. Ces fluctuations ont été
estimées a partir d'une mesure de la stabilité en fréquence avec et sans le branchement de
I'alimentation des PZT pour une longueur d'onde d'émission signal identique autour de
2,05 um. Dans la suite, I'accord en fréquence du NesCOPO est piloté par les cales PZT bien
gue leur alimentation dégrade légérement sa stabilité. Pour améliorer la stabilité intrinseque
de I'émetteur, il faudrait utiliser des cales PZT moins sensibles au bruit de courant ainsi
gu'une meilleure alimentation.

L'émetteur développé est suffisamment stable de maniére intrinséque pour mettre en place
une boucle de rétroaction sur les cales PZT pilotant les longueurs de cavité afin de stabiliser
la source optique sur des temps caractéristiques plus long. La stabilisation en fréquence et le
pilotage du banc émetteur sont en cours de réalisation lors du post-doctorat de D. Mammez.
Ce point sera abordé dans la section C.2.

Ainsi, la stabilité en fréquence de I'’émetteur est caractérisée par deux grandeurs : la stabilité
tir a tir et la dérive en fréquence. Cette derniére est provoquée par la dérive thermique du
cristal et la dérive en fréquence du laser de pompe. De plus, les instabilités en fréquence tir a
tir sur 10 s sont dues en partie a I'alimentation en tension des cales PZT apportant une
contribution d’environ 2 MHz rms. Les 2 MHz restants sont dues a la stabilité mécanique de
I’ensemble du banc et a la modulation en fréquence du laser de pompe que I'on utilise dans
le paragraphe suivant.
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Effet de la modulation en fréquence de la pompe

Comme nous venons de le mentionner le laser de pompe présente une modulation en
fréquence propre due a I'asservissement en fréquence de celui-ci a I'aide d'un miroir de
cavité monté sur une cale PZT. Le "dither" de la pompe désigne la tension appliquée a la cale
PZT par rapport a la position moyenne de cette derniere. La longueur d’onde de la pompe
est ensuite asservie par la méthode de minimisation du temps de construction. La valeur de
cette tension réglable permet de gérer I'amplitude des modulations en fréquence de la
pompe.

L'objectif de cette étude est d'observer expérimentalement l'influence des instabilités
fréquentielles du laser de pompe sur la stabilité en fréquence des ondes signal et
complémentaire générées par le NesCOPO. Une étude de l'effet de la modulation en
fréquence de la pompe sur la tolérance de la double coincidence a été effectuée
expérimentalement comme illustré sur la Figure 73. En effet, le dither permet de simuler de
facon contrdlée, des fluctuations en fréquence de la pompe Av,.
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Figure 73 : Principe de I'accord en fréquence du NesCOPO par accord en fréquence du
laser de pompe a I'aide du dither. Zoom autour de la coincidence exacte présente dans la
bande d'émission du NesCOPO.

Les résultats sont représentés sur les histogrammes de la Figure 74. Pour réaliser cette
étude, I'évolution temporelle des longueurs d'onde de pompe, signal et complémentaire est
mesurée tir a tir pour différentes valeurs de la modulation en fréquence de la pompe.
L'enregistrement temporel de la fréquence de chaque onde est réalisé non simultanément
avec le méme mesureur de longueur d'onde : WSU10 - High Finesse.
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Figure 74 : Etude de I'effet de la modulation en fréquence de la pompe (a) sur les ondes
signal (b) et complémentaire (c) générées sans stabilisation de la longueur d'onde sur 10 s
pour deux valeurs du dither de la pompe : le dither maximal représenté en noir et un dither

Cette étude montre que les instabilités en fréquence du laser de pompe sont reportées sur
les ondes signal et le complémentaire générées. Celles-ci se reportent différemment et
légerement plus affecter l'onde signal

semblent

plus faible en rouge.

stabilisation en fréquence du NesCOPO.

Par ailleurs, on retrouve bien la conservation de |'énergie ou Av,, = Av, + Av.. En effet, dans le
cas de la modulation en fréquence maximale, la fréquence pompe tir a tir bouge de 65 MHz
induisant des sauts en fréquence de I'onde signal de 40 MHz et de I'onde complémentaire de
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25 MHz. Gardons cependant a Il'esprit que ces mesures n'ont pas été réalisées
simultanément.

Réalisons un calcul simple dans le cas d'une configuration SROPO afin de déterminer I'ordre
de grandeur des instabilités en fréquence sur les ondes signal et complémentaire. Pour cela,
supposons que la condition d'accord de phase est respectée c'est-a-dire que I'équation
suivante est vérifiée : npAv, = nsAvg + nAve. Dans ces conditions, en utilisant la conservation
de I'énergie, Av,, = Avs + Av, on en déduit les relations suivantes :

n, —ng
Avg = —— Av, (Eq. 39)
S Cc
n, — ng
Av, = —— Av, (Eq. 40)
Cc S

avec np, ns et n. les indices optiques aux longueurs d'onde pompe, signal et
complémentaire.

Pour une la modulation en fréquence maximale de I'onde de pompe Av, = 65 MHz, les
instabilités en fréquence de I'onde signal et de I'onde complémentaire sont respectivement
de 95 MHz et de - 30 MHz d’aprés ce modele simpliste. Sous ces hypotheéses I'onde signal est
plus affectée que le complémentaire par les instabilités de la fréquence de pompe.
Cependant, les ordres de grandeur ne sont pas respectés. Plusieurs phénomeénes seraient a
prendre en compte afin d'expliquer plus finement le comportement spectral des ondes
signal et complémentaire :

» la différence de dispersion des indices signal et complémentaire ;
» l'effet de la condition de double coincidence ;
» l'effet des finesses des cavités signal et complémentaire.

Dans le cadre des applications spatiales nécessitant des stabilités en fréquence inférieures a
2 MHz [Ehret - 2008], il est nécessaire d'avoir un laser de pompe trés stable en fréquence
pour ne pas reporter son bruit en fréquence sur les ondes signal et complémentaire
générées ou bien de moyenner sur deux coups la fréquence signal comme nous le verrons au
paragraphe suivant.

C.2.5. La stabilité en fréquence a long terme

Pour répondre aux spécifications des applications spatiales, les performances spectrales de
I’émetteur présentant une stabilité en fréquence de I'ordre de 4 MHz rms sur 10 s ne sont
pas encore suffisantes [Ehret - 2008]. Dans un premier temps, pour améliorer la stabilité en
fréquence a long terme de I'émetteur, une stabilisation en longueur d’onde sur une des
longueurs d’onde de la séquence émise a été mise en ceuvre. Ce travail a été effectué dans
le cadre d'un post-doctorat réalisé par D. Mammez.

127



Asservissement

PC

Tension de rétro-action | cOnsigneé Mesure

~N

A-métre

KTP doubleur

1
1
—:—> PZT d’entrée :

Figure 75 : Schéma du dispositif expérimental d'asservissement.

La Figure 75 schématise le principe de fonctionnement du dispositif d’asservissement réalisé
sur I'onde signal. Comme dans la partie C.2.3, la mesure de la fréquence signal se fait avec le
mesureur de longueur d’onde High Finesse WSU dont la précision de mesure est de 1 MHz.
Par ailleurs, la mesure est limitée aux longueurs d’onde inférieures a 1100 nm. Par
conséquent, le rayonnement signal est doublé en fréquence et injecté dans le mesureur de
longueur d’onde. Le fonctionnement de la boucle d’asservissement est basé sur le principe
suivant :

» la mesure de la longueur d’onde signal au mesureur de longueur d’onde tir a tir ;

» le calcul de la longueur d’onde signal moyenne sur 30 tirs ;

» le calcul de I'écart de la mesure par rapport a la valeur de consigne fournissant une
erreur E ;

» le calcul de la tension de rétroaction a appliquer a la cale piézoélectrique du miroir
M (cf. Figure 19) proportionnelle au signal d’erreur ;

» I'application de la tension de rétroaction a la PZT du miroir M.

Y

La rétroaction est efficace a partir d’'un temps caractéristique d’environ une seconde
environ. La Figure 76 compare les performances de stabilité en fréquence de I'émetteur a
long terme sans asservissement (en boucle ouverte) et avec asservissement (en boucle
fermée). Pour ces caractérisations, la mesure de la fréquence complémentaire est réalisée
simultanément a la mesure de la fréquence signal. Pour ce faire, 'onde complémentaire est
également doublée en fréquence et ensuite injectée dans un second mesureur de longueur
d’onde (modéle WS6 d’une résolution de 25 MHz moins performante). Néanmoins, il est
suffisamment précis pour permettre de voir I'effet de la stabilisation en fréquence.

Sans stabilisation de la fréquence signal, des dérives en fréquence opposées de 'ordre de
100 MHz sont observées sur les deux ondes, illustrées sur la Figure 76(a). Ces dérives en
fréquence sur un mode sont dues a des instabilités thermiques du NesCOPO et aux dérives
en fréquence de la pompe. En boucle fermée, la stabilisation de la longueur d’onde signal se
traduit aussi par une stabilisation de la longueur d’onde complémentaire, représentée sur la
Figure 76(b). En boucle fermée, la fréquence émise est maintenue sur un mode pendant des
temps caractéristiques allant de plusieurs minutes a plusieurs dizaines de minutes.
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Figure 76 : Enregistrement en paralléle de la fréquence signal et complémentaire émise
en fonction du temps en boucle ouverte (a) et en boucle fermée (b). L’'onde signal est
représentée en bleu et I'onde complémentaire en rouge.

A partir des enregistrements temporels de la longueur d’onde signal, la variance d’Allan a
été calculée permettant de caractériser la stabilité en fréquence avec et sans
asservissement. La Figure 77 présente les variances d’Allan des signaux temporels de I'onde
signal. Sur les temps caractéristiques d’observation, la stabilité du mesureur de longueur
d’onde n’est pas limitante comme illustré sur la Figure 77 par sa variance d’Allan
représentée en noir.

Afin d’évaluer les performances de la boucle de rétroaction, la variance d’Allan est calculée
pour un enregistrement en boucle ouverte représentée en rouge. Sur le court terme c’est-a-
dire pour des temps caractéristiques inférieurs a une seconde, le comportement spectral de
I’émetteur en boucle ouverte et en boucle fermée est identique. L'effet de la modulation en
fréquence de la pompe est observable sur les deux premiers points de la variance d’Allan. En
effet, en moyennant la fréquence émise par deux impulsions consécutives la variance d’Allan
passe de 5 MHz a 3 MHz. Ensuite, pour des temps d’intégration caractéristiques compris
entre 0,1 et 1s, la dérive en température et la dérive de la longueur d’onde de pompe
tendent a dégrader la variance d’Allan. Ensuite, les effets de la stabilisation sur la dérive en
fréquence est efficace a partir d’'un temps d’intégration d’environ une seconde. Ce temps
correspond au temps caractéristique de la rétroaction. Par conséquent, la stabilisation
permet de corriger des dérives thermomécaniques de I’émetteur a long terme.

129



—e—En boucle ouverte | Temps de réponse
1 caractéristique de la
1E-54 —e— En boucle fermée ' stabilisation
= |
T 1E64 - “
E Effet du dither | D€rive en !
< température ]
= 1
o) |
|
1E-7 4 !
i
l
T T T T
0,01 0,1 1 10 100

T (s)

Figure 77 : Variances d'Allan des signaux temporels de I'onde signal avec et sans
rétroaction comparées a la variance d'Allan du mesureur de longueur d'onde.

L'utilisation de la boucle de stabilisation associée au mesureur de longueur d’onde, un
instrument large bande, permet d’effectuer une stabilisation en fréquence sur toute la plage
d’accord du NesCOPO. Néanmoins, les informations fournies par I'instrument de mesure ne
concernent uniqguement la longueur d’onde centrale émise. En effet, aucune information sur
le spectre et notamment sur la pureté de I’émission n’est accessible.

Afin d’améliorer la stabilité a plus long terme (plusieurs dizaines de minutes), il faudrait
compenser les dérives de la fréquence de pompe induisant un changement de mode a 'aide
d’une stabilisation active du miroir M, en utilisant une information sur la pureté. Des tests
sont en cours pour déterminer la pureté spectrale de I'émission a I'aide d’une cellule de gaz
contenant le gaz a détecter ou bien par mesure du battement avec une diode laser asservie
sur une cellule de gaz similaire a la précédente. L'amélioration de la stabilité en fréquence
sur le court terme passe par l'amélioration de la stabilité thermique et mécanique
intrinseque de I'émetteur grace a une rigidification du systéeme.
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C.2.6. Accord en longueur d'onde tir a tir

Comme nous l'avons vu dans le paragraphe C.1.1, dans le cas d'une mesure LIDAR par
satellite il est nécessaire de réaliser la mesure de concentration suffisamment rapidement
afin de pouvoir considérer que la colonne atmosphérique sondée aux deux longueurs d’onde
Aon €t Ao est identique. Réaliser un accord en fréquence tir a tir avec deux impulsions
séparées de 250 us [Rapport A-SCOPE] permettrait de pallier cette difficulté liée aux
applications spatiales. Bien que notre laser de pompe ne fonctionne qu’a 30 Hz, nous avons
testé la possibilité d’'un changement rapide (tir a tir) de la longueur d’onde émise. Il s'agit ici
d'un travail préliminaire dont I'objectif est de démontrer le potentiel de notre banc émetteur
par la génération des séquences de longueurs d'onde différentes tir a tir.

Principe de la génération de deux longueurs d'onde tir a tir

Pour bien comprendre I'accord en longueurs d’onde tir a tir, dans ce paragraphe nous nous
placons dans le cas simple de la génération tir a tir de deux longueurs d’onde uniquement.
Tout d'abord rappelons que l'architecture en cavités imbriquées du NesCOPO permet
d'obtenir une émission monofréquence grace a une dissociation adaptée des cavités signal
et complémentaire [Hardy - 2011 b]. Par ailleurs, le contrbéle de la fréquence émise par
I’émetteur se réalise grace au contrdle des longueurs des cavités signal et complémentaire
du NesCOPO. C’est I'accord en fréquence par effet Vernier ou par translation longitudinale
des miroirs de cavité détaillée dans la partie A.3.2.
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Figure 78 : Représentation du mouvement du miroir M; du NesCOPO synchronisé avec les
tirs du laser de pompe (a) associé au schéma des coincidences de modes signal et
complémentaire dans I'espace des fréquences (b) pour la génération de deux longueurs
d'onde tir a tir. L'intervalle entre deux modes pour une cavité est égal a Aw = ISL.

Par simplicité, la cavité signal est supposée fixée. Ainsi, pour réaliser la génération de deux
fréquences, il suffit de déplacer la cavité complémentaire d'une quantité AL permettant de
passer d'une coincidence exacte a la suivante. Cette situation est décrite schématiquement
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sur la Figure 78. Le mouvement du miroir M1 modifie la longueur optique de la cavité
complémentaire provoquant un déplacement du peigne de modes complémentaire par
rapport au peigne de modes signal fixe. Pour émettre deux longueurs d'onde alternées tir a
tir, il est nécessaire de déplacer le peigne de modes complémentaire d'une quantité 6 de
maniere a retrouver une coincidence exacte entre le mode complémentaire voisin et le
mode signal voisin comme illustré sur la Figure 78(b) [Hardy- 2011 a].

8§ =1ISLxD (Eq. 41)
D=11- Lcomplémentaire (Eq. 42)
Lsignal

avec Lsignal €t Leomplémentaire 1€5 lONngueurs optiques des cavités signal et complémentaire
respectivement.

Du point de vue pratique, il suffit d’appliquer une consigne périodique a la cale
piézoélectrique de telle sorte que I'écart en tension AV entre deux tirs laser permette de
réaliser une translation de la cavité complémentaire AL telle que :

A
AL=D><§ (Eq. 43)

avec A la longueur d'onde signal émise.

Pour cela, il est nécessaire de synchroniser la consigne électrique appliquée aux cales
piézoélectriques avec les impulsions du laser de pompe de maniére a ce que l'impulsion
pompe traverse le NesCOPO au moment ou les peignes de mode signal et complémentaire
soient sur une coincidence exacte dans la bande gain.

En théorie, en appliquant des tensions calculées sur ce principe, aux cales PZT des miroirs M;
et/ou My, il est possible de générer des sauts de fréquences arbitraires grace auxquels le
nombre de fréquences générées et I'espacement entre les fréquences est réglable. Calculons
la différence de tension a appliquer a la cale PZT du miroir M; afin de réaliser un saut de
mode correspondant a nos conditions expérimentales. Nous disposons d’un cristal non
linéaire de longueur 16 mm, nous permettant d’atteindre un intervalle spectral libre de la
cavité signal de 4 GHz. D'aprés les spécifications constructeur et en supposant un
déplacement linéaire des cales piezoélectriques, celles-ci se déplacent de 6 um pour 100 V.

Par ailleurs, sachant que la dissociation des cavités est de I'ordre de 5 a 10 %, nous pouvons
estimer qu’une différence de tension AV d’environ 1V sur la cale complémentaire permet
de réaliser un saut de mode. A noter qu’un amplificateur x10 est placé en entrée du module
de commande des cales. Ainsi, la différence de tension AV a appliquer a I'entrée du module
de commande est de 100 mV. Cette valeur théorique est testée expérimentalement dans le
paragraphe C.2.6.

La Figure 79 représente le diagramme en blocs du systeme de contréle de I'émetteur pour la
génération de séquences de longueurs d'onde tir a tir. Ce systéme de contrdle est composé
de trois blocs :

v le bloc électronique permettant de synchroniser la position des cales PZT avec les tirs
laser ;

v |'émetteur;

v' le bloc d'acquisition composé d'un mesureur de longueur d'onde permettant
d'enregistrer la fréquence émise par I'émetteur.
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Figure 79 : Diagramme en blocs du systéeme de contréle de I'émetteur.

La synchronisation de la position des cales PZT avec le tir laser représente la principale
difficulté expérimentale. Cette étape consiste a s’assurer que les cales PZT soient a la
position voulue lorsque le tir laser est émis dont le principe est schématisé sur la Figure 80.
Pour ce faire, la méthode de synchronisation utilisée consiste a générer un signal de
déclenchement synchrone avec les impulsions laser.
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Figure 80 : Représentation schématique du fonctionnement du bloc électronique dans le
cas simple d'une génération de deux fréquences tir a tir. Exemple de signal électrique de
déclenchement et de signal de consigne dans ce cas particulier.

La procédure générique permettant de passer d'une longueur d’onde a la suivante tir a tir
est la suivante :

» A partir du signal de référence temporelle donné par une impulsion laser, un générateur de
délai (DG) produit un signal de déclenchement de fréquence variable (en général sous-
multiple de la cadence du laser) synchrone avec les tirs du laser.

» Cette porte sert de signal de synchronisation a un générateur basse fréquence (GBF) qui
délivre une consigne de forme et de fréquence modulables.

» Cette consigne est amplifiée par un amplificateur de tension afin de délivrer un signal de
commande aux cales piézoélectriques.

Selon les besoins, toutes les séquences de longueurs d'onde sont réalisables en adaptant a
consigne générée par le GBF et appliquée aux cales piézoélectriques.
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Démonstration expérimentale de la génération de deux longueurs d'onde tir
a tir

Dans un premier temps, nous générons deux fréquences tir a tir a pour une cadence du laser
de pompe de 30 Hz, séparées d'un ISL de la cavité signal égale a 4 GHz en mettant en ceuvre
la méthode présentée au paragraphe C.2.6. Ainsi, une consigne sinusoidale d'amplitude
100 mV (correspondant a I'amplitude calculée au paragraphe C.2.6) est appliquée a la cale
PZT du miroir M. A noter qu’un amplificateur x10 est placé en aval de cette consigne avant
application a la PZT. La consigne appliquée a la cale PZT et les résultats de cette expérience
sont présentés dans la Figure 81.
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Figure 81 : Visualisation a I'oscilloscope de la consigne sinusoidale appliquée au module
de contréle de la cale PZT — la synchronisation avec la pompe est telle que les impulsions
pompes sont synchrones avec le sommet de la sinusoide (a), Visualisation des deux
fréquences émises a 30 Hz (b), Stabilité de chacune des fréquences émises sur 10 s (c) et

(d).

La Figure 81(b) montre bien une alternance de deux fréquences signal émises séparées de
4 GHz a une cadence de 30 Hz. La stabilité de chacune des deux fréquences est inférieure a
4 MHz rms sur 10s. C'est un résultat similaire a celui mesuré pour une seule longueur
d’onde émise au paragraphe C.2.4. Ainsi, la stabilité en fréquence intrinseque de I'émetteur
n’a pas été dégradée par la génération de deux longueurs d’onde tir a tir. Par ailleurs, la
stabilité de I'écart en fréquence entre les deux modes émis a été caractérisée et vaut +/-
4,3 MHz rms sur 10 s.
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Génération jusqu'a cing longueurs d'onde tir a tir

Dans ce paragraphe nous souhaitons expliqguer comment émettre plus de deux fréquences
signal tir a tir en ne modifiant que la position de la PZT du miroir M; comme pour le
paragraphe C.2.6. Pour cela, la consigne appliquée a cette PZT est modifiée de sorte a
générer des séquences de trois a cing fréquences signal séparées de un ou plusieurs ISL
signal.

Comme illustré sur la Figure 82, il a été démontré expérimentalement I'émission de
séquences de cing longueurs d'onde. Par ailleurs, une étude a été menée afin d’estimer
I'effet de la forme de la consigne et I'effet de la gigue temporelle du laser de pompe sur la
stabilité en fréquence des séquences générées. Dans cet exemple, les tirs lasers ne sont plus
forcément synchrones avec des « sommets » de consigne, mais peuvent étre synchrones
avec une rampe de tension comme représentés sur la Figure 82(a).
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Figure 82 : Visualisation a I'oscilloscope de la consigne appliquée au module de contréle
de la PZT (a) et visualisation des cinq longueurs d’onde émises a 30 Hz mesurées avec le
mesureur de longueur d’onde WSU-10 HighFinesse (b).

Sur I'ensemble des cing fréquences générées, aucune différence de stabilité en fréquence
notable n'est observée. Quelle que soit la pente de la tension appliquée a la cale
piezoélectrique au moment d'un tir laser, la stabilité en fréquence reste inférieure a 4 MHz
rms sur 10 s. Par conséquent, la gigue temporelle du laser de pompe n’est pas le
phénoméne limitant la stabilité en longueur d’onde des séquences générées.

Théoriquement, il est possible de générer un plus grand nombre de longueur d’onde mais il
reste limité tout de méme au nombre de modes dans la bande de gain du NesCOPO a
température du cristal fixée. Comme représenté sur la Figure 83, la bande d'émission de
60 GHz de largeur totale permet d'émettre jusqu'a 16 modes.

135



16 modes

Fréguence signal émise (THz)

Temps (s)

Figure 83 : Bande d'émission signal de I'émetteur autour de la raie R30 du CO, mesurée a
I'aide du mesureur de longueur d'onde WSU-10 sur le signal doublé en fréquence.

Les expériences réalisées ci-dessus ont permis de démontrer le potentiel de notre approche
pour les applications spatiales. Bien entendu, la forme de la consigne reste a adapter pour
émettre les longueurs d'onde exactes souhaitées. Par ailleurs, le systeme doit aussi étre
couplé a un asservissement permettant de stabiliser au moins une des longueurs d'onde de
la séquence. La stabilisation d'une seule longueur d'onde est une solution envisageable
permettant de stabiliser les écarts en fréquence entre les deux longueurs d'onde émises.
Pour les applications spatiales, le changement de fréquence doit étre réalisé en quelques
centaines de ps. Ceci n'est pas réalisable actuellement avec notre émetteur limité par la
cadence du laser de pompe a 30 Hz. De plus la fréquence de coupure de nos cales PZT est de
I'ordre de 1 kHz. Une des perspectives d'évolution du banc émetteur permettant d'atteindre
des cadences de I'ordre du kHz serait d'utiliser des cales PZT présentant une fréquence de
coupure supérieure a 10 kHz tel que le modéle P-010-00 H en cours d’approvisionnement.

C.2.7. Démonstration du potentiel tri-espéces de
I'émetteur

Afin de démontrer le potentiel de I'émetteur pour le suivi de gaz atmosphérique en vue
d'une utilisation pour des mesures DiAL, des mesures de transmission en cellule pour le
méthane et le dioxyde de carbone ont été réalisées.

La Figure 84(a) représente le schéma de principe de la mesure de transmission en cellule
pour le dioxyde de carbone. A I'aide d'une lame en CaF,, quelques pJ de I'onde signal sont
prélevées et injectées dans une fibore monomode (SMF28). Cette fibre est dirigée vers un
coupleur 25/75 a 2 um. Une des deux sorties du coupleur est envoyée vers une cellule de
gaz fibrée et |'absorption est mesurée a I'aide d'une photodiode en InGaAs. C'est une cellule
commerciale multi-passage fibrée de 80 cm de long contenant d'aprés les spécifications
100 % de CO, a une pression de 200 torr (Figure 84(b)). La seconde sortie du coupleur est
directement connectée a une photodiode en InGaAs fournissant un signal de référence. Ce
dernier permet de corriger tir a tir la mesure de transmission des fluctuations en intensité de
I'émetteur. Dans le cas de la mesure de transmission de la cellule de méthane, le principe est
identique excepté que d’une part, on préléve quelques W sur I'onde complémentaire autour
de 2,21 um et d’autre part on utilise une cellule non fibrée de 10 cm de long remplie a 100 %
en CH,4 a pression atmosphérique.
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Le balayage spectral de la raie d'absorption est réalisé par un accord en fréquence par saut
de mode en ajustant la position longitudinale des deux cales PZT comme cela a été présenté
dans le paragraphe A.3.2. De la méme maniere que dans la partie C.2.3, la longueur d'onde
est mesurée a l'aide du mesureur de longueur d'onde WSU 10 High Finesse aprés doublage
de la longueur d'onde signal pour le CO, ou de la longueur d'onde complémentaire pour le
CH4.

Signal @2.05um

Q Référence — -

—— lnGaAs —
Lameen CaFZ 10/90 @15|“lm \_—@—/ étendue = -',\
4 @_/ Cellule @, InGaAs |} /
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Figure 84 : Schéma de principe de la mesure de transmission en cellule pour le dioxyde de
carbone (a) et cellule de gaz fibrée multi-passages (80cm) de chez Wavelength
References (b)

La transmission au travers de la cellule correspond a I'énergie moyenne des voies de
référence et de mesure moyennée sur 16 tirs. Les résultats expérimentaux obtenus pour les
mesures de transmission du dioxyde de carbone et du méthane sont présentés sur les Figure
85(a) et Figure 85(b) respectivement. Dans le cas du méthane, la transmission théorique
représentée en trait plein noir est calculée a partir des données spectroscopiques de la base
de données HITRAN et des spécifications des cellules utilisées. La mesure expérimentale de
la transmission du méthane est cohérente avec le modeéle.

Par contre, si la transmission théorique pour le CO, est calculée a partir des spécifications de
la cellule, alors en comparant le modeéle et les données expérimentales, une différence de
transmission de 15 % est observée au sommet de la raie d'absorption. Cet écart de
transmission peut s'expliquer par un vieillissement de la cellule. En effet, une hausse de la
pression dans la cellule conduit ainsi a une dilution du dioxyde de carbone par l'air
atmosphérique. Pour tester cette hypothése, la transmission de la cellule a été calculée pour
une quantité de CO; diluée a 80 % dans une cellule d'une pression de 250 Torr. Ce nouveau
modele ainsi que les données expérimentales pour la mesure de transmission du dioxyde de
carbone sont représentés en Figure 85(a). Les résultats expérimentaux obtenus sont
cohérents avec cette quantité et cette pression de gaz dans la cellule.

En réalisant un accord en fréquence par simple translation des miroirs de cavité a
température constante du cristal non linéaire du NesCOPO décrit dans la partie A.3.2, il est
possible de couvrir spectralement sur l'onde signal jusqu'a 60 GHz permettant de décrire
totalement la raie d'absorption R30 du CO, a 2050,97 nm comme illustré sur la Figure 85(a).

La plage spectrale de I'émetteur disponible permet de mesurer le sommet ou les ailes des
différentes raies d'absorption. Cette agilité en fréquence nous permet donc de choisir la ou
les longueur(s) d'onde appropriée(s) au suivi des gaz a effet de serre dans le cadre d'une
mesure spatiale et dans le cadre d'une mesure DiAL au sol.
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Figure 85 : Transmissions simulée (ligne pleine) et mesurée (points) de la cellule de gaz
fibrée contenant du CO, (Mélange CO, 80% et N, 20% a 250 Torr) (a) et de la cellule
massive contenant du méthane (100 % CH, a pression atmosphérique) (b).

Par contre, il n'a pas été possible de réaliser une mesure de la transmission de la vapeur
d'eau en cellule. En effet, a concentration atmosphérique, la faible section efficace
d'absorption de la vapeur d'eau a 2056 nm conduit a une absorption de l'ordre de 3%
correspondant au bruit de mesure présent sur la ligne de base.

Dans le cadre des applications spatiales, les performances obtenues en termes de niveau
d'énergie, de qualité spectrale et spatiale sont particulierement intéressantes en
comparaison des spécifications émetteur demandées [Ehret - 2008]. Une démonstration du
potentiel tri-especes de I'émetteur a été réalisé en cellule sur les deux principaux gaz a effet
de serre. Les caractéristiques de cet émetteur sont suffisantes pour implémenter I'é metteur
dans un instrument DiAL pour la mesure de concentration en gaz a effet de serre (CO,, CH4
et H,0) depuis le sol ou aéroporté. En vue de son utilisation dans un instrument LIDAR, des
outils de simulation ont été développés afin d'estimer les performances de cet instrument.
Ces outils sont présentés dans le paragraphe suivant.
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C.3. Estimation des performances d’une mesure LIDAR
DiAL résolue spatialement

L'objectif de ce paragraphe est de présenter les outils de simulation nécessaires a
I’estimation des performances d’un instrument de mesure LIDAR DiAL résolue spatialement.
Pour notre instrument lié aux applications de mesure spatiale et de validation au sol,
plusieurs motivations sont a I'origine de ce code numérique :

» dans le cadre de la problématique liée aux essais au sol nécessaires a la validation des
concepts pour les futures missions spatiales, I'un des probléemes est de réaliser des
mesures DIAL résolue spatialement en détection directe. En effet, en général on
réalise des mesures en détection cohérente [Le Rille — 2002 ; Gibert — 2007 ; Spiers -
2011]. Il est difficile d'avoir un ordre de grandeur des performances d'un instrument
en détection directe car il existe tres peu de publications a propos de mesure LIDAR a
2 um en détection directe [Sugimoto - 1990]. Ainsi, ce code de modélisation
permettra le dimensionnement et la prévision des rapports signal sur bruit avant la
réalisation des mesures LIDAR.

» il permettra d'évaluer le potentiel d'une mesure de concentration simultanée sur
trois especes avec I'utilisation de I'onde signal et de I'onde complémentaire.

» il permettra aussi d’estimer la portée. Cette estimation dans le cas d’une mesure
LIDAR DiAL sera faite au regard du matériel disponible et des caractéristiques de
I'instrument.

C.3.1. Outils de simulation développés

Le but ici est de présenter les outils numériques nécessaires a la modélisation des
performances de l'instrument pour une mesure LIDAR DiAL résolue spatialement et des
portées de I'ordre de quelques kilométres depuis le sol. Pour I'estimation des performances
d’une mesure LIDAR DiAL résolue spatialement, deux grandeurs sont a modéliser :

v’ la puissance rétrodiffusée par I'atmosphére ;
v' les bruits de détection.

Tout d’abord, I'expression de la puissance rétrodiffusée (Eq. 11) fournie dans le paragraphe
A.1 correspond au cas particulier d’'une configuration monostatique ou le recouvrement
entre I'émission et la réception est maximal et vaut 1 quelque soit la distance d’observation.
Or de maniere générale cette configuration n’est pas forcément vérifiée. Par conséquent il
faut tenir compte du recouvrement spatial entre I'émission et la réception au travers d’une
fonction de recouvrement notée O(r). Cette derniere dépend de la distance d’observation r
et sera détaillée dans la suite de cette section. Ainsi, I'expression générale de la puissance
rétrodiffusée par I'atmosphéere dépend de la fonction de recouvrement et s’exprime de la
maniére suivante :
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Modeéleinstrument

AN

CE;
B(Ar) = Bn’(/l, r)Tatm ,r TopAop 2;‘26 0(r) (Eq. 44)

Modeleatmospheére

Dans I'ensemble de cette partie C.3, le coefficient de rétrodiffusion B.(A, r) est considéré
comme constant quelque soit la distance d’observation et la longueur d’onde de travail. Le
contenu en aérosols de I'atmospheére est trés variable en fonction des conditions climatiques
et de I'environnement (urbain, rural, désert ...). Ainsi, il n’est pas possible de connaitre le
profil en aérosols de I'atmosphére sans mesure de celui-ci. Nous choisissons d’'imposer une
valeur typique du coefficient de rétrodiffusion 6,(A, r) = 6.107 m™.sr* [Sugimoto — 1990 ; Le
Rille - 2002].

L’équation (Eq. 44) peut se décomposer en deux parties :

» une partie liée a I'atmosphére, la transmission atmosphérique T, encadrée en bleu ;
» une partie liée a I'instrument encadrée en vert.

La modélisation de la puissance rétrodiffusée nécessite donc deux modeéles : un modeéle
« atmosphére » et un modele « instrument ». L'instrument pourra étre au sol avec une visée
au zénith ou en altitude avec une visée au nadir Dans le cas d’'une mesure lidar depuis le sol
le support de diffusion correspond aux particules de I'atmosphére et la section efficace
d’absorption évolue de fagon « normale » en fonction de la distance a I'instrument et donc
de I'altitude. En effet, plus l'altitude est importante plus la forme de la raie est fine. Dans le
cadre d’'une mesure lidar aéroportée la surface terrestre représente le support de
rétrodiffusion. Il faudra tenir compte également de I'évolution de la section efficace
d’absorption en fonction de la distance au porteur et donc de I'altitude qui se trouve étre le
cas inverse de la mesure depuis le sol. En effet, cette fois plus la distance au porteur est
grande, plus I'altitude est petite.

Par ailleurs, les performances de l'instrument dépendent du rapport signal sur bruit de la
mesure de la puissance rétrodiffusée. Par conséquent, le code développé dont I'architecture
générale est représentée sur la Figure 86, nécessite un troisieme modele associé au bruit de
détection.

Modeles

Le modele
atmosphérique

Le modele
du bruit

-
1
|
1
|
1
|
Données d’entrées te modele w Données de sortie
instrument |
|
1
|
1
)

Figure 86 : Architecture en blocs du code de simulation.
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Dans la suite de cette section, chacun de ces modeles est décrit et détaillé :

» le modéle atmosphérique ;
» le modeéle instrument ;
» le modele du bruit.

Le modele atmosphérique

L'architecture du modele atmosphérique représentée sur la Figure 87 permet d’obtenir une
estimation de la transmission atmosphérique pour une distance d’observation donnée. Le
modeéle développé est un modele raie par raie basé sur le calcul exact de I'absorption des
différentes raies considérées. Cette méthode de calcul est précise mais elle est relativement
lente car les raies d’absorption d’intérét sont toutes modélisées. Il est possible également
d’estimer I'absorption et/ou I'épaisseur optique associées. Ce modeéle nécessite les données
d’entrée suivantes :

» les espéces concernées (le nombre et le type) ;

> [’altitude d’observation ;

» les données spectroscopiques associées aux especes d’intérét ;
» les profils de pression, température et humidité.

Données d’entrées
Données de sortie
Especes
Données spectroscopiques @ Absorption
Température, Pression atmosphérique Epaisseuroptique
Altitude

Figure 87 : Architecture en blocs du modéle atmosphérique.

Modeéles standards de pression et température

Le modele de la température atmosphérique utilisé est le modéle standard US, illustré sur la
Figure 88(a) correspondant aux conditions des zones de moyennes latitudes. Les variations
de la température atmosphérique sont brusques et importantes. En effet, sur les dix premier
kilométres constituant la tropospheéere, la température baisse de 70 °C. Ensuite, la
température augmente dans la stratosphére jusqu'a 46 km.

(@ (b)
50000 50000
45000 Stratosphére 45000
40000 40000 |
35000 35000
‘E 30000 E 30000
® 25000 @ 25000
=] e
2 20000 2 20000
= =
< 15000 < 15000
10000 Tapoesara 10000 4
5000 5000
0 T T T T T T T T 0 T T T
210 220 230 240 250 260 270 280 290 100 1000 10000 100000
Température (K) Pression (Pa)

Figure 88 : Le profil de température atmosphérique (a) et le profil de pression
atmosphérique (b) jusqu’a une altitude de 50 km.
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La pression atmosphérique décroit depuis la surface de la Terre jusqu'a la mésosphére c'est-
a-dire 80 km d'altitude. Le modele de pression utilisé s'appuie sur les conditions moyennes
de pression de I'ensemble du globe. La pression atmosphérique en fonction de l'altitude r
s'exprime de la maniére suivante :

9 M"r) (Eq. 45)

RT(r)
avec P, = 101325 Pa est la pression atmosphérique, g = 9,80665 m.s™ est I'accélération
de pesanteur, My = 0,0289644 kg.mol™* est la masse molaire de I'air sec, T(z) est le profil
de température et R = 8,31447 J.mol’.K™ est la constante des gaz parfaits.

P(r) = Pyexp (—

La Figure 88(b) montre I'évolution de la pression atmosphérique en fonction de l'altitude
jusqu'a 50 km. La pression atmosphérique dépend de la température et de I'humidité
relative. Afin d'obtenir un profil de pression précis et fiable, il est nécessaire de connaitre ces
deux parametres. Ce profil de pression a été calculé pour une température au sol de 15 °C et
sans tenir compte de I’humidité relative. Dans le cadre de notre mesure LIDAR, la pression
atmosphérique, la température et I'hnumidité relative sont des données a priori. De plus, la
pression atmosphérique dépend également des conditions climatiques (par exemple : des
conditions anti-cyclonique ou de dépression). L'ensemble de des incertitudes associées a ces
parametres introduisent des biais dans |'estimation de la concentration en espéce.

Prise en compte du profil d'humidité

Le modéle atmosphérique utilisé ne tient pas compte du profil d'humidité de I'atmosphére
car il n'existe pas de modéle universel de I'humidité atmosphérique. En effet, ce profil
d'humidité est extrémement variable en fonction des conditions climatiques, de l'altitude et
de la latitude.

Or, la pression atmosphérique dépend de I'humidité relative comme nous I'avons
mentionné. Ces incertitudes sont sources d'erreurs pour |'estimation de la concentration. Il
serait possible d'améliorer le modele en y introduisant un profil moyen de I'humidité en
fonction de l'altitude.

Données spectroscopiques

De plus, il est nécessaire de connaitre les données spectroscopiques des especes sondées et
de interférents présents afin d’en déduire la transmission atmosphérique a toutes longueurs
d’onde. Nous avons choisi d’utiliser la base de données HITRAN 2012. Cette base nous
fournie les données suivantes :

> laforce deraieS;
» la position de la raie c'est-a-dire la fréquence centrale vy ;
» les coefficients d'élargissement naturel (ou radiatif) y,aq et collisionnel y¢o ;

Ces diverses données permettent de calculer I'absorption a une longueur d’onde donnée.
Par ailleurs, la transmission atmosphérique donnée dans la partie A.1 au travers de
I’équation (Eq. 44) s’exprime également a partir de I'épaisseur optique ou de I'absorption. En
effet, elle s’exprime en fonction de I'épaisseur optique de la maniére suivante :

T(A,7) = exp(—1y) (Eq. 46)

De plus, une relation simple relie I'épaisseur optique 1) a I'absorption «, :

142



T, = J Taa(/l)dr’ (Fq.47)

0
a,(A) =NxSxf1) (Eq. 48)
avec N la concentration en espéce et f(A) le profil de la raie d'absorption.

Dans le cadre d’une modélisation atmosphérique, la forme de raie est modélisée par un
profil de Voigt défini comme le produit de convolution entre un profil Gaussien et un profil
Lorentzien. L'expression de la forme de raie ainsi que ses propriétés sont explicitées en
annexe C.

Un exemple de sorties fournies par le modéle atmosphérique est donné en Figure 89. Tout
d'abord la Figure 89(a) montre |'évolution du profil de raie simulé pour deux altitudes au sol
et a 50 km. Le profil des raies d'absorption simulé est cohérent avec la théorie.
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Figure 89 : Modélisation de I'absorption de la raie R30 du CO, pour deux altitudes : au sol
et a 50 km (a) et modélisation de la transmission atmosphérique en fonction de I'altitude
pour une longueur d'onde ON et une longueur d'onde OFF (b). (En insert : la raie
d'absorption R30 du CO, modélisée au sol avec le positionnement des deux longueurs
émises.)

Par ailleurs, ce modele permet effectivement d'obtenir la transmission atmosphérique en
fonction de I'altitude pour différentes longueurs d'onde émises comme illustré sur la Figure
89(b). La modélisation de I'atmosphére nécessite de connaitre a priori les conditions de
pression, température et humidité lors d’'une mesure. Cependant, des différences notables
entre cette connaissance a priori des conditions et les conditions réelles de mesure
conduisent a des biais de mesure en fonction de l'altitude. Néanmoins, cet outil de
simulation permet de réaliser :

v des simulations de spectres d’absorption mono-espéce ou multi-espéces ;
v' de simuler la transmission atmosphérique.

Le modeéle instrumental

L'architecture globale de ce modele est représentée sur le schéma blocs de la Figure 90. I
est constitué de deux blocs : I'’émetteur et le récepteur ; et il nécessite de connaitre plusieurs
parametres d’entrée :

» les parameétres d’émission ;
» les parameétres de réception ;

» la configuration émission / réception c’est-a-dire le positionnement de I’émission par
rapport a la réception.
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Données d’entrées Le modéle instrument

Parameétres d’émission :

Energie, durée d’impulsion, ‘ ‘ Emetteur ‘
Waist, divergence I

Parametres réception :

Transmission et ouverture du ‘ ‘ Récepteur ‘ La fonction de recouvrement
systeme de collection, taille du

détecteur
Positionnementde ﬁ
I’émission/ la réception I )

Figure 90 : Architecture en blocs du modeéle instrumental.

Données de sortie

L’hypothése forte faite dans le cadre de ce modele instrument concerne le front d’onde du
faisceau. En effet, il est considéré comme plan et non gaussien. On suppose également que
guelque soit la portée de l'instrument, le systéme de réception est un systéeme de collection
du flux. Dans la suite du paragraphe, nous allons détailler le calcul de la fonction de
recouvrement a partir des caractéristiques de I'émission et de la réception.

Modélisation de I'émission et de la réception

Tout d’abord, afin de modéliser le bloc d’émission, il nous suffit de connaitre les paramétres
d’émission du faisceau :

» |’énergie et la durée d’une impulsion ;
» lataille du waist et la divergence du faisceau.

A partir de la connaissance de la taille du waist du faisceau et sa divergence, nous en
déduisons I'angle solide d’émission de ce systéeme. Un exemple de propagation du faisceau
d’émission est représenté sur la Figure 91(b) par le cone en trait plein noir pour un waist du
faisceau émis de 20 mm et une valeur du facteur M? égale a 2. La divergence du faisceau est
calculée a partir de ces deux données.
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Figure 91 : Photo du systéme de réception (a)et évolution des divergences de la réception
et de I’émission jusqu’a une altitude de 500 m (b)

De plus, afin de pouvoir modéliser le bloc de réception les paramétres a connaitre sont les
suivants :

» la transmission et I'ouverture du systéme optique de collection ;
» la taille du détecteur utilisé.

Le bloc de réception est constitué des composants disponibles au laboratoire (optique de
réception et détecteurs). La photographie du bloc de réception est présentée sur la Figure
91(a). Le bloc de réception est composé d’un télescope de 200 mm d’ouverture avec une
obturation centrale de 50 mm couplé a une lentille de focalisation et un détecteur. La focale
équivalente de I'ensemble {télescope + lentille} est de 280 mm. L’'ensemble des détecteurs
disponibles au laboratoire a tester sont listés dans le Tableau 33.

Diametre de Gain trans- Bande
Détecteur la surface o, Sensibilité NEP
sensible impédance passante
. g -12 1/2
MCT refroidi a 1 mm / 110°vyw | 3107 W/ke 700 kHz
I'azote liquide al3um
. -12 1/2
Photodiode 0,3 mm 110°V/A | 13aw | 3107 W/He 30 MHz
Femto a2,3um

Tableau 33 : Spécifications constructeurs des deux détecteurs sélectionnés pour la
mesure LIDAR DiAL résolue spatialement.

En connaissant la taille du détecteur ainsi que la focale effective du systeme de réception,
nous en déduisons I'angle solide de collection de ce systeme comme illustré sur la Figure
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91(b). L'effet de I'obturation centrale du télescope se manifeste par une zone aveugle sur
guelques dizaines de metres ol le signal rétrodiffusé n'est pas collecté. Néanmoins cette
zone de non recouvrement ne limite pas les performances d'une mesure LIDAR car les
portées a atteindre sont de l'ordre de la centaine de metres au kilometre. A présent, les
deux blocs du systéeme instruments sont modélisés, il nous faut calculer le recouvrement
entre I’émission et la réception en considérant la configuration utilisée.

La fonction de recouvrement

La fonction de recouvrement permet de connaitre la proportion de signal rétrodiffusé par
I'atmospheére collecté par le systeme de réception. Elle s'exprime de la maniére suivante :

0@ = Volume collecté(r) (Eq. 49)
"= Volume émis(r) !

Elle dépend des parametres d'émission et de réception mais également de la configuration
émission / réception utilisée. Deux types de configuration émission/réception sont possibles
et envisageables :

» la configuration monostatique et
» la configuration bi-statique.

Ces deux configurations sont représentées sur la Figure 92.

\

4
»

‘ Détecteur ‘ ‘ Emetteur‘ - ‘ Détecteur H Emetteur‘

I
I
Pl
1
Monostatique ! Bi-statique !

Figure 92 : Configuration de mesure monostatique (a) et bi-statique (b)

La configuration monostatique

Tout d'abord, la configuration monostatique comme illustré sur le Figure 92(a) permet
d'obtenir un recouvrement spatial entre I'émission et la réception égal a 1 quelque soit la
distance d’observation. C'est un cas tres particulier ou I'émission et la réception
empruntent le méme systeme optique. Ainsi, le faisceau laser présente la bonne taille et
la bonne divergence.

La confiquration bi-statique

Par contre, dans une configuration bi-statique représentée sur la Figure 92(b), les
optiques de I'émission et de la réception sont distinctes. Ainsi, I'axe d’émission et I'axe de
réception sont différents. Alors, la fonction de recouvrement varie en fonction de
I'altitude. Pour ces travaux, nous avons fait le choix de travailler avec une configuration
bi-statique. L'émission et la réception étant dissociées, cette configuration est plus simple
a mettre en ceuvre et plus souple.
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Néanmoins, dans un premier temps, prenons un cas particulier de cette configuration
émission / réception ol I'émission et la collection se propagent suivant le méme axe
comme représenté sur la Figure 91(b). Dans la suite, elle est nommée configuration
quasi-monostatique. Dans cette configuration émission / réception, la fonction de
recouvrement est assez simple a calculer puisque c'est l'intersection de plusieurs cones
situé sur le méme axe. Ainsi, a une altitude donnée, la fonction de recouvrement est un
disque.
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Figure 93 : Evolution en fonction de I'altitude du recouvrement entre I’émission et la
réception dans le cas d’une configuration quasi-monostatique

La Figure 93 représente un exemple de I|'évolution de la fonction de recouvrement en
fonction de I'altitude dans le cas d'une configuration quasi-monostatique. Les conditions de
simulation sont identiques a celles utilisées pour la modélisation des systemes d'émission et
de réception. Pour cet exemple, le détecteur choisi est le MCT refroidi a I'azote liquide. Une
zone aveugle est visible sur plusieurs dizaines de métres mettant en évidence I'effet de
I'obturation sur la collection du signal rétrodiffusé. Ensuite, I'émission entre dans la zone de
collection et le recouvrement augmente jusqu’a atteindre sa valeur maximale autour de
300 m. Puis, le systéme de collection n'est pas suffisamment ouvert pour collecter
I'ensemble du signal rétrodiffusé et le recouvrement diminue jusqu’a se stabiliser. Pour des
portées kilométriques et dans les conditions de simulation, environ 60 % du flux rétrodiffusé
est collecté par le systeme de réception.

A présent, généralisons a une configuration bi-statique quelconque pour laquelle les axes
d'émission et de collection sont différents. La fonction de recouvrement est issue de
I'intersection de plusieurs cones d'axes différents. Ainsi, a une altitude donnée, la fonction
de recouvrement est représentée par la surface d'un ceil de chat.

Expérimentalement, la configuration émission / réception pourra étre soit bi-statique soit
quasi-monostatique.

La problématigue de l'imagerie

Les problemes liés a I'imagerie surviennent pour les courtes portées de |'ordre de plusieurs
dizaines a plusieurs centaines de metres. Cette distance limite dépend des parametres de
réception et plus particulierement de |'ouverture du systeme de collection. En effet, plus le
systéeme de réception est ouvert plus la distance limite de changement de régime est courte.
Le passage d'un capteur de flux a un capteur d'image a pour conséquence de dégrader la
fonction de recouvrement. En effet, I'ensemble du flux rétrodiffusé collecté forme sur le
détecteur une image plus grande que la surface sensible de ce dernier. Le modéle
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instrument développé ne tient pas compte de ces problemes d'imagerie. Ainsi, la fonction de
recouvrement est sur-estimée sur les portées inférieures a 200 m pour le systéme optique
de collection décrit dans le paragraphe ci-dessus.

La modélisation de l'instrument nécessite de connaitre les parametres d'émission, les
parametres de réception et la configuration émission / réception. Grace a cet outil, il est
possible d'évaluer le recouvrement spatial entre I'émission et la réception en fonction de
I'altitude. Néanmoins, des améliorations peuvent étre apportées a cet outil :

v’ la prise en compte du caractére gaussien du faisceau ;
v’ la prise en compte de la problématique d'imagerie aux courtes portées.

La modélisation des bruits de détection

Le but de ce modele de bruits est d'évaluer la contribution de chacun des bruits simulés pour
une mesure LIDAR DiAL ainsi que d'estimer le rapport signal sur bruit d'une telle mesure en
fonction de la portée. Ce dernier résultat permet d'estimer la portée maximale de
I'instrument pour une configuration de mesure bien déterminée.

Les bruits Les sources
Le bruit quantique de la source L'émetteur
Le bruit du fond radiatif L'atmosphere, les instruments ...

La pupille de l'instrument, la cible et la turbulence
atmosphérique

Le bruit du détecteur Le détecteur

La résistance de charge, les amplificateurs
électroniques ...

Le bruit de speckle

Le bruit thermique

Tableau 34 : Liste des bruits modélisés associés a leur source.

Le code développé modélise I'ensemble des bruits listés dans le Tableau 34. Dans la suite de
ce paragraphe, nous détaillerons la modélisation de ces bruits et verrons que certains
d'entre eux dépendent de la portée.

Le bruit de photon

Le bruit de photon a deux composantes :

> le bruit du fond radiatif ;
» le bruit de photon lié a I'émission laser.

Tout d'abord, le bruit de photon lié a la source aussi appelé bruit quantique est
proportionnel au nombre de photoélectrons générés N, avec sa variance var(Ng) = FN; et
F le facteur de bruit du détecteur en considérant un bruit poissonien. Par ailleurs, le nombre
de photoélectrons générés est proportionnel a la puissance rétrodiffusée recue Pg(A,r) et il
dépend des caractéristiques du détecteur. Il s'exprime alors comme suit :

na

Ny = E&' Pr(A, 1) (Eq. 50)

avec n le rendement quantique du détecteur, 6t le temps d'intégration du signal.

Ce temps d'intégration 6t correspond a la résolution spatiale AR = ¢/26t de la mesure et a
une bande passante B = 1/26t. Par ailleurs, la sensibilité S (en A/W) du détecteur souvent
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fournis par les constructeurs caractérise le détecteur en réunissant I'ensemble de ces
parametres. Elle s'exprime comme suit :
Gngl
S =
e (Eq. 51)

avec G le gain interne du détecteur et g = 1,6.10""° C la charge de I'électron.

Ainsi, la variance du bruit quantique est convertie en puissance optique et s'exprime en
fonction de la puissance optique du signal lidar recu de la maniére suivante :

Fhc
var(Pg) = WPR(/L ) (Eq. 52)

On considéere un facteur de bruit égal a 1 pour I'ensemble des détecteurs considérés. De
plus, en utilisant les équations (Eq. 51) et (Eq. 52), alors la variance en fonction de la
puissance optique du signal lidar recu s'exprime comme suit :
Gq
var(Pg) = ?ZB.PR(/L ) (Eq. 53)
Le fond radiatif représente le rayonnement infrarouge non thermique dans la bande

spectrale de détection. Comme illustrée sur la Figure 94 la luminance du soleil au sommet de
I'atmosphére terrestre est au moins 10° supérieure a la luminance de I'atmosphére.

Par ailleurs, le fond radiatif dépend des conditions atmosphériques (nuages, aérosols,
humidité), de I'angle solaire, de I'angle de visée... Ainsi, la puissance du fond radiatif PgA,r)
collectée par le bloc de réception s'exprime de la maniére suivante :

ap\¢
P) = TopAoy (2 82 % L (Eq. 54)

fl
avec ap le rayon de la surface sensible du détecteur, f' la focale équivalente du systeme

de réception, 6A la largeur spectrale de mesure de la réception et Lgy la luminance
spectrique du fond radiatif exprimée en W.mZsrtnm™.
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Figure 94 : Luminance du soleil calculée au sommet de I'atmosphére et luminance de
I'atmosphére sur une gamme spectrale comprise entre 1,5 et 5 um.

La loi de Stefan permet de calculer rapidement I'ordre de grandeur I'exitance énergétique L

. s -2 . \ . s . s
exprimée en W. m™ du soleil et de I'atmosphére en fonction de leur température T exprimée
en K par la relation suivante :

L=0cxT* (Eq. 55)
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avec o =5,67.10° W.m™?.K* la constante de Stefan.

Cette grandeur correspond a la puissance totale rayonnée par unité de surface par le corps
noir dans le demi-espace libre intégré sur lI'ensemble du spectre électromagnétique. Par
conséquent, la luminance du fond radiatif prenant en compte la luminance du soleil diffusé
par I'atmosphére et la luminance de I'atmosphére s'exprime par la relation suivante :

Lp = 6A X Lpy=Lr+ L (Eq. 56)

avec Lt I'exitance de I'atmosphére et L I'exitance du soleil.

Ce modele du fond radiatif sur-estime la puissance du fond radiatif collectée par le systeme
de réception. Néanmoins, ce calcul reste un bon ordre de grandeur. Ainsi, de la méme
maniere que pour le bruit quantique, le bruit d0 au fond radiatif est proportionnel a la
puissance du fond radiatif collectée PgA,r). Ainsi, la variance du bruit du fond radiatif
s'exprime de la maniére suivante :

Gq
var(P;) = ~ 2B.F(L7) (Eq. 57)

Ici, on considere que le détecteur est sensible a I'ensemble du spectre électromagnétique.
En général, un filtre spectral est placé devant le systeme de détection afin de sélectionner
uniquement la gamme spectrale utile et ainsi limiter cette source de bruit. Le bruit di au
fond radiatif est surestimé.

La contribution associée au bruit quantique diminue rapidement en fonction de l'altitude. En
effet, cette contribution est inversement proportionnelle au carré de l'altitude. La
contribution associée au fond radiatif dépend elle de I'angle solide de réception. Ainsi, cette
contribution tend a augmenter en fonction de la distance a I'instrument.

Le bruit de speckle

Comme nous en avons discuté dans la partie B.2.1, le bruit de speckle est une source
d’erreur souvent négligeable pour des schémas de détection directe. Néanmoins, nous
souhaitons réaliser un code de simulation complet permettant d’évaluer la contribution de
chacun des bruits de mesure présents. Dans le cadre de ce modele de bruit, on tient compte
des tavelures temporelles et des tavelures spatiales. Cela permet de prendre en compte les
effets de speckle liés au systeme de réception et a la turbulence atmosphérique. La variance
du bruit de speckle en fonction du nombre de photoélectrons s'exprime de la maniére
suivante :

N2

s (Eq. 58)
M

var(Nspeckle) =
avec M = MxM; le nombre de tavelures totale.

Le nombre de tavelure temporelle M, et le nombre de tavelure spatiale M; s'expriment de la
maniére suivante [Le Rille - 2002]:

5t\2
M, = |1+ (_) (Eq. 59)
T
20, A0p Eq. 60
My=1+m i (Eq. 60)
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avec 1; la durée d'une impulsion, A,, le diametre d'ouverture de |'optique de réception et
U, la demi-divergence du faisceau émis.

Ainsi, la variance du bruit de speckle est également proportionnelle au carré de la puissance
rétrodiffusée et s'exprime comme suit :

P*(A,1)
var(Pspeckle) = rT

De méme que pour les deux bruits précédents, le bruit de speckle évolue en fonction de
I'altitude par le terme de la puissance rétrodiffusée. Cette contribution au bruit total
diminue tres rapidement en fonction de l'altitude. En effet, elle varie en 1/r".

(Eqg. 61)

Les bruits de détection

La derniére source de bruit simulée grace au modele est le bruit de détection que I'on peut
séparer en deux sources principales :

» le bruit propre du détecteur
» les bruits liés a la chaine détection comme le bruit d'une résistance de charge ou d'un
amplificateur.

Tout d'abord le bruit du détecteur est défini par la notion de NEP, pour Noise Equivalent
Power, fournie par les constructeurs. La variance du bruit du détecteur en puissance
s'exprime de la maniére suivante :

var (Pagrecteur) = NEP?B (Eq. 62)

Ensuite, le bruit de la résistance de charge est un bruit thermique. La variance de ce bruit en
puissance s'exprime de la maniére suivante :

varle) of var(Ig) = Akt

5 R, B (Eq. 63)

var(Pg) =

avec k la constante de Boltzman et R, la résistance de charge.
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Figure 95 : Exemple de I'évolution des bruits modélisés en fonction de l'altitude pour une
énergie délivrée de 15 mJ. Le systéeme d'émission/réception utilisé est celui décrit dans le
paragraphe ci-dessus en configuration quasi-monostatique.

La Figure 95 montre |'évolution des contributions de chacun des bruits modélisés en fonction
de I'altitude pour I'utilisation du détecteur MCT refroidi a I’azote liquide pour une fréquence
en dehors de toute absorption. Les conditions de simulation pour le systeme émetteur et le
systéme récepteur sont identiques a celles énoncées dans ci-dessus. De plus la résistance de
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charge de ce détecteur est de 60 Q. Dans le cadre de cette simulation, le bruit provenant du
détecteur est le bruit limitant de la mesure quelque soit la distance d'observation.

Souvent dans le cadre des mesures LIDAR, l'utilisation d'un amplificateur électronique
externe est nécessaire. Le code numérique de modélisation des bruits ne prend pas en
compte le bruit apporté par un amplificateur électronique. Néanmoins, ces appareils
électroniques ont un bruit électronique important qui n'est pas négligeable devant les autres
sources de bruit. Il conviendra alors de prendre en compte cette source de bruit.

Bilan

Finalement, comme schématisé sur la Figure 96 le modéle complet permet de simuler
plusieurs phénomeénes physiques. Il est composé de trois niveaux de complexité :

> les trois modeéles de base ;
» la fusion des modéle atmosphére et instrument ;
> la fusion des trois modeéles.

Ainsi, ce modele global permet d’avoir accés a des plusieurs informations modélisées et
estimées a divers degrés de complexité. En effet, a partir du modéele atmosphérique, il est
possible de modéliser par exemple I'absorption et / ou I'épaisseur optique par les espéces
d'intérét. Par conséquent, grace a ce modele atmosphére une étude sur le choix des
longueurs d'onde a émettre permettant d'optimiser une mesure LIDAR DiAL est présentée
dans le paragraphe C.1.1.

p . ( \ \ . -
Données d’entrées " Modeles I Données de sortie
I 1
I I

1

1 —
Le modeéle ! Absorption,
roy atmosphérique X épaisseur optique
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1 . X
1 : | Estimation de la puissance
: | + |» rétrodiffusée en fonction
1 |
. |
Iy

1 dela portée
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- I
Le modéle ! .
| inst A Fonction de recouvrement
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Données spectroscopiques

Température, Pression

Figure 96 : Architecture en blocs du modéle.

Ensuite, en combinant le modéle atmosphére et le modele instrument, la puissance
rétrodiffusée par I'atmospheére et collectée par le systéme de réception peut étre modélisée.
Par exemple, la Figure 97 montre I'évolution de la puissance rétrodiffusée collectée en
fonction de l'altitude jusqu'a 1 km pour deux longueurs d’onde A,, et Ay pour détecter du
CO, atmosphérique en configuration quasi-monostatique dans le cadre d’'une mesure depuis
le sol.

La résolution spatiale est imposée par la bande passante du détecteur sélectionné. L'effet de
I'absorption par le dioxyde de carbone est visible a partir de 100 m environ de propagation.
On remarquera que l'évolution de la puissance rétrodiffusée collectée en fonction de
I'altitude est similaire a celle de la fonction de recouvrement présentée ci dessus.
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Figure 97 : Evolution de la puissance rétrodiffusée en fonction de I'altitude pour une
longueur d’onde Az = 2051,24 nm (en noir) et une longueur A, = 2050,97 nm (en rouge).
La simulation a été réalisée pour la raie R30 du CO, dans le cas d’une configuration
quasi-monostatique pour une mesure depuis le sol.

De plus, si les trois modeles fusionnent il est alors possible d'estimer le Rapport Signal sur
Bruit [RSB] sur chacune des longueurs d'onde émises par |'émetteur en fonction des
conditions expérimentales (configuration émetteur / récepteur et détecteur). La variance du
bruit total est la somme des variances de tous les bruits car ils sont indépendants. Ainsi, le
RSB s’exprime par la relation suivante :

Pr(A, 1)

\somme des variances des bruits

RSB(r) =VK

(Eq. 64)

avec K le nombre d’impulsions moyennées.

Il est également possible d'évaluer la portée de I'instrument dans le cadre d'une mesure
LIDAR DiAL. Ces deux derniers points sont abordés dans la partie suivante.

C.3.1. Calcul des RSBs attendus pour une mesure LIDAR DiAL
résolue spatialement pour une mesure du CO,

L'objectif de ce paragraphe est d’estimer le rapport signal sur bruit de I'instrument pour les
deux détecteurs disponibles et ainsi de comparer leur performance. Ensuite, a partir de la
meilleure configuration il s’agit d’estimer la portée maximale de I'instrument dans le cas
d’une mesure LIDAR DiAL résolue spatialement depuis le sol.

Conditions de simulation

Modeles de pression et température atmosphériques standard
Données spectroscopiques de la raie R30 du CO; de la base
HITRAN 2012.

Parameétres
atmosphérique

Energie : 15 mJ ; durée de I'impulsion : 10 ns ; cadence : 30 Hz

Parametres émetteur Lo
Waist signal : 20 mm ; M? =2

Télescope de 200 mm d’ouverture avec une obturation centrale

Parameétres récepteur de 50 mm et une focale équivalente de 280 mm.

Détecteur : MCT refroidi a I'azote liquide ou Photodiode Femto
Configuration Quasi mono-statigue — nombre d’impulsion moyennée : 10
Longueurs d’onde Aon = 2050,97 nm (sommet de la raie) et Ao = 2051,24 nm

Tableau 35 : Les conditions de simulation utilisées pour les estimations de RSB
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Dans cette premiere étape, les RSBs de l'instrument pour les deux détecteurs disponibles
sont comparés dans le cadre d’'une mesure LIDAR DiAL résolue spatialement pour les
conditions de simulations énoncées dans le Tableau 35. Les longueurs d'onde sélectionnées
pour cette estimation de la portée correspondent a celles déterminées dans le paragraphe
C.1.1. Le signal considéré pour ces simulations est le signal rétrodiffusé et collecté par le
systéme de réception a une longueur d'onde fixée Ay, 0U Ay
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Figure 98 : Evolution du rapport signal sur bruit de la puissance rétrodiffusée pour le
détecteur MCT refroidi a I'azote liquide (a) et le détecteur Femto (b) en fonction de
I'altitude pour la longueur d’onde A5 = 2051, 24 nm (en noir) et la longueur d'onde A,, =
2050,97 nm (en rouge). Ce calcul est réalisé en moyennant 100 impulsions.

La Figure 98 montre |’évolution du RSB en fonction de I'altitude dans le cas d’'une mesure
LIDAR DiAL résolue spatialement depuis le sol en moyennant 100 impulsions. Les
performances obtenues avec le détecteur MCT refroidi a I'azote liquide présentées sur la
Figure 98(a) sont meilleures que celles obtenues avec la photodiode Femto présenté sur la
Figure 98(b). La portée est définie pour une valeur du RSB égale a 1. Ainsi, pour la mesure
d’un signal de rétrodiffusion en dehors de toute absorption, la portée est d'environ 900 m
pour la photodiode Femto alors que pour le détecteur MCT refroidi a I'azote liquide celle-ci
est de l'ordre de 5 km. De plus, pour la longueur d'onde "ON" sélectionnée située au
sommet de la raie de CO, pour les mesures au sol, il est possible d'atteindre une portée de
2,5 km avec le détecteur MCT refroidi a I'azote liquide (Figure 98(a)).

Par ailleurs, il a été démontré expérimentalement des portées supérieures a 2 km en
détection directe a 2,1 um avec un détecteur refroidi a I'azote liquide en moyennant 100
impulsions [Sugimoto - 1990]. Le bloc de réception utilisé lors de ces mesures LIDAR est
similaire a celui présenté dans la partie C.3.1. Par comparaison, ces résultats sont cohérents
avec la simulation réalisée avec le détecteur refroidi a I'azote liquide. Les portées calculées a
I'aide du code numérique sont optimistes. En effet, ici on ne prend pas en compte par
exemple les probléemes d’imagerie.

Comme nous l'avons vu dans la section A.1, le signal d'intérét pour une mesure LIDAR DiAL
résolue spatialement est proportionnel au rapport Pr(Aon,r)/ Pr(Aofi,r). Ainsi, il serait
intéressant d'estimer le rapport signal sur bruit de l'instrument sur le signal utile.

En conclusion de cette partie, les outils de simulation développés permettent d’atteindre
plusieurs objectifs :

v concevoir le bloc de réception ;
v’ réaliser des bilans de portée et estimer les performances de I'instrument LIDAR ;
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v’ intégrer ces outils dans un code d'inversion de spectre.

C.3.2. Discussion

Ici, la démarche consiste a évaluer les conditions expérimentales de mesure LIDAR en termes
du nombre de longueurs d’onde a émettre et du temps d’intégration par longueur d’onde.
On se place dans le cas d’une mesure lidar sur le dioxyde de carbone a une concentration de
410 ppm depuis le sol sur une portée de 1 km.

Pour ce faire, trois cas de mesures lidar représentés sur la Figure 99 sont évalués avec pour
chaque cas une étude des performances en fonction du temps de mesure :

(i) une longueur d’onde ON située au sommet de la raie et une longueur d’onde OFF ;
(ii) une longueur d’onde ON située en flanc de la raie d’absorption et une longueur
d’onde OFF;

(iii) deux longueurs ON situées soit symétriquement soit anti-symétriquement par
rapport au sommet de la raie d’absorption et une longueur d’onde OFF.

Aow ; !
hon Aont p Aonz
s ' s !
AOFF TOFF 1‘*OFF
(i) Cas 1 ! (ii) Cas 2 ’ (iii) Cas 3

Figure 99 : Représentation graphique des trois cas étudiés autour de la raie R30 du CO,

La démarche consiste a générer une mesure de transmission numérique a chacune de ces
longueurs d’onde avec un bruit de fréquence et un bruit de transmission.

Le bruit de fréquence provient de la résolution du mesureur de longueur d’onde utilisé étant
de 5 MHz a 2 um. A partir de cette incertitude en fréquence, on calcule une erreur sur la
transmission correspondant aux valeurs typique obtenues expérimentalement au chapitre B.
On lui ajoute quadratiquement un bruit de transmission d’environ +/- 2%. L'incertitude sur la
longueur d’onde mesurée est trés faible conduisant a une erreur sur la transmission
inférieure a 0,1 % méme sur les flancs de raie. La longueur d’onde OFF est choisie égale a
2051,24 nm avec une transmission de 1 et un bruit de +/- 2%. La mesure est simulée pour
différents nombre de points c’est-a-dire pour différents temps de mesure avant inversion.
L'estimation de la concentration est réalisée a I'aide du programme d’inversion disponible
au laboratoire s’appuyant sur la minimisation des moindres carrés dont le fonctionnement
est décrit en Annexe A.1. L'erreur de concentration obtenue a I'aide de ce code d’inversion
correspond a I'erreur du résidu d’inversion entre le spectre simulé et le spectre théorique.
De plus, la base de données HITRAN 2008 est utilisée pour cette étude.
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Cas 1 : une lonqueur d’onde ON située au sommet de la raie d’absorption du CO, (cas du DiAL
classique

La longueur d’onde ON est placée au sommet de la raie d’absorption du CO, c’est-a-dire a
A =2050,97 nm correspondant a une transmission de 49 % pour une portée de 1km
correspondant a une épaisseur optique de 0,7.

Nombre de points par Temps de mesure par Concentration Erreur
longueur d’onde émise longueur d’onde émise estimée résidu
2 ON et 2 OFF 132 ms 407 ppm 112 ppm
50ON et 5 OFF 330 ms 407 ppm * 8 ppm
10 ON et 5 OFF 495 ms 409 ppm 3 ppm
10 ON et 10 OFF 660 ms 408 ppm 3 ppm
15 ON et 15 OFF 990 ms 408 ppm 2 ppm
100 ON et 100 OFF 6,6s 407 ppm +1ppm

Tableau 36 : Estimation de la concentration en CO, sur une portée de 1 km en fonction du
nombre de points par fréquence pour une configuration a deux longueurs d’onde : une
longueur d’onde ON au sommet de la raie et une longueur d’onde OFF.

Le Tableau 36 présente les estimations de concentration en CO, et leurs précisions pour une
longueur d’onde ON au sommet de la raie d’absorption et une longueur d’onde OFF en
fonction du nombre de points mesurés par longueur d’onde. Nous remarquons que plus le
nombre de points par longueur d’onde est important meilleure est la précision de
I’estimation.

Cas 2 : lonqueur d’onde ON situé sur un flanc de raie du CO,

La longueur d’onde ON est placé cette fois sur un flanc de la raie d’absorption du CO, c’est-a-
dire a A = 2050,94 nm correspondant a une transmission de 67,8 % pour une portée de 1 km
correspondant a une épaisseur optique de 0,4. La longueur d’onde OFF est choisi égale a
2051,24 nm avec une transmission égale a 1 avec et un bruit de +/- 2%.

Nombre de points par Concentration Erreur
, . Temps de mesure total . -

longueur d’onde émise estimée résidu
2 ON et 2 OFF 132 ms 414 ppm +16ppm
5 ON et 5 OFF 330 ms 406 ppm +10ppm
10 ON et 5 OFF 495 ms 410 ppm 7 ppm
10 ON et 10 OFF 660 ms 410 ppm 7 ppm
15 ON et 15 OFF 990 ms 407 ppm 4 ppm
100 ON et 100 OFF 6,6 s 412 ppm 3 ppm

Tableau 37 : Estimation de la concentration en CO, sur une portée de 1 km en fonction du
nombre de points par fréquence pour une configuration a deux longueurs d’onde : une
longueur d’onde ON en flanc de raie et une longueur d’onde OFF.

Pour une configuration a deux longueurs d’onde ou la longueur d’onde ON est située sur un
flanc de la raie d’absorption et la longueur d’onde OFF, les estimations de concentration en
CO; et leurs précisions pour en fonction du nombre de points mesurés par longueur d’onde
sont résumées le Tableau 37. De la méme maniére que pour la configuration a deux
longueurs d’onde précédente plus le nombre de points par longueur d’onde est important
meilleure est la précision de |'estimation. La précision d’estimation de ce cas 2 est moins
bonne que celle du cas 1.
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Comparaison des deux configurations a deux longueurs d’onde :

A lissu de ces deux études, en comparant les précisions d’estimation obtenues, nous
pouvons en déduire qu’il est préférable de choisir une longueur d’onde ON au niveau du
sommet de la raie d’absorption plutot qu’en flanc de raie. En effet, I'épaisseur optique est
plus faible, et donc I'inversion est plus sensible a une erreur de transmission.

Cas 3 : deux longueurs d’onde ON sur la raie R30 du CO,

Pour évaluer cette configuration nous proposons dans un premier temps un schéma
d’émission avec deux longueurs d’onde ON placées symétriquement de part et d’autre du
sommet de la raie d’absorption du CO,, A; =2050,94 nm et A, = 2050,99 nm correspondant
a une transmission de 67,8 % correspondant a une épaisseur optique de 0,4.

Nombre de points par Temps de mesure par Concentration Erreur
longueur d’onde émise longueur d’onde émise estimée résidu
2 ON1, 2 ON2 et 2 OFF 198 ms 417 ppm 5 ppm
50N1,50N2et5 OFF 495 ms 414 ppm 5 ppm
10 ON1, 10 ON2 et 10 OFF 990 ms 413 ppm 3 ppm
100 ON1, 100 ON2 et 100 OFF 9,9s 410 ppm +0,9ppm

Tableau 38 : Estimation de la concentration en CO, sur une portée de 1 km en fonction
du nombre de points par fréquence pour une configuration a trois longueurs d’onde :
deux longueurs d’onde ON symétrique par rapport au sommet de la raie et une longueur
d’onde OFF.

Pour une configuration a trois longueurs d’onde ou les deux longueurs d’onde ON sont
situées sur les flancs de la raie d’absorption symétriquement par rapport au sommet, les
estimations de concentration en CO, et leurs précisions en fonction du nombre de points par
longueur d’onde sont résumées le Tableau 38.

Dans le cas d’une mesure DiAL résolue spatialement en visée horizontale, il est plus
intéressant de favoriser une mesure DiAL classique ou la longueur d’onde ON est située au
sommet de la raie d’absorption du gaz étudié.

Pour les aspects de mesures lidar depuis I'espace en intégrée colonne, il semblerait
gu’émettre deux longueurs d’onde ON de part et d’autre de la raie d’absorption permettent
d’avoir une précision de I'estimation de la concentration équivalente a émettre qu’une seule
longueur d’onde située en flanc de raie pour un méme temps de mesure. En outre, cette
configuration d’émission a trois longueurs d’onde permettrait d’évaluer la pression
atmosphérique le long de la ligne de visée lors de I'inversion du spectre.

Cette étude numérique reste a approfondir et une validation expérimentale sera effectuée
au cours des travaux suivants cette these.
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C.3.3. Etude de la possibilité d’'une mesure simultanée bi-
especes en utilisant les ondes signal et complémentaire
issues de 'OPO

Dans le cadre de la mesure LIDAR spatiale, nous nous intéressons a une problématique plus
large concernant I'utilisation des deux longueurs d'onde disponibles plutét qu'une seule afin
d'améliorer le rendement global de I'instrument. Pour répondre a cette problématique, une
étude théorique est réalisée sur les possibilités de mesures LIDAR DiAL simultanées de deux
gaz a effet de serre en utilisant I'onde signal et I'onde complémentaire dans le cas d’une
mesure lidar spatiale. Dans ce cas nous aurions un émetteur unique, et par exemple un seul
télescope couplé a deux détecteurs, 'un pour l'onde signal et l'autre pour lI'onde
complémentaire.

Signal autour de 2,05 um et complémentaire autour de 2,2 um

Dans la section C.2, le potentiel multi-especes de I'émetteur développé a été démontré
notamment en réalisant une mesure de spectre en cellule du CO, et du CH; sur deux
gammes de longueurs d'onde complémentaires. Ainsi, une premiéere étude est réalisée sur
ces deux gammes spectrales comme illustré sur la Figure 100. On remarque qu’autour de
2,05 um une seule espéce intéressante est présente, le CO,. La gamme spectrale signal
sélectionnée est alors comprise entre 2050 nm et 2053 nm. Rappelons ici que la
conservation de I'énergie est vérifiée c’est-a-dire que la fréquence de pompe est égale a la
somme des fréquences signal et complémentaire. Ainsi, pour une longueur d'onde de
pompe égale a 1064,46 nm, la gamme spectrale complémentaire se situe alors entre
2210,5 nm et 2013,5 nm approximativement. Dans la gamme spectrale complémentaire
associée, deux espéces sont présentes : le méthane et la vapeur d’eau.
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Figure 100 : Calcul des épaisseurs optiques de la vapeur d’eau (en rouge), du dioxyde de
carbone (en bleu) et du méthane (en vert) pour I'onde signal autour de 2051 nm (a) et
pour I'onde complémentaire associée autour de 2211 nm (b) pour une altitude de 65 km
dans les conditions normales de pression et température. L’épaisseur optique totale en
représentée en noir. Les concentrations respectives du CO,, CH, et H,0 sont 410 ppm,
1,7 ppm et 1%.

La Figure 100 représente les épaisseurs optiques des trois especes d’intérét (CH,, CO, et
H,0) ainsi que I'épaisseur optique totale pour une altitude de 65 km dans les conditions
normales de pression et température. Des raies du méthane sont mesurables dans cette
gamme spectrale. Par ailleurs, |'épaisseur optique des especes concernées doit étre
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suffisante pour permettre la mesure d'une concentration. En ajustant la longueur d’onde de
pompe, il pourrait étre possible de mesurer les deux espéces ol les schémas d’accord en
longueur d’onde et le nombre de longueurs d’onde a émettre restent encore a définir.
Cependant les épaisseurs optiques correspondantes au méthane seront faibles avec au
maximum une épaisseur optique de 0,17.

Signal autour de 2,056 um et complémentaire autour de 2,2 um

En calculant, de la méme maniére que pour le paragraphe précédent les épaisseurs optiques
des trois especes d’intérét (CH4, CO, et H,0) dans les conditions normales de pression et
température pour une gamme spectrale signal autour de la raie de H,O entre 2055,5 nm et
2057,5 nm. La gamme spectrale complémentaire associée est comprise alors entre
2207,8 nm et 2205,5 nm approximativement pour une longueur d'onde de pompe égale a
1064,46 nm.

Longueur d'onde signal | OD Longueur d'onde complémentaire | OD
Aon, H20 = 2056,568 nm 1 = A =2206,55 nm 0,03
A =2056,39 nm 0,22 | « Aon, 20 = 2206,753 nm 1

Tableau 39 : Ensemble des couples longueur d'onde signal / complémentaire intéressants
pour une mesure LIDAR simultanée du H,0 et du H,0 autour de 2,056 um et 2,22 um
respectivement.

Dans la gamme spectrale complémentaire associée, seule la vapeur d’eau présente une
épaisseur optique suffisante pour réaliser une mesure lidar spatiale. Le Tableau 39 présente
les résultats de ce calcul ou I'on peut remarquer qu’une mesure simultanée est possible mais
sur la méme espece. En effet, la longueur d’onde "ON" sélectionnée correspond a une
longueur d’onde "OFF" dans la gamme spectrale associée.

Signal autour de 1,98 um et complémentaire autour de 2,3 um

En calculant, les épaisseurs optiques des trois espéces d’'intérét (CH4, CO; et H,0) pour une
gamme spectrale complémentaire située autour de la raie de CH4 entre 2299 nm et 2300 nm
pour une altitude de 65 km dans les conditions normales de pression et température comme
illustré en Figure 101. Pour vérifier la conservation de I'énergie, la gamme spectrale
complémentaire associée est comprise alors entre 1981,5nm et 1982,3nm
approximativement pour une longueur d'onde de pompe égale a 1064,46 nm.
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Figure 101 : Calcul des épaisseurs optiques de la vapeur d’eau (en rouge), du dioxyde de
carbone (en bleu) et du méthane (en vert) pour I’'onde signal autour de 1982 nm (a) et
pour I'onde complémentaire associée autour de 2299 nm (b) pour une altitude de 65 km
dans les conditions normales de pression et température. L’épaisseur optique totale en
représentée en noir. Les concentrations respectives du CO,, CH, et H,0 sont 410 ppm,
1,7 ppm et 1%.

Des raies du méthane sont mesurables dans la gamme spectrale du complémentaire et des
raies de la vapeur d’eau sont mesurables dans la gamme spectrale signal associée. Par
ailleurs, I'épaisseur optique des espéces concernées doit étre suffisante pour permettre la
mesure d'une concentration. En effet, en détection directe celle-ci doit étre proche de 1.

Longueur d'onde complémentaire | OD Longueur d'onde signal | OD
Aon, cha = 2299,408 nm 1 Aoff, h20 = 1981,968 nm | 0,06
Aon, cha = 2299,415 nm 1 = Aoff, i20 = 1981,963 nm | 0,06
Aotr, cia = 2299,243 nm 0,09 | <= | Aonrzo=1982,091nm | 1

Tableau 40 : Ensemble des couples longueur d'onde signal / complémentaire intéressants
pour une mesure LIDAR simultanée du CH, et de la vapeur d’eau autour de 2,3 um et
1,98 um respectivement.

Dans la gamme spectrale associée a la mesure du méthane autour de 2,3 um, I’étude d’une
mesure simultanée de deux espéces est présentée dans le Tableau 40. Les longueurs d'onde
"ON" sont sélectionnées avec une épaisseur optique de 1 dans les deux gammes spectrales
associées. Chaque longueur d’onde "ON" sélectionnée correspond a une longueur d’onde
"OFF" dans la gamme spectrale associée. Pour ces deux gammes spectrales, il est possible de
réaliser une mesure simultanée de la concentration du CH, et de H,0.

Cette mesure est d’autant plus pertinente que les raies d’absorption du méthane a 2,3 um
sont proches de raies d’absorption de la vapeur d’eau qui peuvent polluées la mesure de la
concentration en méthane.

Cette étude préliminaire autour de 2 um afin d'utiliser Il'onde signal et I'onde
complémentaire simultanément montre la possibilité de cette mesure dans les gammes
spectrales adaptées, notamment ici celles associées a la mesure du méthane.

Par ailleurs, des pistes restent encore a étre explorées et exploitées notamment pour la
gamme spectrale signal située entre 1,5 et 1,6 um permettant d'adresser certains gaz a effet
de serre et la gamme spectrale complémentaire associée située entre 3,3 et 3,7 um
permettant d'adresser notamment des polluants industriels. Cette extension de I'étude fera
I'objet de la thése d’E. Cadiou.
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C.4. Perspectives

C.4.1. Améliorations a apporter a I'émetteur en vue d'une
spatialisation

L'application LIDAR spatiale requiert des performances spatiales, temporelles,
énergétiques et spectrales tres séveres [Ehret - 2008]. Nous avons démontré au cours de la
section C.2, des niveaux de performances de I'émetteur satisfaisants. En effet, du point de
vue spatio-temporel et énergétique, I'émetteur délivre des impulsions signal avec une
énergie de I'ordre de 20 mJ avec un M? < 1,1 avec une stabilité en intensité de I'ordre de
10 % sur 10 s. De plus, dans le cadre des applications spatiales, les performances spectrales
de I'émetteur présentées dans le paragraphe C.2.3, sont également trés satisfaisantes. En
effet, notamment la stabilité de fréquence de I'émetteur en boucle ouverte est trés proche
de la spécification. L'étude théorique menées au DLR pour des mesures LIDAR sur CO,, CHy
et N,O a démontré qu’une stabilité en fréquence de 2 MHz rms sur 10 s a 2 um est suffisante
pour réaliser une mesure de la concentration en CO, avec une précision de 0,2 % pour une
longueur d’onde décalée de 3 GHz du centre de la raie R30 [Ehret - 2008].

Dans l'objectif de réaliser un démonstrateur LIDAR multi-espéces pour les applications
spatiales, il existe trois principaux po6les d'amélioration :

v" larobustesse ;
v" le rendement de conversion ;
v’ la stabilité en fréquence a long terme.

La robustesse

Dans l'objectif d'une mesure LIDAR depuis I'espace, la robustesse de l'instrument et plus
particulierement de I'émetteur est un point critique. En effet, au moment du lancement d'un
satellite, celui-ci ainsi que tous les instruments a bord sont soumis a des vibrations et des
variations thermiques extrémement importantes. Il est important d'améliorer la robustesse
du banc émetteur afin qu'il supporte les niveaux de vibration et les cycles thermiques
associés a une mission spatiale. Ainsi, 'amélioration de la robustesse du banc émetteur peut
s'effectuer grace a deux leviers :

» larigidification de I'opto-mécanique et

» le remplacement des étages de KTPs en accord de phase par biréfringence
nécessitant une action humaine lors d'un accord en fréquence permettant de passer
d'une espece a une autre.

La tenue aux vibrations de I'émetteur pourra étre testée grace a des pots vibrants
disponibles au laboratoire. Ces développements sont en cours a DMPH/SLM au profit de
I'ESA.
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Le rendement de conversion

Les performances énergétiques de I'émetteur développé permettent d’obtenir un
rayonnement monofréquence dans les gammes spectrales signal et complémentaire de
20 mJ et de 17 mJ respectivement. Néanmoins, ces niveaux d’énergie ne sont pas suffisants
pour les mesures LIDAR spatiales en détection directe. Par conséquent, I'optimisation du
rendement de conversion des étages d’amplification et le pompage avec un laser de pompe
plus énergétique permettrait d’obtenir les niveaux énergies nécessaires pour les applications
spatiales. L'optimisation du rendement de conversion des étages d'amplification s'effectue
par :

» l'utilisation d'une lame de filtrage entre les étages d'amplification avec un traitement
adapté a la gamme spectrale d'émission de I'OPO.

» le remplacement des cristaux de KTP massif en accord de phase par biréfringence de
I’'amplificateur par des cristaux non linéaires retournés périodiquement de grande
épaisseur de type PPLN ou PPKTP. Des rendements de conversion élevés supérieurs a
76 % ont été démontrés avec ce type de cristaux récemment [Ishisuki - 2012].

Par ailleurs, des tests en radiation sur ces cristaux non linéaires seront nécessaires afin de
vérifier |'effet des radiations sur les performances de ces cristaux.

C.4.2. Mesure LIDAR multi-especes résolue spatialement
depuis le sol

Au cours de ma these, il n'a pas été possible de réaliser une mesure LIDAR DiAL résolue
spatialement par manque de temps car j'ai exploré beaucoup d’aspects en amont. Une des
perspectives de ces travaux est la réalisation de cette mesure au cours de la these d’E.
Cadiou. Ainsi, la mesure LIDAR DiAL multi-espéces résolue spatialement se décompose en
trois étapes principales :

Dans une premiére étape, il conviendra de réaliser la mesure du signal rétrodiffusé par
I'atmosphere. Cette premiere phase est importante car elle permettra la validation du
modele numérique présenté dans la section C.3. Le faisceau signal est émis avec un angle en
hauteur de 20° depuis le sous-sol du batiment permettant I'acces a une cible topographique,
un arbre, située a 50 ou 100 m du systeme de réception. Un pré-réglage du systeme sera
effectué avec le retour de la cible. Par la suite I'angle de visée pourra étre élevé a 30° afin de
mesurer le signal rétrodiffusé par I'atmospheére.

Ensuite dans une seconde étape, il s'agira de réaliser une démonstration de principe de la
mesure LIDAR sur le CO, atmosphérique au travers de campagnes de mesures extérieures.
Le faisceau laser est émis vers I'extérieur du laboratoire, avec un angle en hauteur de 30°
depuis le laboratoire. Par ailleurs, les spécifications du rayonnement signal généré par
I'émetteur sont résumées dans le Tableau 41. Lors de cette étape, le faisceau signal sera
collimaté sur un waist wo de 6 mm. Dans ces conditions, la divergence naturelle du faisceau
est suffisamment faible par rapport a I'ouverture de la réception permettant d'obtenir un
recouvrement émission/réception le plus grand possible a longue portée. Il conviendra
également de mettre en place une acquisition rapide, une numérisation des données et une
inversion de spectre.
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Longueur d'onde d'émission | 2,05 um

Energie par impulsion 18 mJ au maximum
Durée de l'impulsion 10 ns

Cadence 30 Hz

Waist wg 6 mm

Tableau 41 : Caractéristiques d'émission pour les mesures LIDAR de la seconde étape.

Dans ces conditions expérimentales, la Distance Nominale de Risque Oculaire, DNRO, est de
I'ordre de 45 m (cf. Annexe D). Cette distance est supérieure a la distance parcourue par le
faisceau a l'intérieur du sas du laboratoire, les conditions de sécurité oculaire ne sont pas
respectées sur les premiers 40 m de propagation. Il faudra prendre les mesures de sécurité
nécessaires pres du laboratoire lors des essais LIDAR.

Enfin, la derniere étape consisterait a démontrer le potentiel multi-especes de I'instrument
pour la mesure LIDAR DiAL sur la vapeur d'eau et le méthane. Par ailleurs, la réalisation de
tests de mesures LIDAR DiAL ou multi-longueurs d'onde sur au moins deux especes
simultanément pourrait avoir lieu a cette occasion.
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C.5. Synthese

Au cours de cette partie, nous avons mis en évidence le potentiel des sources laser prochelR
s'appuyant sur la technologie NESCOPO développé pour le suivi de gaz a effet de serre par
mesure LIDAR DiAL depuis I'espace. Elle s'articule autour de trois aspects :

v Le développement et la caractérisation de |'émetteur ;

Nous avons démontré au cours de la section C.2, des niveaux de performances de I'émetteur
satisfaisants pour les applications spatiales. En effet, du point de vue spatio-temporel et
énergétique, I'émetteur délivre des impulsions signal avec une énergie de |'ordre de 20 mJ
avec un M? < 1,1 avec une stabilité en intensité de +/- 10 % sur 10 s. De plus, la stabilité en
fréquence sans asservissement de la longueur d'onde est de I'ordre de 4 MHz rms sur 10 s.
De premieres expériences ont été initiées sur la stabilisation en fréquence par D. Mammez
dans le cadre d'un Post-doctorat permettant d’atteindre des stabilités inférieures a 2 MHz
rms sur 10 s. Par ailleurs, des mesures de spectres en cellule ont été réalisées sur le dioxyde
de carbone a 2,05 um et le méthane a 2,21 um.

v’ Le développement d'un code de simulation de I'instrument ;

Un code numérique de modélisation directe a été développé au cours de cette thése pour
répondre a une problématique simple : I'estimation des performances de l'instrument DiAL
résolu spatialement a 2 um en détection directe. Il permet la conception du bloc de
réception et la réalisation de bilans de portée. Par la suite, ce code numérique sera intégré a
un code d'inversion. Par ailleurs, une étude préliminaire a été engagée pour répondre a la
problématique suivante : pouvons-nous utiliser les deux ondes disponibles en sortie du banc
pour la réalisation de mesures simultanées de plusieurs gaz. La conclusion de cette étude
montre la possibilité de réaliser une mesure simultanée du méthane et de la vapeur d’eau
autour de 2,3 um et 1,9 um respectivement.

v’ Les perspectives d'amélioration de I'émetteur et l'instrument.

Plusieurs pistes d'amélioration ont été proposées pour I'émetteur en termes de robustesse
et de niveaux d'énergie, en particulier, par un choix judicieux de cristaux non linéaire
d’amplification.
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Conclusions générales - Perspectives

Au cours de ces travaux de these, deux instruments LIDARs multi-longueurs d’onde et multi-
especes basés sur des émetteurs mettant en ceuvre un NesCOPO ont été développés afin de
répondre aux problématiques liées aux deux applications suivantes :

» Le suivi de la qualité de I'air sur sites industriels
» Le suivi des gaz a effet de serre depuis |'espace.

L'instrument LIDAR IP-DIiAL moyenne portée dans la gamme spectrale de
3,3uma 3,7 um

Dans le cadre du suivi de la qualité de I'air en zone industrielle, nous avons développé un
instrument de mesure IP-DIAL multi-especes dans la gamme spectrale 3,3 um a 3,7 um
permettant le suivi de gaz ou polluants industriels. Les points abordés au cours des travaux
réalisés sont les suivants :

v Le développement et la caractérisation de l'instrument ;

L'émetteur est développé a partir d'un NesCOPO amplifié. Il délivre des impulsions de 5 pJ
en régime nanoseconde accordable sur 14 nm, soit 13 cm™, a température fixée. La stabilité
en direction du faisceau complémentaire en sortie de I'émetteur est tres bonne et vaut
environ 0,05 mrad. Les fluctuations en intensité de ce faisceau complémentaire sont de
I'ordre de +/- 3 % sur 1 s en écart-type qui sont corrigées grace a une voie de référence.

Le bloc de réception est constitué d'une lentille et d'un détecteur MCT refroidi azote. Afin de
corriger les fluctuations en puissance de |'émetteur, une voie de référence a été mise en
place. Le bloc d'acquisition utilise un boxcar afin d'améliorer le Rapport Signal sur Bruit lors
de la mesure. Par ailleurs, un programme LabView développé au cours d'une these
précédente permet I'acquisition des données et la génération des séquences de longueurs
d'onde émises.

v La mise en ceuvre de l'instrument & 3,3 um pour des mesures de concentration multi-
espéces sur le méthane et la vapeur d'eau atmosphériques sur une portée de 30 m;

Des mesures de concentrations LIDAR intégrées colonne multi-espéces ont été réalisées
pendant plusieurs jours. Une mesure de concentration a été réalisée en 7 minutes environ.
A l'aide d'un outil d'inversion développé par A. Dobroc, il a été possible d'estimer la
concentration en méthane a 1,77 ppm +/- 0,09 ppm et la concentration en vapeur d'eau a
9,44 %o +/- 0,37 %o soit une humidité relative de 38 % +/- 4 %. Les résultats obtenus lors de
ces expériences montrent une bonne fiabilité de I'estimation en concentration du méthane
avec une incertitude inférieure a 10 % malgré les fortes variations en vapeur d'eau
atmosphérique.

v L'analyse du bruit de mesure de concentration ;

Plusieurs sources de bruit ont été étudiées, le bruit d0 aux erreurs dites "systématiques" et
le bruit d0 aux erreurs dites "statistiques". Au cours de cette analyse nous avons mis en
évidence deux sources d'erreurs importantes : le bruit de détection et l'incertitude sur la
fréquence complémentaire émise. Cette seconde source d'erreur est actuellement la source
d'erreur limitante de nos mesures. Deux solutions ont été proposées afin de limiter cette
source d'erreur : réaliser une mesure précise et absolue de la longueur d'onde
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complémentaire émise par I'instrument a l'aide d'une cellule de gaz de référence ou alors
réaliser une mesure simultanée de la longueur d'onde signal émise par I'instrument et de la
longueur d'onde de pompe.

v L'analyse des performances de l'instrument ;

A partir des résultats LIDAR obtenus avec une portée de 30 m, la portée maximale de
I'instrument a été estimée a 190 m. Pour le méthane et la vapeur d’eau atmosphériques, la
sensibilité de notre instrument permettrait d’obtenir une portée de 100 m. Cependant, sa
sensibilité n’est pas suffisante pour permettre un suivi de la concentration atmosphérique
des autres espéces présentes entre 3,3 et 3,7 um.

v' Perspectives : amélioration de la robustesse de I'émetteur ;

Enfin, I'Onera travaille depuis quelques années a la miniaturisation des OPO grace a une
méthode de collage UV. La nouvelle opto-mécanique permet d'obtenir une excellente
stabilité en fréquence du NesCOPO en boucle ouverte sur le long terme. Sur le court terme,
la fréquence du faisceau signal varie typiquement de 20 MHz sur quelques minutes. Ces
fluctuations sont limitées par le bruit en fréquence du laser de pompe. Le premier NesCOPO
collé a récemment été réalisé et implémenté dans un instrument IP-DiAL.

L'instrument LIDAR DiAL résolu spatialement longue portée autour de
2 um

Dans le cadre du suivi des gaz a effet depuis I'espace, un instrument de mesure DiAL résolu
spatialement multi-especes dans la gamme spectrale autour de 2 um a été réalisé. Les points
abordés au cours des travaux de thése sont les suivants :

v Le développement et la caractérisation de I'émetteur multi-espéces autour de 2 um ;

Les performances de I'émetteur ont été améliorées au cours de cette these, en particulier,
d’un point de vue spatio-temporelles et énergétiques. En effet, I'émetteur délivre des
impulsions signal avec une énergie de I'ordre de 20 mJ au lieu de 12 mJ en conservant une
trés bonne qualité spatiale M? < 1,1. La stabilité en fréquence sans asservissement de la
longueur d'onde est de l'ordre de 3 MHz équivalente aux travaux précédents. Par ailleurs,
I'émetteur permet a présent d'adresser trois gaz a effet de serre (CO,, CH,4 et H,0). Enfin, il a
été montré la possibilité de générer des séquences de longueurs d'onde contenant jusqu'a
cing fréquences tir a tir a une cadence de 30 Hz ce qui présente un intérét dans les
applications spatiales pour contrer les effets dus au mouvement du porteur au cours d'une
mesure.

v Le développement d'un code numérique de modélisation de I'instrument ;

Au cours de cette these, un code numérique de modélisation directe a été développé
permettant de réaliser des bilans de portée en détection directe a 2 um. Il permet
également de concevoir le bloc de réception et d'estimer alors les performances de
I'instrument LIDAR DiAL résolue spatialement. Ce code numérique sera intégré a un code
d'inversion. Une étude préliminaire a été menée pour répondre a la problématique suivante
: pouvons-nous réaliser une mesure lidar en utilisant les deux ondes disponibles en sortie du
banc pour permettre la mesure simultanées de plusieurs gaz. Cette premiére étude autour
de 2 um montre la possibilité de réaliser une mesure simultanée du méthane et de la vapeur
d’eau autour de 2,3 um et 1,9 um respectivement.
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v’ Les perspectives d'amélioration du banc émetteur ;

L'amélioration de la stabilité en fréquence est actuellement en cours d'étude par D.
Mammez dans le cadre d'un Post-doctorat. La stabilisation en fréquence qui doit étre mise
en place doit étre efficace que pour corriger des fluctuations lentes. Une rigidification du
systéme permettrait une amélioration de la stabilité thermique et mécanique intrinséque de
I’émetteur et donc une meilleure stabilité sur les temps courts. Des études concernant la
robustesse et I'optimisation du rendement de conversion feront I'objet de futurs travaux de
thése. Il sera notamment nécessaire de rigidifier I'opto-mécanique du banc émetteur et de
remplacer les étages de KTPs en accord de phase par biréfringence par des cristaux de PPLN
ou PPKTP en quasi-accord de phase de grande ouverture.

Perspectives

Au cours de mes travaux, j'ai démontré le potentiel multi-espéces des instruments basés sur
une source paramétrique. Jusqu'a présent, une seule des deux ondes est utilisée pour
réaliser les mesures LIDAR. Mais il serait peut-étre possible d'utiliser I'onde signal et I'onde
complémentaire simultanément pour réaliser des mesures de concentration dans deux
gammes spectrales. Pour cela, une premiére étude a été réalisée autour de 2 um montrant
la possibilité de réaliser une mesure simultanée du méthane et de la vapeur d’eau. Des
pistes restent encore a explorer, comme par exemple pour les gammes spectrales signal
située entre 1,5 et 1,6 um et complémentaire associée située entre 3,3 et 3,7 um. Cette
possibilité d'utiliser les ondes signal et complémentaire permettrait d’étudier simultanément
les gaz a effet de serre présent autour de 1,5 um et les polluants industriels présents autour
de 3 um.

Les développements réalisés ont été effectués aux longueurs d'onde inférieures a 5 um
permettant de répondre a deux applications : le suivi de polluants industriels et le suivi de
gaz a effet de serre. Pour aller plus loin, il serait intéressant de réaliser des instruments de
LIDAR pour la détection et la quantification de gaz de combats et d'explosifs dans la gamme
spectrale comprise entre 8 et 12 um. Actuellement, des développements de ce type sont en
cours a I'Onera. lIs font notamment l'objet de la these de Q. Clément.
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Annexe A. Outils d’inversion utilisés au cours de cette these

Des codes d'inversion sont indispensables pour réaliser des estimations de concentrations a
partir de spectre de transmission mesuré. Au cous de cette these, j’ai pu utiliser deux codes
d'inversion différents. L'un a été développé dans |'unité SLM du DMPH par A. Mohamed et
utilise la méthode de minimisation par les moindres carrés. L'autre a été développé au cours
de la these A. Dobroc [Dobroc - 2013] du DOTA et s'appuie sur la méthode du maximum de
vraisemblance.

Annexe A.1. Code d'inversion basé sur la méthode de
minimisation par les moindres carrés

Ce premier code d'inversion est basé sur la méthode de minimisation de I'erreur de fit par
rapport aux données expérimentales par les moindres carrés. Il a été développé par A.
Mohamed de I'équipe SLM/DMPH. Le principe général de fonctionnement de ce premier
code d'inversion est représenté sur l'organigramme de la Figure 102. C'est un processus
itératif visant a améliorer 3 chaque itération un ensemble de paramétres initial X° par
rapport a des données expérimentales en minimisant la fonction % La premiére étape
consiste a définir les valeurs initiales des paramétres a déterminés X°, si possible assez
proche des valeurs réelles. Par rapport aux données expérimentales acquises, une premiere
valeur de la fonction xz est calculée. Ensuite, nous entrons dans la boucle itérative. Les
dérivées partielles de chaque paramétre 3 estimer de la fonction X* sont calculées au
premier ordre. AX est le vecteur contenant I'ensemble des dérivées partielles. Un nouveau
vecteur parameétre X est défini comme la solution initiale ou précédente dont chaque
parametre est incrémenter par la valeur de sa dérivée partielle soit X = X + AX. Une nouvelle
fois, la valeur de la fonction )(Z(X+AX) est calculée. Si le test de convergence n'est pas vérifier,
on réitére le processus. Si le test de convergence est vérifié alors les parametres sont
estimés et I'erreur est calculée.

[Solution Initiale XO]

Calcul de x3(X)

N]
1
[Calcul de la dérivée partielle xZ(X)]

pour chaque parameétre estimé AX

[Calcul de xz(X+AX)]

[Test de convergence]

Non

Oui

[Calcul de I’erreur]

Figure 102 : Organigramme du principe de fonctionnement du code d’inversion basé sur
la méthode de minimisation par les moindres carrés développés par A. Mohamed
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Pratiguement, les parametres de l'inversion pouvant étre estimés sont les suivants : la
pression P, la température T, les parametres de la ligne de base, le nombre d'especes
gazeuses présentes sur la ligne de visée, la concentration des espéces recherchées n; et la
vitesse des molécules v. La vitesse v correspond a un mouvement global de I'ensemble des
molécules homogéne en termes de direction c'est-a-dire que l'effet Doppler est pris en
compte lors de l'inversion. La ligne de base est définie comme un polyndme de degré M avec
(M+1) parametres a estimer. Dans le cadre de nos mesures IP-DiAL, la pression P et la
température T sont supposées connues et seuls deux espéces atmosphériques CH,4 et H,0
sont présentes. En effet, la température est mesurée et la pression est supposée égale a
1 bar. De plus, deux critéres de convergence sont utilisés lors du processus itératif : (1) la
valeur de la fonction x* est inférieure & une valeur consigne et (2) le nombre d'itération
maximale a réaliser. Par ailleurs, la ligne de visée peut étre divisée en plusieurs couches
distinctes dont les paramétres a estimer sont ajustable indépendamment les uns des autres
dans chaque couche. Dans le cadre, de nos mesures de concentration intégrées sur la ligne
de visée une seule couche est définie d'une longueur égale a la position de la cible par
rapport a l'instrument. Le calcul de I'erreur en concentration est effectué a partir des erreurs
du fit par rapport a chaque parameétre estimé. C'est une erreur statistique déterminée par la
trace de la Jacobienne des parametres. Cet estimateur est simple et robuste. Il ne nécessite
aucune information sur la statistique de bruit du signal. Cependant, il peut étre biaisé pour
des valeurs de transmission faible inférieure a 0,3.

Annexe A.2. Code d'inversion basé sur la méthode du maximum
de vraisemblance

Le second code d'inversion utilisé au cours de ces mesures de concentration multi-espéces
intégrée sur la ligne de visée est basé sur la méthode du maximum de vraisemblance. Il a été
développé par A. Dobroc de I'équipe SLS/DOTA au cours de sa thése [Dobroc - 2013] et est
aujourd’hui maintenu et utilisé par N. Cézard. Le principe général de fonctionnement ce
premier code d'inversion est représenté sur |'organigramme de la Figure 103. Ce code est
également basé sur un processus itératif cherchant cette fois a maximiser une grandeur
appelée la vraisemblance du signal. Cette grandeur est définie comme la probabilité
d'observer le signal S sachant X, le vecteur des paramétres a estimer. Cette méthode
présente l'avantage d'étre "asymptotiquement efficace" c'est-a-dire que la variance de
I'estimateur atteint les Bornes de Cramer Rao [BCR] si lI'on dispose d'un grand nombre
d'observations. Néanmoins, elle nécessite de connaitre parfaitement la statistique de bruit
du signal mesuré. A partir d'une solution initiale du vecteur parametre X°, la valeur de la
dérivée du logarithme de la vraisemblance est calculée. Suite a cette premiere étape, la
boucle itérative commence. Le vecteur parametre X est alors incrémenter d'une quantité AX
et la valeur de la dérivée du logarithme de la vraisemblance est une nouvelle fois calculée. Si
cette valeur de la dérivée vérifie le test de convergence alors l'erreur des parameétres
estimés est calculée. Sinon, le processus est réitéré.

Dans le cadre de nos mesures de concentration, cing parametres sont a estimer : la
concentration en méthane ncun4, la concentration en vapeur d'eau ny,o, les 3 parametres du
polyndme d'ordre 2 composant la ligne de base. La pression et la température sont
supposées connues. L'initialisation des parametres de concentration se déroule
différemment par rapport au code précédent. En effet, les valeurs initiales de concentration
en especes sont le résultat d'une premiére inversion réalisée par la méthode de
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minimisation du par les moindres carrés non pondérés sur signal linéarisé [MCNPSL]. Les
criteres de convergence utilisés lors de la boucle itérative sont : (1) I'annulation de la dérivée
du logarithme de la vraisemblance par rapport au vecteur parametre X et (2) la vérification
du signe de la dérivée seconde du logarithme de la vraisemblance pour s'assurer qu'il s'agit
bien d'un maximum (la dérivée seconde doit étre négative). Par ailleurs, cet estimateur
nécessite de connaitre la statistique de bruit du signal mesuré. Le bruit de mesure simulé est
composé de deux contributions : (1) un bruit blanc gaussien centré dont |'écart-type vaut
2% et (2) un bruit de fréquence di a l'incertitude de I'estimation de la valeur de la
fréquence complémentaire de 160 MHz. Enfin, I'erreur d'estimation de la concentration est
considérée égale a +/- 20scr. Les BCR sont calculées a partir de la variance de bruit du signal
mesuré. Cette variance est considéré égale a |'écart-type du résidu représentant la
différence entre le signal mesuré et la meilleure régression.

[Solution Initiale XO]

Calcul de la dérivée du
log de la vraisemblance

N|
(

Incrémentation d’'une quantité AX
du vecteur parametre X

Calcul de la dérivée du
log de la vraisemblance(X+AX)

!

[Test de convergence]

Oui

[Calcul de I’erreur]

Figure 103 : Organigramme du principe de fonctionnement du code d’inversion basé sur
la méthode de maximisation de la vraisemblance développé par A. Dobroc
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Annexe B. Optimisation de la portée de mesure de
I'instrument IP-DIiAL a 3 um

L'objectif ici est d’optimiser la portée de I'instrument décrit dans le chapitre B. Pour cet
instrument, cela revient a augmenter |'énergie émise a une énergie de pompe donnée. Ainsi,
cela nous conduit a augmenter le rendement de conversion de I'émetteur.

Annexe B.1. Mise en évidence d'un compromis gain et largeur de
gain

Afin d'optimiser le rendement de conversion, la premiere solution testée consiste a
augmenter la longueur du milieu non linéaire. Le gain d'amplification "petit signal" est
directement proportionnel a la longueur du cristal non linéaire utilisé. En revanche la largeur
du gain est inversement proportionnelle a la longueur du cristal :

Largeur de la bande de gain « 1/L (Eq. 65)

Cette méthode permet d'augmenter le gain d'amplification mais diminue la largeur de la
bande de gain d'amplification d'autant plus que le cristal d'amplification est long. Dans le
cadre d'application de mesures de concentration multi-especes sur de large gamme
spectrale, la diminution de la largeur de la bande de gain peut devenir une contrainte. Pour
illustrer ce compromis gain et largeur de gain, nous avons comparé les performances
d'amplification du cristal de 20 mm de long présenté dans la section B.1.3 et d'un cristal de
50 mm de long.

Dans cette configuration le faisceau complémentaire en sortie du NesCOPO est amplifié au
maximum par un facteur 70. Ce gain important permet d'extraire jusqu'a 10 W sur l'onde
complémentaire émise autour de 3,3 um. Ceci conduit a un rendement optique - optique
vers le complémentaire d'environ 5 % soit en considérant les deux ondes un rendement
global d'environ 15 %.
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Figure 104 : Comparaison de la largeur d'émission de I'OPO (trait plein noir) et la largeur
d'amplification de I'OPA (points rouge) avec le cristal de 50 mm a 3,3 um a faible
puissance de pompe incidente

La Figure 104 montre la différence de largeur entre la bande de gain d'émission du
NesCOPO et la bande de gain d'amplification avec le cristal de 50 mm de long. La bande de
gain d'émission du NesCOPO est mesurée a l'analyseur de spectre optique en mesurant la
longueur d'onde signal. Cette mesure montre que I'émetteur est accordable sur une gamme
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spectrale de 250 GHz environ pour un étage d'amplification constitué d'un cristal de 50 mm
de long. L'accord en fréquence disponible dans ces conditions permet quand méme de
réaliser une mesure multi-espéces du méthane et de la vapeur d'eau.

Le bilan des performances de ces deux étages d'amplification est résumé dans le Tableau 42.
Nous pouvons remarquer que le produit gain par la largeur de bande de gain est du méme
ordre de grandeur pour ces deux expériences. Ces résultats montrent bien le compromis la
largeur de la bande de gain d'amplification et gain en fonction de la longueur du cristal.

Longueur du cristal | Gain d'amplification | Largeur de la bande de gain
20 mm 38 400 GHz
50 mm 70 250 GHz

Tableau 42 : Bilan des performances des deux amplificateurs caractérisés

Afin de donner un ordre de grandeur des performances atteignables dans cette
configuration, jusqu'a 10 W sur la longueur d'onde complémentaire sont disponibles en
sortie de I'émetteur sur une plage spectrale de 250 GHz suffisante pour réaliser une mesure
IP-DIAL du méthane et de la vapeur d'eau simultanément. Néanmoins, la dégradation du
profil spatial du faisceau diminuera les performances d'une mesure LIDAR. Ce facteur 2 sur
I'énergie permet en théorie, d'augmenter la portée de l'instrument jusqu'a 260 m et en
supposant que les champs d'émission et de réception sont bien adaptés.

Dans le cadre de mesures de concentration multi-espéces ou d'espéces présentant des raies
trés larges longue portée, ce compromis peut étre génant. Une solution alternative est
proposée dans le paragraphe suivant permettant d'avoir des largeurs de bande de gain
importante tout en conservant un rendement de conversion élevé.

Annexe B.2. Les apports potentiels des cristaux en PPLN
apériodiques

Dans ce paragraphe, |'objectif est de montrer l'intérét que présente I'utilisation de ces
cristaux spécifiqgue dans un étage d'amplification pour nos applications. Les cristaux
apériodiques permettent de mettre en forme la bande de gain d'un cristal par un
dimensionnement spécifique des plages de retournement périodique du cristal
ferroélectrique. lls ont été particulierement utilisés pour les domaines temporels des
impulsions courtes en régime picoseconde ou femtoseconde car ils présentent |'avantage
d'avoir des bandes de gain tres larges [Tillman - 2007 ; Umeki - 2009]. Les perspectives
offertes par ces cristaux sont intéressantes pour la mesure LIDAR multi-espéces.

Puimp —m —» Pump
. —¥ Signal
Signal—» i Id?er

> Z

Figure 105 : Schéma du cristal apériodique

Un cristal apériodique est un cristal dont le pas évolue linéairement sur toute la longueur du
cristal comme illustré sur la Figure 105. Les cristaux apériodiques sont caractérisés par trois
parametres :

» le pas central du réseau ;
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» le taux de chirp k représentant la variation du pas du réseau en fonction de z et
» les parametres d'apodisation u et v.

Le pas d'un réseau varie sur toute la longueur du cristal et s'exprime par la relation suivante
[Charbonneau-Lefort - 2008] :

Az) = 2" (Eq. 66)
z) = q.
K, (2)
Le vecteur réseau K,y(z) s'exprime de la maniere suivante [Charbonneau-Lefort - 2008] :
L 2z v
K4(z) = K, +K(z—§)+,u(f— 1)
(Eq. 67)
dKg4(z)
aveck = ————
dz

avec Ky = 2im//\o le vecteur réseau central et L la longueur du cristal.

Les développements effectués autour de ces cristaux dans I'équipe s'orientent vers des
applications de spectrométrie rapide a l'aide d'impulsions courtes en régime picoseconde
qui font l'objet de la thése de D. Descloux. Dans le cadre de ma thése, les premiers tests
expérimentaux ont été réalisés avec un cristal dimensionné pour la gamme spectrale situé
autour de 4,2 um dont les caractéristiques sont résumées dans le Tableau 43. Afin d’éviter
les rebonds dans de la bande de gain trop important une apodisation est réalisée [Phillips -
2013]. Pour le cristal utilisé, une apodisation adaptée a chacun des cing réseaux a été
réalisée. Ce cristal a été concu par C. Laporte au cours de sa these.

Réseau | Pas central | Taux de chirp k (m™)
1 1,8.10*
2 2,8.10*
3 29,2 um 3,2.10*
4 3,9.10*
5 4,75.10"

Tableau 43 : Bilan des caractéristiques des cinq réseaux du cristal en APPLN

Le cristal en PPLN de 60 mm de long est composé de 5 réseaux dont les propriétés de chirp
sont différentes. Expérimentalement, seul deux des cing réseaux ont été testés, a savoir les
réseaux 1 et 4. Les valeurs des taux de chirp de ces deux réseaux étant trés différentes, les
propriétés de la bande de gain d'amplification sont différentes pour chacun d'eux.

Le principe de mesure de la bande de gain d'amplification de I'étage OPA est le méme que
celui décrit au paragraphe précédent. Néanmoins, la large accordabilité du NesCOPO, a
température fixée, n'est pas suffisante pour mesurer la totalité de la bande de gain de
I'étage d'amplification. Il est alors nécessaire de réaliser un accord en température du
NesCOPO supplémentaire. Les mesures de gain d'amplification ont été réalisées avec ce
cristal autour de 3,7 um.
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Figure 106 : Comparaison de la largeur d'émission de I'OPO (trait plein noir) et la largeur
de gain d'amplification de I'OPA (points rouge) avec le cristal apériodique de 60 mm a
3,7 um a faible puissance de pompe incidente

La bande d'émission du NesCOPO et la bande de gain d'amplification du cristal apériodique
pour les deux voies testées sont représentées sur la Figure 106. Nous remarquons la largeur
de la bande de gain de I'étage d'amplification dépend de la valeur du taux de chirp. En effet,
plus le taux de chirp est faible plus la bande de gain d'amplification est large. Avec un taux
de chirp important comme pour la voie 4, la largeur de la bande de gain d'amplification
atteint trois a quatre fois la largeur de la bande d'émission du NesCOPO comme illustrer sur
la Figure 106(b). Il s'avére que méme la voie 1 dont le taux de chirp est le plus faible permet
d'amplifier I'ensemble de la bande d'émission de I'OPO.

Cristal | Réseau | Longueur | Longueur d'onde | Gain | Largeur de bande de gain

1 9 600 GHz
APPLN 4 60 mm 3,7 um > 15THz

Tableau 44 : Bilan des mesures de bande de gain des différentes configurations de
I’étage d’amplification

Ce type de cristaux suscite un vif intérét pour de nombreuses applications nécessitant des
sources optiques énergétiques et tres large bande. Pour finir avec cet étage d'amplification
constitué du cristal APPLN non optimum en utilisant la voie 1, I'émetteur délivre jusqu'a 1 pJ
sur la longueur d'onde complémentaire. Ainsi, la portée de l'instrument est estimée a 100 m
environ. L'utilisation de ce cristal non optimum ne permet pas d'améliorer la portée de
I'instrument. Les cristaux apériodiques peuvent se révéler trés intéressants dans le cadre
d'applications LIDAR longue protée multi-espéces nécessitant une énergie importante ainsi
gu'une trés large accordabilité. Ainsi, une des perspectives de cette thése est le
développement de cristaux spécifiguement dédiées aux applications de suivi de gaz par
mesure IP-DIAL ou DIAL résolue spatialement permettant d'obtenir une bande de gain
suffisamment large pour amplifié I'ensemble du spectre souhaité tout en conservant un gain
important.
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Annexe C. Expression et propriétés de la forme de raie

Rappelons ici que la diffusion Brillouin est un processus de diffusion inélastique mettant en
jeu les modes acoustiques d’'un ensemble de molécule. Dans ce paragraphe, nous ne
prenons pas en compte le phénomene d’élargissement de la raie et de déformation du profil
de raie liés a la diffusion Brillouin. En effet, 'impact de la diffusion Brillouin sur la raie
d’absorption dans le domaine infrarouge est négligeable. Tout d'abord, rappelons que la
section efficace d'absorption d'une molécule o,s(v) pour une transition donnée s'exprime de
la maniere suivante :

Gabs(v) =5 X f(V) (Eq. 68)

avec S l'intensité de la raie exprimée en cm™/(molécules.cm™) et f(v) la forme de raie
exprimé en cm™.

Sachant que l'intégrale de la section efficace d'absorption d'une transition donnée sur
I'ensemble du spectre est égale a la force de raie S alors, la forme de la raie f(v) vérifie la
condition suivante :

+00
j fWdv =1 (Eq. 69)
0

Le modeéle atmosphérique utilise les intensités de raies fournit par la base de données
HITRAN 2012. Ces coefficients sont donnés pour une température To = 296 K. Or en visée
verticale la température de I'atmosphére varie en fonction de I'altitude. Ainsi, la relation
suivante relie l'intensité de raie S(T) avec la température T :

T, Ehc /1 1
S(T) =S, —ex ——x(———) (Eg. 70)
(T) 0 P( kg T T, )

. ., -1 , 22 , . .
avec Sp la force de raie exprimée en cm/(molécules.cm™), E I'énergie du niveau
fondamentale de la transition, h la constante de Planck, kg la constante de Boltzmann, ¢
la célérité de la lumiere dans le vide.

Une raie d'absorption atmosphérique peut adoptée plusieurs formes suivant les conditions
de pression et température. En effet, I'élargissement spectral d'une raie atmosphérique peut
étre d{ aux collisions intermoléculaires, a I'effet doppler ou a une combinaison de ces deux
effets. Or ces derniers dépendent des conditions de pression et de température.

» L'élargissement des raies atmosphériques par effet Doppler

L'élargissement par effet Doppler provient soit de la désexcitation spontanée des molécules
de I'atmospheére soit du mouvement des molécules. Cet élargissement dit naturel conduit a
la largeur spectrale minimale de la raie. Cet effet est modélisé par une forme de raie
gaussienne nommée la forme Doppler dont I'expression est fournie ci-dessous :

1/2 _
f(v) = i(lniZ)) exp (— (V = vo)z ln(2)> (Eq. 71)

Up D

avec ap la mi-largeur a mi-hauteur et vy la fréquence du centre de la raie.

La mi-largeur a mi-hauteur du profil Doppler ap dépend uniquement de la température T.
Elle est définie de la maniere suivante :

177



T\ 1/2
(1) = ap(Ty) (=) (Eq. 72)

avec ap(Ty) le coefficient d'élargissement radiatif (ou naturel) de la raie fournit par la
base de données HITRAN a To = 296 K.

L'élargissement par effet Doppler est prépondérant dans les couches atmosphériques de
basses pressions. Ainsi, au sommet de |'atmosphére, on pourra approximer le profil de raie
par un profil Doppler.

» L'élargissement des raies atmosphériques par collisions moléculaires

Le second processus provoquant un élargissement des raies atmosphérique est lié a la
désexcitation des gaz par collisions. Il conduit a un élargissement homogene de la raie dont
le profil est modélisé par la forme lorentzienne appelé profil de Lorentz dont |'expression est
fournie ci-dessous :

ac

—_— Eq. 73
(v —vp)? + a? (£q. 73)

1
f(V)=E><

avec a. la mi-largeur a mi-hauteur et vy la fréquence du centre de la raie.

La mi-largeur a mi-hauteur du profil de Lorentz a. dépend de la température T et de la
pression P. Elle est définie par la relation suivante :

n

a.(T,P) =«a (T,P)ﬂ E (Eq. 74)
c c\torto PO T

avec a.(Ty, Po) le coefficient d'élargissement collisionnelle de la raie fournit par la base de
données HITRAN a Ty = 296 K et Py = 1013,25 hPa et n une valeur caractéristique de la
molécule adressée.

La valeur du parametre n généralement admise est 0,5. Par ailleurs, I'élargissement par
collisions moléculaire est prépondérant dans les basses couches de I'atmosphére pour
lesquelles la pression est forte. Ainsi, prés du sol, le profil de raie pourra étre approximé par
un profil de Lorentz.

» L'élargissement des raies atmosphériques par une combinaison des deux effets

Dans le cas général ou la pression n'est ni trop basse ni trop élevée, le profil de raie est défini
par le profil de Voigt [Armstrong - 1967]. Ce dernier résulte de la convolution entre un profil
Doppler et un profil Lorentzien défini par la relation suivante :

1 (In(2) V2 q +oo e’
f(V)—a_C< T ) Ex-f_oo mdx (Eq. 75)
_a.(T,P)
a(T, P) = m\/ ln(Z) (Eq. 76)
V=,
t = ) VIn(2) (Eq. 77)
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Annexe D. Sécurité oculaire

L'émission de rayonnement dans I'atmosphere est soumise a des conditions de sécurité pour
les yeux et la peau. Les conditions d'utilisation des sources laser sont définit par I'énergie
maximale permise EMP par unité de surface [J.m™] fournie par les normes francaise et
européenne NF EN 60825-1 de 2008. La valeur de I'EMP dépend de I'organe concerné, de la
longueur d'onde émise et du régime temporel de fonctionnement du laser. L'énergie
maximale permise est particulierement faible dans le visible. Il sera plus simple d'avoir un
systeme a sécurité oculaire dans les gammes spectrales infrarouge et ultraviolet ou A >
1400 nm et A < 400 nm respectivement. Ainsi, pour évaluer le risque laser, la valeur de
référence est la DNRO pour Distance Nominale de Risque Oculaire. Cette derniére est définit
par la relation suivante [Laser Conseil] :

1/2

1 4E
=—X — (Eq. 78)
DNRO =73 (nEMPA) “
@ = 2arctan (—) (Eq. 79)
TW,

avec ¢ la divergence du faisceau, a = 2wy la largeur totale du faisceau au waist a 1/€?,
EMP |'énergie maximale permise et E |I'énergie par impulsion du faisceau.

De plus, le rayonnement utilisé est le rayonnement laser infrarouge produit par le banc
existant autour de 2 um. Or dans une gamme spectrale comprise entre 1,4 um et 10 um,
I'ceil est I'organe touché par une exposition trop importante au rayonnement laser. Par
ailleurs, les spécifications du faisceau laser généré par I'émetteur sont résumées dans le
Tableau 45. Ainsi, dans nos conditions expérimentales, I'EMP de I'ceil vaut 1000 J.m? pour
une seule impulsion. Pour un train d'impulsion, la valeur de I'EMP dépend également du
nombre d'impulsions N recu pendant 10 s. Elle définit comme suit :

EMP,,qin = EMP x (N)~1/4 (Eq. 80)

Ainsi, la valeur de L'EMP a prendre en compte pour le calcul de la DNRO est I'EMP
correspondant a un train d'impulsion qui vaut 240 J.m™.

Longueur d'onde d'émission | 2,05 um

Energie par impulsion 18 mJ au maximum
Durée de l'impulsion 10 ns

Cadence 30 Hz

Waist wg 1 mm

Tableau 45 : Caractéristiques d'émission de la source optique

Pour cette premiéere phase d'essais LIDAR atmosphérique en extérieur, le faisceau laser est
émis vers I'extérieur du laboratoire, avec un angle en hauteur de 45° depuis le sous-sol du
batiment. Cette premiére phase consiste a récolter le signal rétrodiffusé par I'atmospheére
afin de permettre la validation du modele numérique présenté dans la section C.3. La
DNRO calculée pour ces parametres d'émission pour lesquels on considere la divergence
naturelle du faisceau est d'environ 7 m. Cette distance de sécurité est inférieure a la distance
parcourue par le faisceau a I'intérieur du sas du laboratoire.

Ainsi, le rayonnement infrarouge utilisé divergeant naturellement est a sécurité oculaire a
I'extérieur du laboratoire. Par ailleurs, I'angle de visée de 45° permet de nous assurer
gu'aucun obstacle ne se dressera sur le trajet optique du faisceau.
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Annexe E. Amplification d'un QCL émettant entre 8 et 12 um
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Tunable optical parametric amplification
of a single-frequency quantum
cascade laser around 8 pm in ZnGeP;
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We demonstrate optical parametric amplification in ZnGePs [2GF) of the mdiation emitted by a single-frequency
ntinuous-wave quantum cascade laser [(QCL) in the range 7.68-8 4 po. The ZGP amplifier is pumped by a single-
frequency pammetric soure at 2210 nm. For a pump eneegy of 6 m], we report an average gain of 50 over this ange
and a max imum gain of 111 for 7.5 m]. An exponent ial trend is observed when changing the pum[F anergy , with very
aood agreement with theory. These features are of valuahle interest for increasing the standoff detect lon range of
h?wdoﬁuj:tchemicah and explosives by QCL-based backscattering s pectroscopy systems.  © 2013 Opteal Sodety
of America
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Long-range detection of chemical species by optical
spectrometry requires infrared coherent souroes emitting
nanosecond pulses with high energy, narrow linewidth,
and near diffraction limited beams. A spectral range of
interest is the 8-12 pm transparcncy window of the
atmosphere in the long-wavelength infrared (LWIR).
Indeed, in this socalled “molecular fingerprint™ region,
many important hazardous chemicals and explosives dis-
play non-overapping rovibrational lines [1], while laser
attenuation is low enough to allow for propagation over
several Klometers. Over the past 10 vears, quantum cas-
cade lasers (QULs) have attracted a lot of attention for
both local and shor-range (<100 m) remote detection
of chemical species [2,3]. Indeed, distributed-feedback
QULs (DFB-QCLs) and external-cavity QCLs (ECLCLs)
can provide a very namrow spectrum in the LWIR, which
is mandatory for spectroscopic detection of molecules in
the atmosphere where ambient air is often heavily loaded
with interfering species [4]. However, the limited achiev-
able peak power of (HCLs (at most a few watis ) precludes
their direct wse for long-range detection (km range), in
particular when mnge-resolved (Le., short laser pulses)
measurements are needed.

An attractive solution to increase the energy of such a
low-peak-power infrared source is to carry out optical
parmmetric amplification (OPA) in nonlinear crystals,

Concemning the parametric amplification of QCLs,
Bloom et al recently reported on the amplification of
a DFB-QCL emitting at 4.5 pm in an orientation-patterned
Gahs OPA pumped at 208 pm by a moltimode HoeYAG
laser, with a measured parametric gain as high as 2 . 107
[5]. Howewver, the limited aperture achievable with this
crystal does not allow handling of pump energics beyond
a few hundred microjoules. Additionally, tunability and
single-frequency operation were not addressed in this
study. Nonethdess, energy scaling to 8 mJ of a low-
peak-power source—an optical parametric osdllator
(OPO}—was reached at 8 pm in a ZntrePs (2GP)-based
OPA, with a typical gain of 100 [g].

0146405021 3204 M6-0451 50010

To the best of our knowledge, amplification of QCL ra-
diation has never been reported for wavelengths bevond
5 pm Moreover, amplification of a QCL beam with a
single-frequency pump, leading o a narow-linewidth,
high-peak-power output, has never been demonstrated
s0 far. Here, we report on the amplification of the output
of a tunable single-frequency contimous-wave (cw) QUL
in a AzP-hased OPA

Our experimental setup is schematically shown in
Fig. 1. The cw QUL (EC-QCL from Daylight Solutons,
USA) emits a tumable radiation in the 7.8-8.4 pm range
with an ocutput power of around 10 mW and a spectral
linewidth namrower than 30 MHz. This particular QCL
model can be switched o pulsed mode, but in this case
thermal effects lead toa much broader linewidth [T]. The
beam is slightly astigmatic but is almost (zaunssian at a
distance of 53 cm with a ll.n’\v:2 beam radins (waist) of
L3 mm. Our parametric amplifier is based on a single
15-mmrlong ZGP arystal (Eksma Optics, Lithuania), cut
at @ = 44" for type I phase matching at the considered

e mm——=e
I Single-frequency MOPA |
| m=1lns  f=30Hz :
! I
= 4
CaF,
lans
7.56-8.44 um HgCdZnTe
LP TEOO
Fig. 1. Experimental setup of the parametric amplification ex-

periment. The single-frequency pump and the QUL beams are
overlapped in the type 1 ZGP crystal and the amplified beam
in the range 7.66-8.44 pm is then collected by a detector after
optical filtering.
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wavelengths, We choose ZGP to benefit from its high
nonlinear coefficient  (dyy = 75 pm/Y), high damage
threshold (=1 .II.-’{mQ‘J, broad transparency range [(Z-
10 pm), and large available aperture [8]. The crystal is
antireflection coated, and we checked that the coatings
could withstand a fluence of at least 1 J/em®, the maxi-
mum value reached in our experiments. The phase
matching properties of this crystal have been checked
by preliminary OPO experiments with a resulting idler
tumahility covering the full 4.6-8.2 pm spectral mnge with
a very good agreement with calculated phase matching
curves [9].

The pump source wed in these experiments has been
described previously [10]. It is a 1064 nm pumped para-
metrde souree based on a master-oscillator/power-
amplifer (MOPA) scheme that ddivers a lineardy polar-
ized idler beam at 2210 mon with a pulse duration of
11 ns, a repetition rabe of 30 Hz, and a Fouriertransfonm
spectral linewidth (~108 MHz). The masimum available
pulse energy at 2210 nn for our experiments is 12 mul.

The pump is slightly elliptic. Its waist af the location of
the ZGP erystal is 1.5 = 0.9 mm (horizontal = vertical) en-
abling a reasonable mateh to the QUL beam size, so that
additional beam shaping is not necessary. The spatial
profiles of the pump and of the QUL beams are displayed
in Fig. Z. The QCL emission being vertically polarized, we
rotate the beam by 80° with two gold mirrors in order to
make it extracrdinary polarized as required by type 1
phase matching in ZGP.

After the amplifier, the pump beam is filtered owt by a
dichroic mirror (highly reflective at 2210 mm and highly
transmittive around 8 pm). A long-pass filter with a cotoff
wavelength of 78 pm is added in order to remove
the leaking pump as well as the gemerated signal
around 3 pm.

All the fux incoming from the amplified QCL beam is
collected by a CaF, lens and focused onto an uncooled
HegCdénTe detector linked to an oscilloscope. The gain is
given by the ratio between the peak woltage of the ampli-
fied QCL nanosecond pulse and the cw baseline.
Measured voltages are averaged, and each measurement
is repeated several times to reduce the measurement w-
cerfainty due o the pump energy pulse-to-pulse fluctua-
tions (which amount to £ peak to peak)

The measurements are corrected from the spectral
transmissions of the collection and filtering optics, as
measured with a Fourierdransform infrared spectrom-
eter (FTIR). In particular, we take into account the

Fig. 2. Spatial profiles of the QUL and the pump beams at the
Incation of the AGP crystal. (a) QUL beam, M = 1.2, Gaussian
profile with 1.3 mm waist. (b) Pump beam, M* = 1.5, elliptic
profile with a wast of 1.5 <09 mm (hordzontal » vertical).
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overall transmission of the ZGP cryvstal, which was care-
fully measured with the FTIR and at several discrete
wavelengths using OPO radiation and compared to pub-
lished data. The transmission of the ZGP crystal is 63%
for the pungp at 2210 nm, half of this loss being due to
bulk absorpion. For the idler in the 7.8-5.4 pm range,
the transmission is limited to 81% because of imperfect
antireflection coatings, while multiphonon  absorption
only accounts for 5% of loss, To enable comparison with
theory, one has thus to consider the effective pump en-
ergy in the crystal, which is lower than the available
pump energy.

First, we study the evolution of the gain, at a fissed QCL
wavelength of 8 pm, when increasing the pump enorgy
from (.5 to 12 md, which corresponds to an effective en-
ergy spanning from (.3 to 7.5 ml. As shown in Fig. 3, we
notice an exponential increase of the gain when increas-
ing the pump energy. Then, we compare our results with
theoretical calculations carried out under the undepleted
pump approximaton. In owr case this approsxdmation is
valid up to a theoretical gain of 6- lD‘*, where pump
depletion reaches 5%.

Our caleulation follows the approach derived by
Bames et al [11], which we have extended to the case
of elliptical beams. Spatial and temporal profiles are
assumed to be Gavssian in each direction, an assungton
very close to our experimental data We caleulate the
spatial overlap of the two beams by integrating along
the wertical and the horzontal directions as shown in
Eq. (1):

0 Gl o 0 2
G = .ﬂ- ; XD (_--TE ] - ]mmzfrl']‘irdy' (1
Ry Woey

where
o8/ Zay,d°E, sm2e 22 g\t
= = p | - A e o M
LIRS 2 MR ip wy,
2)
140 |-
120 |
E 100 |-
=% F
e 80
" L
E 60F
o) L
O w0l
20
ol
1 L L M [ i 1 M 1
1] 2 4 L] 8
Effective pump energy (m.)
Fig. 3. OPA gain at 8 pm versus effective pump energy for a

15anm-long ZG P crystal (squares experimental messurements;
line: theoretical calculations without adjustable parameter).
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7 is the intersity gain experenced by the QCL beam
and I is the usnal parametric gain coefficient derived
from the nonlinear wave equations. Data relative o
the pump are the energy £y, the pulse duration o, the
beam waists wy, for the horizontal direction and w0, for
the vertical direction. weeois the QUL waist, L the length
of the crystal, and d the nonlinear effective coefficient of
ZGP, which is almost constant in the ange 7.5-8.4 pm.
We have takend = 75 pm/V in our model [8]. This valoe
is coincidentally identical to the value of dyy given in the
literature for secomnd harmonic generation at 9.6 pm, be-
cause the effect of the phase-matching angle is balanoed
by Miller's wavelength scaling rule when pumping at
2 pm [12]. Then, n stands for the optical index and
for the angolar frequency, where p, 5.4, are the indices
for the pump, signal, and idler, respectively. Finally, ¢
is the speed of light, and gy is the magnetic permeability
in vacuuim

We see in Fig. 4 that the calculated gain 7 is in good
agroement with the measurements without adjusting any
parameter. For the highest effective pump onergy of
7.0 mJ, we report a gain of 111 whereas we expect
108 from caloulations, Starting from 1.1 nd in the initial
QUL beam (peak power of 100 mW), this leads o 122 n
pulses after amplification (peak power of 11 W), With
antireflection coatings transmitting 95%, the effective
pump energy would be 11.4 mJ and we predict a theoret-
cal gain of 544

The temporal profile of the amplified QCL radiation is
shown in Fig 4. As expected it is identical to that of
the pump.

Then, the OPA gain is measured by tuning the QUL
wavelength from 78 o 8.4 pm. For this experiment we
work with an effective pump energy of 6 mJ, which cor-
responds to a fluence of (.45 J/om® on the input coating,
in order to have a safe margin below the damage thresh-
old The results are shown in Fig. 5. We report an average
gain of 5 in this whole range, with an almost constant
gain between 79 and 8.2 pm.

To complete our theoretical study, we have caleulated
the global gain of two identical ZGP crystals in a walk-off
compensation confi guration [ 13], with imperfect coatings
as detailed above. As a signal wave is generated and the

&0

*53

Power gain at & pm

o AR - 1 o
<40 <30 -20 10 0 10 20 30 40
Time {ns)
Fig. 4. Temporal profile of the amplified QCL radiation. The
unamplified UL power has been normalized to 1 so that the
verfical axds & a direct measure of the gain.

0 I . 1 " 1 " L
T8 8.0 8.2 &4

QCL wavelength (pm)

Fig. 5. Gain of the optical parametric amplifier versus QUL
wavelength. The type | 2GP crystal was 15mmdong, and the
effective pump energy was 6 ml

idler wave is amplified in the first crystal, the initial con-
ditions for the calculation of the gain in the second ZGP
crvstal are different. Mote that these initial conditions are
also altered by the losses of the coatings between the two
crystals. We derive a slightly more complicated formula
for the gain of this two-crystal amplifier, which increases
from 53 to 6170 at 8 pm, for an effective pump energy of
6 mJ. Cascading ZGT crystals is thus a straightforward
way to efficientdy enhance the gain.

In conclusion, we have demonstrated tunable OPA of a
single-frequency BEC-QCLin a ZGP-based OPA. An expo-
nential gain has been measured when increasing the puamgp
energy, with a good agreement with theoretical caleula
tions. For 6 m] of effective pump energy, an average gain
of M has been achieved with a single crystal in the range
7.5-84 pm, only limited by the EC-QCL tunahility. For an
effective pump energy of 7.5 ml, we reported a maximum
gain of 111 at 8 pm. With improved coatings displaying a
reasonable rarsmission of 95% at the pump wavelength
and a slightly longer crystal of 20 mm, we anticipate a gain
as high as 10* with a single crystal. Pulse energies higher
than 10 pl, which are not reachable by direct emission
from any LWIR semiconductor-based laser souroe, should
thns be expected from this approach. Further energy
scaling up to the millijoule mnge can be achieved through
0P A with higher energy lasers by cascading several crys-
tals with larger apertures. This concept has already been
validated with an OPO as the master oscillator and could
be applied to QCLs as well [6,10] Furthermore, since we
use a single-frequency pump, the spectral propertices of
the QUL emission are preserved, whatever the value of
the gain. Hence, OPA in ZGP is a relevant method for
increasing the peak power of LWIR optical sources, pav-
ing the way to enhanced detection ranges of chemical
species by absorption spectrometry.

We acknowledge Direction Générale de I Armement
(DzA) for funding.
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Annexe F. NesCOPO en pompage microseconde
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Microsecond fiber laser pumped, single-frequency optical
parametric oscillator for trace gas detection
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We mporton the fist microsecond doubly meonantoptical parametric escillator [OPO). It is based on a nested cavity
OPFOarchitecture allowing single longitudinal mode operation and low ascillation threshaold [ few micemjoule). The
combination with a master cecillator-power amplifier fiber pump lager provides a versatile optical source widaly
tunahle inthe 3.3 1.5 pm moge withan adjustable pulse repetition rate (foom 40 to 100 kHz), high duty oyde @ 100%)
and mean power [up to 25 mW in the idler beam). The potential for trace gas sensing .an lications is demonstrated

through photoacoustic detection of atmosphere methane.  © 2013 Optical Soclety o

Amerca

OIS eodes: (1904970 Pammeric osdllators amd amplifiers; (00630) Specroscopy, infrared; (1403510

Lasers, fiber.
hittp +#'dbe dodorg/10 L3G4LO0LI8 02165

Mid-IR laser sources for gas sensing applications, such
as emvironmental monitoring have been confimually
progressing in order to provide large tunability ranges,
narrow linewidth, and significant oufput power in the
molecular fingerprint region. The appropriate combina-
tion of the most recent Llaser technologies with efficient
detection schemes enables one o reach high sensitivity
levels (down to sub-ppb mixing ratio), selectivity, and
multicomponent analysis capabilities [1L2]. However, in
the 34 pm spectral region where several pollutants
display strong absorption lines, the availability of laser
sources fulfilling all the requirements in terms of tuning
range, single longitudinal mode (SIM) operation, high
average power, and compactness remains a key issue.
Indeed, solid state lasers emitting above 3 pm are
scarce [4], and despite recent and promising progress
in semiconductor technologies—including diode lasers,
quantum cascade lasers, and interband cascade lasers
[4]—it is still challenging to deliver a broadly mnable
single-mode emission in the 34 pm region with high oot-
put power from a compact device operating without ac-
tive cooling On the other hamnd, parmametric sources
operate at room emperature and typically vield broad
tunahility with high power [5], which gives acoess to mul-
tispecies absorption spectrometry [6], but the reduction
of their footprint is still challenging. The research for
compact and deployable optical parametric cscillators
(OP0) is thus atracting a lot of interest [7]. In this con-
text, we previowsly introduced an OPO scheme consist-
ing in a compact nested cavity doubly resonant OPO
(MesCOPO), which provides SIM emission with a low
oscillation threshold of only a few microjoules in the
nanosecond regime [8]. Here, we report the first
implementation of a NesCOPO pumped in the quasi-
continuous wave (gow) egime by a microsecond fiber
laser. This configuration is expected to provide several
promising properties over convenfional ¢cw or nanosec-
ond OPCOs, First, the use of a master cscillator-power am-
plifier (MOPA) fiber laser pump can give access to
advanced properties such as pulse shaping [4], repetition
rate control, and wavelength tunability [ 10], which can be

(146054021 V132 165581 5.00/0

directly transferred to the OPO output. Furthermore, the
high mean power gow regime and adaptive high repeti-
tion rate are interesting for trace gas sensing techniques
like quartz enhanced photoacouwstic (PA) spectroscopy
[11]. Besides, microsecond OPO could provide Fourier-
transform limited pulses with a narrower linewidth than
nanceecond OPO, typically in the MHz mnge. Qcw OPO
can thus be considered as an interesting compromise be-
tween ow OPO and short-pulsed nanosecond OPO. In ad-
difion, to our best knowledge, very few reports on OPOs
pumped by microsecomnd pulses can be found in the lit-
erature [1012], and to date only singly resonant OPOs
emiting multiple longitudinal modes have been pro-
posed in this regime.

In this Letter, we describe, to our knowledge, the first
SLM OPO pumped by microsecond pulses. The expern-
mental setup is described in Fig. 1. The 1064 nm commer-
cial pump source is based on a cw single froquency laser
dicde that seceds an yiterbinm-doped fiber amplifier
(Keopsys). With aconsto-optic modulation of the laser
diode, 1 ps pulses are emitted with an adjustable pulse
repetition frequency (PRF) mnging from 40 o 1040 kHz
The maximum mean pump power available at the
entrance of the OPO cavity is #4M mW. The energy of a

L sgral My

M

Fibier ioser
1 Dl i

Fig. 1. Experimental setup describing the optical source and
the photoscoustic (PA) spectroscopy setup. L1 and L3, collimat-
ing lenses; L2, pump focusing lens; O, optical isolator; R Det,
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single pump pulse thus vares from 10to 4 pJ respect with
the PREF.

The collimated pump is focused to a beam waist radius
of 6 pm inside the NesCOPO cavity. The nonlinear crys-
tal is a 18 mm long type O (all waves are linearly extraor-
dinary polarized) MgO-doped pedodically poled lithium
niohate (PPLN). Two different grating periods enable
an idler wavelength coverage from 3.3 to 35 pm The
crystal end-face is wedged with a (035" angle to optimize
the relative phase between the interacting waves in the
backward direction [8]. The cavity is described in Fig. L.
It is composed of two external mirrors: the idler coupler
M1 (with a reflectivity of 80% at 3.5 pm, and a adius of
curvature of 20 mm) and the rear mirror M3 (gold coated
with a 20 mm radins of curvature), which reflects the
three waves. The signal mirror M2 is directly deposited
on the PPLN entranoe facet and displays high reflectivity
(=8%) in the 1.47-1.60 pm range. The crystal end face
has a broadband antireflection coating for the three
waves, The signal cavity is thus composed of mirrors
M2 and M3, while the idler cavity is composed of mimrors
M1 and M3, which are both mouwnted on piezocectric
transducers (PET) for fine cavity length control. By
adjusting the relative differential length of these two
nested cavities, asingle pair of idler and signal resonating
frequencies can be selected, which thus ensures SLM
operation of the device, provided that the pump laser is
single frequency [B]. The idler is then extracted for PA
specirosoopy experiments, and the signal is retrieved for
spectral characterizations wsing a wavemeter (A-meter)
oF an optical spectrum analyeor ((SA).

Figure 2(a) shows the shape of the microsecond pulses
generated by the fiber laser for different repetition rates
between 50 and 100 kHz The pulse's full width at half-
maxdmum is constantly equal to 1 ps and the mean power
is also constantly equal to 200 mW; the peak power thus
varies from 8 to 4 W. Figure 2(b) shows the shape of the
corresponding signal pulses emitted by the NesCOPO,
Depending on the pump pulse rising edge and peak
power, the parametric oscllation takes place a few hun-
dreds of nanoseconds after the beginning of the laser
pulse, and then follows the temporal shape of the pungp.
The buildup time s increased when the pump peak
power is slightly reduced. As illustrated in Fig. 3, the ex-
permental buildup time, which is chosen to be measured
from a time reference located at 5% of the masxinum of
the laser pump pulse, varies from 0.8 ps at a peak power
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Fig.2. (a) Pump and (b) sgnal pulse profiles for different PRF.
The curves are averaged over 20 consecutive pulses.
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Fig. 3. Mler (3.5 pm) average output power (red triangles)
and OPO buildup time (black dots) versus repetition rate
(and pump peak power) at maximum average pump power
(400 mW). Dashed lines are guides for the eyes

of 8 W to L2 ps at a peak power of 4 W. As shown in
Fig. 4, the reduction of the pump peak power with the
PRF also results in the decrease of the idler mastinmm
average power from 25 to 12 mW (af i, = 3.5 pm)
while the oscillation threshold is increased from approsx-
imately 150-250 mW. Taking into account the repetton
rate, the idler output encrgy varies from (L12 wl (at
1 kHz) to .50 pl (at 50 kHz), and the comresponding
peak power from approximately 260600 mW, mespec
tively. The linecar shape of these power charactenstics
indicates that the NesCOPO is operating in unsaturatied
regime.

Idler tuning is basically carried out over the accessible
crystal range from 3.3 to 3.5 pm by adjusting the tem-
perature of the PPLN crystal. Thanks to the NesCOPO
architecture, one obtains SLM operation over this whole
range of operation. Furthermore, at a given temperature,
fine frequency mning is obtained by PET adjustment of
the nested cavities. For illustration, Fig. 4 displays an
experimental measurement of the parametric gain band-
width (PGB) of the OPO for an idler wavelength around
3.5 pm (PPLN grating period = 30 pm, and temperature
of BFC) and at a pumping level two times above thresh-
old The PGB is retricved by fast sweeping of the PET
in order to scan all the cavity modes during the acquis-
ition of the signal spectrum using the 05A. A maximum
pump power, the PGEis 1560 GHz around 3.5 pm (Fig. 3).
Consequently, several cm™! can be scanned by PET
sweeping at set crystal iemperature. For a given operat-
ing point of the PLT, the OPO displavs single mode

FGE = 150 GH:

d
=]

Iribesrsity [clB)
b
=

in
=

184,45
Signol wove oplical requency [THz|

Parametric gan bandwidth (PGB) at a set crystal tem-

194,70 196,75 194,80

Fig. 4.
perature of 80°C, around = L53 pm and Ap., = 3.5 pm
(black curve). The red curve is the NesCOPO single frequency
signal spectral output for a given position of mirrors M; and M.
The messurement inewidth is limited by the O5A resolution
(2 GHz). The signal cavity free spectral range is 4 GHz
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Fig. 5. Experimental PA spectrum of stmospheric methane
recorded by excitation of the 9th harmonic of the PA cell

resonance. The absorplion calculation based on HITRAN data-
hase highlights the levels of amplitude and backgromnd noises.

operation with a side-mode suppression mtio better than
3 dB. These spectral characteristics are thus suitable
for high-resolution spectroscopy experiments,

In order to demonstrate its potential for frace gas
detection, the gow NesCOPOD was implemented in a PA
speciroscopy experiment dedicated to the detection of
atmespheric methane, The detection setup is described
in Fig. 1. The idler is collimated o a4 wmmn diameter beam
and injected ina single-pass, 4.3 an long PA cell. A small
part of the idler mdiation, extracted before the PA cdll, is
used o produce a power reference signal. The signal
emitted by the NesCOPOD is recorded by a wavemeter
in order to retrieve the idler wavelength. The PA signal
is filtered and averaged over 1K ms by a lock-in ampli-
fier. The first esomant acoustic hamonic of the bulk
PA cell is at 4 kHz in air. Consequently, higher acoustic
modes have o be excited in order to match with the high
PRF available with this source. Hence, the CHy PA spec-
trum presented in Fig. b was recorded by exciting the
ninth harmonic of the PA cell at 36 kHz, which is nonop-
timal since the acoustic amplification provided by the PA
cell is reduced by a factor 25 from an ideal sitoation
where the first harmonic would be execited with the same
optical power. Consequently, significantly higher signal-
to-moise ratics (SNHs) can be expected from an opti-
mized combination of the gow NesCOPO with high
froquency resonant PA detection systems (guarts tuning
forks for instance ). Be that as it may, atmospheric meth-
ane conld be detected around 3017 em~! where the CH,
molecule displays strong absorption lines, The spectrum
is recorded by use of the Vernier frequency sampling
method,  specifically  elaborated for the NesCOPO
architecture [13]. As illustrated by the calculation using

July 1, 2013 / Vol. 38, No. 13 / OFTICS LETTERS 2167

the HITRAN database in Fig. 5, this tuning method
enables the coverage of muliple CH, absomption lines
with a good contrast. The SNR is approsxdmately equal to
1. Considering that ambient CH, concenfration is in
the range of a few parts in 10°, this result is highly prome
ising in terms of achievable sensitivity with this optical
source coupled and an optimized PA sensor.

In conclusion, we have reported on the first operation
of asingle frequency OPO emitting in the mid-IR, pumped
by a MOPA fiber laser emitting 1 ps pulses. Depoending on
the pump peak power, the OPO generates (0840048 ps
pulses at 3.5 pm for pulse repetiion frequencies from
50 to 1 kHz, respectively (duty cycle > 4%) At a
M kHz PRF the maximum idler average power is
25 mW. This source was used for atmospheric methane

detection by PA spectrometry.
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Annexe G. Réalisation des mesures lidar IP-DiAL a 3,3 um sur
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Simultaneous remote monitoring of atmospheric methane
and waler vapor using an integrated path DIAL instrument
based on a widely tunable optical parametric source
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Abstract We report on e remofe sensing camahilsy of
an integmted path differential ahsopaon lader (TPIIAL)
mamment, for molgspeces g detecton and mongonng
m the 35=37 um mange. Ths mstoment & hxed on an
opac] pammetnc serce compoesed of 2 master oscilator
power amplifier scheme—whose com ldmg bleck 152
nested cavity opEcal paramernce osallafor-—emEsng up to
10w at 35 um Opocal pampmg & realmed wih an
mnovagve smgle-frequency, 2-kHe repedidon rafke, nano
secand micochp lser, amplified ap w0 200 Wl per palse in
o sing le-crystal fiker amplifier. Simokmecs momtonng of
mean amosphenc water vapor and metfone concentration s
was performed over several days by use of a opographic
farget, and waler Vapor COnCentmaSon measmements ow
pond sgreement compared wih an in sEu by gromerer
measmement. Performances of dhe IPDIAL imstnament are
asmemned in ferms of concentrEIOn Measmement wnoer
minties and maximom remote achievahle range.
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1 Imtroduction

Remofe semming of low concentration chemical species in
the atmosphere, e green oo gmes (H0, OO0, CH, L
or ar polltmes, soch = volagle organic compounds or
coke oven gases, B 2 growing concern for a vamety of
applications relafed to secumity, envmonmentl mongormng,
leaks or contammSon contral m mdus izl planss. On-field
applicatioms demand operagomna] sysmeans with drasic
reqarement mcluding moki-speces capability, ligh =en

sigvity and selectnvity moonder o reduce detections emmors
m e case of complex gas mixtome amlyas. Sondoff
detection ability is also a key featom frequoently mecpdned
either for safety reasoms (in e cose of fovardoos com

ponents detectons) or for spagal resolution parposes. For
long rmge remote sensmg scenancos, dired detecton md
raked miegrated path diferental abworpesion hdar (1P

DIAL )Y techmigue fave proved m be sensigve methods @nd
are being actively developed with different appmaches in
arder to provide reliable mean concentragon measmements
[1]. With thos frechmique, one nghly sooght propeny & the
refreval of spectmlly resolved shsorpSon sigmosores for
mukiple species detection and meerferents diffesngason
[Z]. Faor these pamoses, one of the most challenging issoes
B o provide an adecuate bser trarsmiger, ahle to amit
single-fequency and ligh peak power pukes withn a
broad wavelength tunah bty range in the mad-TR, especmlly
m the 2-4 um area, where most hydrocarhon species dis

play strong absorpgon lmes.

Wieh regard to these gemend] cloncersoo, md-TR
lasers provide efficient ways of detectng chemical species
i the atmosphem [1, 5=5, §]. However, ahowve 2 um, figh
erergy pubed bsers are smrce, and gher amahily gen
erally lmmits the lidar systems to a single species. {n the
other hond, devices bxed on tomble prrametnic conversion

a Spn:F!r
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emabile to extend the spectral coversge of bser sowces md
ths offer the oppommiy to perform mula-wavelenghs
and mulg-species measmement: wiEh a sngle mEnament
[6=9]. Besides wavelengih conversion, pammetric ampls
ficagon & an efficient way to mach high-enemy palses; ap
w several ens of mf [9=12]. DIAL systems employving
mach High-emergy palses are valoahle for apphcations
requrng lgh spagal and temporal resola@on sach as aw
homne or spacehome lidar pladforms. However, these ligh
emeTEY irmsmitters often msok m oy imtnoments. Wieh
more  moderate  cafeat energy  marsmigen, TPDIAL
mamment codd offer 3 gond compromize hetween
avenl] footprint and range of operagon as they weeld
emable e remote monitorng of firly degant targes soch
a5 im an industrial sige [E]. Consequendy, the meseanch for
compact mansmiters adapied o terresrial apphcations
requrng imermedize padh keaghs (from andreds of
meters o2 few kilomefers) & afncting o lot of mtenest |5,
G, & 13 Insuoch a conteat, we recently perfomned shom
range (ap to 30 my IADTAL measmrements on {0, with a
commact low-energy (100 nf} nested cavity optical para
mewmic oscillator (Mes(COP)) mansmimer emzEng near
4.2 um [7]. Thowogh & w il Emited fo a single spedes
(0, e expeniment demonstrated e potentia] for
mulg-wavelength profung with 2 single optical soarce [6].

In s paper, we repor on 2 porable IPDIAL sy=em
hased on 2 compact paometnc sowce well adueed for
muleple species detection in the mid-IR, with a sigrafi
cantly increased e pake energy (up o 10 wl) fom car
revicas work, paving the way to higher daecton range
(few Dondreds of meters). The mansmiger & hased on 2
WeglDOPD axhiectime providing single-fequency mnd
mghpurty radbooon mamhble over several hundreds of
manomerers withoex any addeiomnl imection-seeding device
|7]. The generated signal &minthe | 5=16 pmrange and the
idler in e 3 537 um range. Tios spectral area is of lgh
mterest smce mos indasmial pollutns dsply absopeon
himes, while therr concenfraSion measmement can be easily
mased by atmosphesnc water vapor. Muokispecies detection
with o unigue stoment & thos 2 prime asset regardng
ammespienic inerferent differena®ion. For demornesrason
rarpeees, we smulaneowsly momtored  smeephenic
metfone and water vapor over several days mmd coald
chserve different concentration evoligom for giese two
greenhoeme gases. Fmally we experimentally imvessgate
ways of exfendng the maximum daecSon mnge up to
several bundreds of metens with dus sammiger

I Compact IPDIAL instrument architedure

The expermmental semop for the mansmitter & descmbed in
Fig. I. The pamp scoce & 2 single-frecuency lser at

€] Springer

T Frwy TRt cEiery | DR riw
Kt PR FOR rnghe made mioroia
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Feaemer Targeig A YA
Lryra | Boar ampife

Fig 1 (Cols oakae] Tramasst b oo olm— Pusg (@) wd MNeiC-
R () e oec Do power ampiater seupe

L06d nm delivering & ns pokes of 2 repeSdon mate of
2 EH= with an energy per palse of 200 uf and an excellent
beam qualiey (M7 < 1.1% The laser architecsme is based an
2 coepropagadve master oscillbdorfiber amplifier axchi
recture (Fig. la) The master oscillvor & a compact pas
sively Qeawiched (POS) MO Y AG microlaser, specally
milared by Teemphofomes o prodoce smgle-frequency
mrokes ar LO&E nm wikh m energy per palse of 15 pl
Similar microbsers were previemsly mwed o directly pamp
MesUPe [7]. This bser & then mal o seed 2 lngh-gaim
Mddoped YAG crysml fiber (Tarams amplifier from Fi
hercrya). It & pamped by a 35 W fihered diode modale
emizing 2t 818 nm. Such singlecaysal fiber ampl fier has
already been tested soccessfally o amplify sobmoan esecond
P8 mcralmers [14]. The seed bser, crysml fiber smplifier
and pump dinde have heen inegraed in 2 o pormable
mackage (whose fooprne & 24 x 44 cm®L

The pamametmic sooce & then descmibed m Fg 1b I
ako consE® W o2 maser oscllbtorpower  smplfier
(MOPA) archzectare, with 2 low-mergy NesDOPO as the
master osclllator and o penodically paled Bfiiom nichae
crysmal (PPLY) for opeacal paramesnic ampldicagon (OPAL
Indeed, ghe mam mierest of the NesUOPO archgedure 15
that, unbke wmml nancsecond GPD devices whach rely om
the use of an addgional mppcton-seedmg lasers o achieve
single-fequency opersion, the NesCODPOD can emi, by
cOTEmction, 2 simgle frequency tomable over andreds of
mrometer. Such taning cambility & ineresming (1) for
muktispecies gas detecton md (2 o online adape the
mEmament parameters to e gas gondty o e detected.
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Indeed the opamal absorpeion depeh lines can be addressed
by torimg the NesDOP(). This & important o design figh
dymamics mstmnments. Moreover, ity spectfic cavity design
B very compact mid alloos the deiign of easily transpon
ahle imsmoments.

Ten microjedes & estracted from the pump bser md
focmed onto 2 want radios of &1 um to pump the Nes(
QPO The NesCOPD caviry 15 bhased on 2 4 mm-dong,
Mpledoped FPLN crysm] (HT Photonics) that comprises
three panlle] type] miform quasi-phose matching gras
mgs. The PPLN oysal, whoese temperature is stk bred, is
mzerted in a short, Inear cavity compesed of two extemal
marars: M, whose reflecavey at 35 pm & 80 % and M,
which & gold coated and ths reflecs the dree mieraceng
waves (sigml, dler and pamp) The signal mimmor, 3., is
directly depeed on the FPLN entrance facet (Fig. 1h)
The signal caviey & thas composed of mrrors 3z and M,
while the wler cavity 15 composed of mimrors 3M; mnd M,

which are hoth moemied on prezoelectric ransdacers (FET)
for fine frequency tanming. Smgle-frequency operation of
the device & ensmed owing to a single comcident pair of
sigma] and wler modes that cn be oftemed wih m ade
quxe dEsocition of e fwo nested covey lengths [7]. The
MeaD0POD s a 2u) dweshold energy and emzs 350 nl
mrakses ag 33 um for anincident pamp energy of 95 wl per
mube (Fig. Za) b order to Eme detrimental ssforstson
effects on the haam profile and the spectnom, we work with
a pamp energy of 4.5 ul leading o 150 n) pokes a
55 um. After fikenng optics, 125 nf idler pulses, tomable
hetween 35 ond 5.7 pm, are availbible.

To erfonce the detecion range, ampldficason of the
idler raditiom 15 then armed o in an OPA sage. Inf
ferent (OPA crysal lengths were tested m order o assess
mporemia]l deecdon mnge extension. In oo fist set of
experiment, e OPA& 15 based on a type 0, 20mm-Jdong,
ammeflection-coated PPFLY crystal The paomp and adler
heams are fooused = the center of the crystal, onto 105 md
125 um heam wakt radii, respecgvely. The OPA-gain
handwad 15 measmed to be arcond 400 GHe, whxch 1s
approsimatedy teo Smes narmwer tan the measoed
WezUOPO gain band widdh for o set temperamore, as can be
enpected @iven the NesCOPD md OPA respecave crystal
enghs. In s confiporafion, te spectral range ovaibble
for TADIAL momtoring withoot adjueding ofher paramefers
than the NesCOPD PET & duos only Bmzted by e OPA
crysal to 400 GHz {comesponding o approxmmately a
14 nm or 13 em™" smn for the idler wavel. In e gzin
andwich ocated arcand 535 pm, close to e soong
metnne Ines we Srgeted in o expenments, an enagy
amplification gam of 40 & ochomed Afer fillerng the
ramp and the sigml, op to 5wl of idler energy & s
availahle at the oty of e trammiger. At e cEp of
the Mes{ODPO, the |5 um signal wave is retrieved for
frequency and purEy measoraments. (peacal frequency is
mezmed with 2 weofi HighFinesse wavemeter with a
preciion of 50 MHz, and the spectral porgy is ohsenved
with a 2 GHr resalusion optical spectnam amalyeer, winch
alloos s o measare a side mode soppression ratio =30 dB8
of the Nes{OPD catpue (signal cavity-free spectral onge,
FAR of 15 GHe) As shown m Fg 20, the amplified idler
radistion & smgle frequency md fhas a logh quabity nerly
Gamsion spadal profile. At the ootpot of the tonsmitfer,
the amplifial bam & mlmaed over a2 25 mm wast.
Furthemnore, the emitfer umt can he tramporable wih a
fooggmint arcand &) an « &) cm. The overall spectnam
coverage of the aniter & (1) 2 faz aming over 13 cm™" a2
o et fempenature md (Z) 2 wide toning with the polng
pemind md temmperanme change from 145 o 16 pm for the
sigm] wave and from 35 o 38 pm for the wler wave.
Such wide turabiley & m mferesting semap for mule-spe
cies defection capabuley and a fogh dymamic rmge of the
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mstmment. 5o ths ammiger allows to chooe adapted
opEcl depeh Bme to perform the measmement.

The trarsmatter is then mtegrated moo the IPDLAL sy
tem. The IPDIAL ingnoment archifectme & descrbed in
Fig. 5 It & composed of the transmitter anit, 2 receiver
i, contmo] electromics and data scqusEaon modales. The
idler heam is direded on 2 moncolbbontive diffiesive
arge (3 quasi-lambesin sheet of paper) pheed = a dis
mnce of 3 m. The contm] electronics and data scqusison
maodule 2w composed of (1) 2 PET controller for fine
muing of the ide fraquency wmg the PET-momnted
mirmors 31 and M3, (2) 2 wavemeter for sigmal-frequency
measmement (wsh-TR HighFinesse) whose resolofion is
S0 MH =z and acowracy 200 M, with m mtegragon @me
af 50 ms, (3} a2 TE-cooled infrared detecor (VIGD ) mea
sarmg arcand | % of the idler energy sompled by use ofa
calkcium fluoride prism 50 = to correct dhe pake-to-gealse
orafpeat power varation (fypcally 6 % over 50 5], (d) and 2
hoxcar meegrator Imied to a dets scqusigion cand.

All these elaments are Imked o 3 compater for ato
mafed measmement sequences. The mceiver modale is
composed of a | mm dismeter nErogen-cooled MOT
detedor and fwo gh-aperare CaF, lemes, lkeading o 2
0147 reception field (semi angle). The MCOT oxpx is
amplified and commected to e boxcar imegmitor. Fach

measmement poing ® & given wavelkength & e mean value
of 10 recorded data pomes. For each dam point, the refer
ence and Bdar signal are separate]y mtegrated and averaged
aver 100 padzes wang the bocar miegraior. As the Gme
conzant of the two detecwors are different e boscar
miggration time 15 adgeed for each lme: e reference
sigral 15 integrated over 150 ms and the Gdar sigml over
2 s
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3 Mulispecies IPDIAL mesmurement

We tume e wller wave between 3,300 and 35330 nm, so as
o cover absorption Ines of ot atmosphenc water vapor
and metione. The mesmements were performed m oo
bboratony comdor on the masdmum possible dsonce
(arcemd 30 m). The water vapor and methane mean con
centrations are ths refmeved from e atmeosphenic trms
mimion over 2 tofal &0 m path. By we of the Vemier
sampling medhiod camed oot by trarslagon of NesCOPO
mirrors 3y and My according w0 the proedmre demiled in
[6]., we gemerate the sequence of 93 wavelengtis shown in
Fig. 42, An exomple of sach mammesion mesorement is
given m Fg 4b. The memmement time 15 the same for
each data point In e spectam. As previomsly esgmated,
the spectrom coverage of the armmetnc seonce ot @ set
tempenature allows e detecton of hoeth species over a
10-mm wide span.
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To esmmate the receiver performances, we charactered
the nobe of the deteaion chains (Hdar and reference Bnes).
In order to Emit the hackgromd noke, we pat i frone of
the mimogen-coaled MOT detector o band pass fiker wigh an
opam] trammssion handwidd of 45 pm (from 2 o
6.5 pm)y. We mwe te adjosable howar offse to remove the
dark evel of each Ene. The mam major contmbation to the
detection lmmit is the noise doe to the detection chain on
each lme. To choracterize tus effect on the ovenl] trams
mBEsion masurement, we mongored the [xdar to reference
rafioat 3 set wavelen g, without gas absarpeon, over 10 5.
The measmed trarsmission floctoation at & set wavelength
& arcemd o = L2 % over 105 A second contribomion on
the deteczion Emit is the uncermainty on the dler wave
lengh wvake, which fos some effed on @ie measme
mansmEmon on the ahsopeon lme sides. Doe to the
wavelength-muming method and the wavemeter resolation,
the man emited signal wavelength and the sohseqoent
idler wavelength am known with a precision of L300 MHx
for all the data of each wavelength measaorement pomt,
assummng 2 condant pamp wavelengih, Thos effect & not
safficient to explun the mesued typcal trmsmzsion
flocmagons of L2320 % for HaD and £4 % on (CH; for the
measmement points 2t the edge of e dhsopEon hnes
(rammesion of 50 9% However, e pamp wavelengh is
mot measared durng the aogosigon, md given ®5 fludo
atoms of arcond 475 M domg e scqosigon Gme
scale, the idler wovelength uncerminty & of 480 MHx for
reach measmement pont. These oncemamtses  mply
+12 % rammission fluctmoons at @e adge of the water
vapar ahsorpon hnes and 44 % sammeson flocomtons
at the edge of the metone absorpiion Imes, which & in
good agreement with the experiment.

The spectm myverson al goridum wed m order to retrieve
the concentrations of bod species relies on 2 mosmon
hkelioond estimator. Becamse of low venagons in spedral
transmEmon between the signal padh and the reference
path, a qusi-lnear alterafion of the baseline & ako
ohgerved. Jur mversion algorthm thos retrieves smmult
meoixly five pammeters: volume mixmg ragos of (H, mnd
Hz {0 and ifree coefficients for the so-assaomed second-order
pobmomin] haseline.

In a fime sep, we apply an wnweigiied least square
estimator o e signal logaridm (fikering low trasmsion
pomts o avold smong esmimagon b@s) in order to oboin
*pond enongh ™ fimt-guess vakes md imtnloe 2 mmimom
hkeltoond estimator (MLE) Then, from ohwemvagion of the
firstegoess esmator residmls, e measmement nodse was
assumed o be an addidon of fvo terms: 2 whiste (wave
lengh-mdependent) Gamsin entered noke and 2 wave
lengih-dependent noise duze o the small uncertamises ahoat
the idler frequency with a sandard devistion of £501 MHx.
It is Encen hat 2 MLE is asympodally wnbiased md
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reaches e mmimal sfandsrd dewvotxonm for esSmates,
mmely the Cramer-Rao boonds (CREY [15]. Here, dus
feabore fos been vertfied throogh satkteal smmolsions for
the oormemidered expenmens:. The numbers of dam pones
was sufficent to yield actoally wnbibsed estmmates md
reach the (HRB. As a comequence, all the ermor hars mds
cafed helow were compuoted as plus'mimas two 2mes the
Cramer-Rao Beoands (95 9% of esamares), and e (RB
were calodlafted exh Sme xooxdmg to the melevant
mrameters of e mdermaien espeniment: (1) specmal
postion of deta poms and (2) sigmd-to-no e rato for each
mne. Twice the CRE divided by gas concentration will ako
e referred below as ghie scpectble relvive random emmor
(REE) of 2 gas mesmement.
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For the two tested maolecules, the fitted model & ploged
m solid lmes, revealmg 2 clean confrast hetween the
mamment's haseline and Se complex shsorp@on signal
arsing fiom e miving water and metinne lines ® atmo
sphenic pressore. Reganding sensgiviey peformnces, in
the experiment presented Fig. 4, fhe water vapor concen
fration & estimated to be 9440 4 39 ppm, and the matural
ammesieric methme concentration is L77 £ 009 ppm,
which & consisent with e mmlly cknow ledged content
af L& ppm [14]. These measurement cond@ions are ako
miteresting o demomstrate the potentia]l of mokiwave
lenghs, muSspecies TPIIAL measoement. Indeed, as
metinne and water vapor are measared s imulameonsly, the
stromg abeorpeion backy roumd doe o water does not st
metfane concentragon retrieval since the meerfering hnes
ate fally comidessd m the mversion algomeim.

In arder to confirm €0s propeny, we peformed several
identcal experiments over oo days (ZO13.06/1 4-201306/
187, imdioors, at the Palamean Onera site m France, m June
A5 Figare 5 shows e comemmtion evobzion of hoeth
water vapor and metione. The acqumicon @me for o sin
gleconneemerion measorement compoeed of several b
dreds of dam poants & typeally of 7 min. Let us keepin
mind here that e meanTement time was not opEmined
here, and the goal was to emt as many wavelenghs as
possible, o s e miluence of the mamber of emmed
wavelength on the measurement preckion. Fach poine is
deduced foom a complete spectam sach a5 e one pre
senfed in Fg 4b Fach spectnom & compused of 2 single
wavelength scan, with a mean acgastion Gme of 4.7 5 for
each wavelength.

A very noSceable aspec ahont this monEoTing ex pern
mentis the fact thot berween day | and dey 2, cosd oor ramy
weatier induced an morease in water vapor concentraion,
which was clearly detected by the hdar. Regardmg makh
ame, despie dhe song vamagon n the waXeT vapor coment
hetween thess two days, the measorement was oot affected.
This illetrates the advantageons ahiley of 2 maki-speces
mamment, wikh a wide spectral coverage of the Tamsmt
fer, o5 concentrafon bins arking from mterfeaing spedes
can be avoided. Durmg & penod water vapor measoe
ment: accaracy  was also assessed By compmming the
remieved concemimtion wiEh an m mfa  commerczl
Iygrometer. As shown on Fig. 52, the mean wafer vapor
comient retrieved from cur measmement & consken with
the hygrometer. [ronong e firg day, the emmor on concen
fration esgmation provided by the mverson algorghm is
lept helow & % for hoth woter and mafone. This mea
safement [eckion B worse donng the second day, bt is
lepe helow 9 9% for hoth species.

To evaluate the contrfrgon of the speckle noise, we
akio performed expermments with a diffisive target mown
ed on a romting disk . If dhe roating veloczy is much faster

€] Springer

than e inegration Gme per wavelagth the sigml & then
an average of diffemnt speckle patterms . The comcemraion
ermors on Sie two species mme slightdy hater by a fuctor of
1.1 for CH, and 125 fior H 0 with the rotatng target. Only
n slight part of e deived concentration emror thos seems
o omgimafe fom speckle nose. Funthermore, we measiored
a heam-poingng sambty bater <(L] mrad The colecton
mel angle is 2.5 mrad, whemas the emssion ol angle is
estimated to be 14 mrad (for an wler wast of |8 mm md
M valoe of 2 & fhe emitter cape ). Thence, emors due to
team-ponting meabiliges are neghgible.

d Wavelengths sequence optimistion

For the expermments ilesrated m Fgs. 4 and 5, we ove
wed each gme a brge mamber of dom pomes of 93 for
example m Fig. 4 and esimated five coefficiens to mverse
the spectrom (concentration of CHy and H2D phes dhmee
haselme coeffciens ). This strategy & not opamal for teo
measons. First, o principle, ® is possible to wcord the
taseline shape alome over ahsopoon-free speciral domams
with Hgh scommacy to flagen abwompton measmements.
Thu, the mamber of fiting coefficients @n be mdoced
from five to gime: two concenfmatons md a smgke-level
coefficient of the flagened haseline. Tiis reduczom
Imroves esEmMation accuracies for concentrations pamm
efers. Secomnd, we have fo toke mio accound the measoe
ment Sme, a5 there mumt be 2 irade-off hetween
memmement time and concemtraion acomacy. For exam
ple, matmd of emEgng 95 vavelengts and spendng a
short measimement @me for each pomnt, we could chonse to
rechace the mamber of wavelengths and increase each pomt
Mesrement time.

{n the one foand, by reducmg the number of wave
lengdhs the measarament acomacy teoraically decreses
hecame less spectal informafion is avadlable. As an
lhastratiom, Fg. 6 regresents the expecied evolotion of the
mimmum rel®tive andom error (ERE) 25 2 funcgon of the
mamher of experimental wavelengihs & conmmed o othe
wavelengtin sequence. As expected, we see doe the REEs
mcmase when reducing the maomber of wavelengths
Figare & Wighlights a trade-off bhaween oomcentraion
accuracy and mesurement tme. hdeed, for a mamber of
wavelengiin divided by two in the spectnam, dat & w say
divided the measmement Gme by fwo, the REFs increase
by 2% for ech configragon. On the ofher fond, onder
whifle nole assumEon, moeasing the point meas mement
gme mnproves the acoaracy. Indeed, fhe moize smndand
deviasion can s be assomed o be mversely propomional
o the sqaare root of the point measorement time. We may
themfore wonder what 15 e opamal wavelengths
secquence that mzs be emzed by the NesDOPO o yield
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Fig 6 ol oabne) Evoluion of the miniss e of te ke
mals e e CH, (rad spate], H D (b sprer) oo e quadstse
s of CH, aad HaD (Mack spod) o fmctoas of e ause of
eipemmenal wivelemths i the specoum (or e mwaeurement
B, Bach dofa poss sall: comespoads b the optsmal sliossive
wa s et equenie miseining de RRE vaue

the hest concentragion accuncy moa Bmted measrement
tme T7

We caloale here the opamal wavelengtis secuence for
the expermmenz] measmement descrined by Fig 4 We
assume tha there are only three parameters to estimate
(comcentmagon of (3, and H.0 phos omne baseline coefi-
cient). The mattern of emited wavelengtin is recalled in
Fig. 7. For each wavelengdh point, the measmement ame is
f = TiN where T & the toml masomement ame and N is
the mumber of wavelengis wxbhim e wavelenghs
secuence the mimor dsplacement time & neghigile). The
cormesponding noise standard deviation @, & given by

i
T = Eﬁ

wheme O, 15 e nose sandard deviagon thot w= cone
sidered for imversion with foll dem m Fig. 4. As m Sea 5,
we amiome 3 winfe (wavelmgih-ndependent) Ganssian
cemtered moize and dhe especmble rebtne ondom error
(REE) for each esmmared parameter are given by two times
e Cramer-Rao Boomds

Ar least, three wavelenghs are needed for the thime-
marameter estimation problem to be salved. The REE for
CHg and HzD concengrasions are lndimensiomna] functions
af A, e mumber of soocessive wavelengtin, md k the
sammng index of the aniged Alwavelength sequence. A
dodhile loop calcubwion allows idemtifying fhe optimal
wavelengtin sequence [N k] thot mimmine the RRE
for mch gas spedes. The calculstion shows St te hest
choice for CHy measmement 15 o me 2 Gwavelength

{

¢
|
i
]

Ider amited wavelenglh (nm) =
i
X
-

. )
e . Y ‘4‘..
.i- % -~ ]
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e R ! %
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Fig 7 (Coder Oabae) Full sequence of 93 wovele mifis anamel by
e B TVPO (Macd o) (o) aod dhe albacs procs. s5pm ] oo espand -
S o e ol seqlence s showa oa Fag 4 () E-wane g
ajlence Eimemiving o relae roadom avor (RRE) S CH, (red
s, Bwawlengh pajucnc: miaimivay the RRE S HOD (Wae
), 1o g deqienod ERasmitag te quaded i s of CH,
and HAD RRE (prown e anpned]. Tl Bupikae i suppo d 0o R Bom
Samemed by an appedpean: asd aoouscely mened relid e bieckae
il

sequence hetween 3512 and 3504 nm, while 2 Sowave-
lengh sequence baween 3516 and 3518 nm & opgomal
for HaO) mesmements daoning the measmement Gme
T.Omemay also want o get the hest glohal compromise for
a compes e CHy =Hz () measrement and seek the opemmal
wavelength sequence that mmimires the quoadratic sam
{CH and H20 REEs. For gus configuration, we find that a
Sewavelength sequence at 3. 315-3 5316 nm 15 optimal for
the measmement tmme T. The bhest wavelength sequences
for (H 5, Ho0, and composze CH~H,0 measmements are
shown in Fig. Ta, b that represent, respectvely, the oeal
emited 9awavelength sequence and the measmed spec-
tam with the fiting model.

If we me the ommal sequences of each configomson
derived from e precedent sudy for oo experimental das

with 3 comfant measarement @ame f of 475 ot each
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Tabde | Peopemses of de oplsmal womemgh sequenoes RREs e
CH,, Hol and quidascalysusmel RBRE ol comoponidig
RRF: Som the expesme mal daga

Full Oemmal  Opgsal el
wavelenlh  sojeRc: iRt sl
wquende o OH,  for HaD for (3.
HyD
Byl of o & 5 3
w il g e
RRE & CH, (%) T2 % " 33
RERE fix H:0 (%) .73 L.7130 2 %
Criadmne swss of a5 L7130 " i3
REE: (%)
Tical medimmes 0 1z B35 141
e T (%) (5

Hodl REE waluis oormipoad o e REE el o detessimed de
ot sejuence of each configiraron

wavelength, we ohomn the RREEs valoe given in Table 1. We
can meeice that the et sequence for CHy does not provide
i formanon abceat e water vaporconcentragon. Indeed, e
water vapor i not in the specimal range of thos hest wave
length sequence for CH,. In contrase, the hest secuence for
H, 0 allows a concentration measmement of the (H .

To imvestigate fizther the potentia] henedit provided by the
me of the opmmal wavelengts sequences, we stody e
evalumon of the REEs emors as fumctions ofthe measmement
ame. The msulks are dkxmatedin Fg. 8 for each configara
don. In each case, the solid line repmsens the BREs deo
reccal hmitas a fnaion of e measmement time T for the
opEmal Nep-wavelength sequence, while the measmement
ame ¢ at each wavelmgth B godually meremed wath
1 = T Koge Om the ofher hund, the dots oorves illnsrase e
evalumon the expermmental REEs fimaion of the mesame
ment tmme. For ns corve, 1 & kept comstmt, with e = 4.7 5,
and the numher of wavelengih, N, 15 increased, saming from
the opamal wavelength sequence and goudoally adding new
wavelen gth poantson e horder of the sequence to everom iy
recover the toml 93wavelength sequence for the longest
mezwmement Sme T = &40 5. We @n see tintit & beger to
mireas: the pomt mesmement Gme ¢ of te optimal wave
lenglhs sequence with a set number of wavelengths than
marease the mamber of wavelengts with 2 sa pomt mez
samment @me f. For exomple, we could ob@mn the same
metnne concenmraton eror of 72 9% with 2 wal mesoe
ment Gme of 200 5 msteadofdd] 5 Inthe some way, we coald
ohin the some waker vapor and composte mefone-water
vapar BREs of, respecaively, 6.2 and 95 % wih a reduced
o] measmrement Sme of 100 md 250 5, respecavely.

Tdemeifying the opmmal wavelmgth sequence s impor
tant for 3 MesCOPO, which is a lghly vemasle wavelength
emiter. However, the resals smongly depend of moise
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properdes and gas concenmadons. Therefore, m pracmical
case, enfensve wavelngth sequence may remain weful to
et o firg picoore of e g= mixtore confent akmg e Hne
of sight md derive firg ssSmates of concentrafons. T hese
estimates may then be used, topether with noise properes,
m order to defermme opmmal wavelengih sequence md
spend die following measarement @me more efficiently, in
accordance with measorement ofjec ves.

5 Estimation of the maximum range of o peration

We then esamaie m effectve operating mnge rechshle
with cear system for fomare cotdoor mesmemens. For dat
paruee, we arhEranly comsider tfat a 10 % nelative emror
om water and metone concentragons & accepmble for an
opention] sysem, and we cary oot different expen ments:
(1) we assess the peformances of the setapat a lower idler
emergy., md (2) we implement a3 more efficient amphifier
stage o increass the ovailble adler emergy.

First of all, we perfomm 2 measarement with a 4 times
aernmted trarsmiter copat winle keepmg the same 30 m
range 25 descrited prviowmly. As shown on Fig. 9, m gus
configuration, the raneved concentmion measumement
ermor & kepe below 10 9. Since dhe retneved idler power,
Py, B propomaoma] to the mverse square range, d, and the
fransmatfer oot power, g, a5 follows [17]:

Py o -Pldlr.frdiz.

we can then estimate the range, 4, for which the sigmlto
mobe e on e detection unt withox agemmtion will be
comparahle to e one in S0 s evpermment. Hence, with
the 5 ul avadlable idler poke energy, the estimated oper
amom] range wodld be arownd 190 m (fwicasly, weaker
abworpeion hnes should then be med, whch B pesble
owimng o the wide smakiley of the Tammmiger

In 2 st esperiment, weimplement amore efficient OPA
sage o enfend the rmge of operation by momasing the
55 pm trammmiter outpot enegy. In onder fo moease the
conversion efficiency fiom the pump fo the idler wave, we
wiea Slmm-long type O, FPLY crystal for the ampldfier. Up
to 10 wofsmgle frequency, idler radmtion & thos ovadshle
atdheompa ofthe Tammiger. In tinos case, the e perimental
P A handwidd 15 redoced 6o less San 200 GHe, whoch 1s
still sufficient fo cover afsorption Enes of hoth stmosphenic
water vaporand methone. This incresein a factor 2 in ferms
of rammiter cxpatenagy will allow = m foture work to
extend oo metnoment detecton range beyond 260 m.

# Comchision

We have developed a compact tumable optcal source
emisng smgle-frequency nancsecond palses hetween 33
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and 5.7 pm. It is pamped by 2 simgle-frequency, manosec

ond microchip laser amphified ap to 200 wf per pake ina
single-crystal fiher amplifier. This parametnic somce baed
an 2 MOPA archotecoare delivers up fo 5 wf idler pealse
emergy. Thanks fo this specifc tonsmifer, we could
demon smate muki-wavelength md male-species inegrated
path differentinl absomeion Ladar (TPTTAL ) measmements
over 3 3 m onge. Simokanecos TPDTAL measmement of
afmmas e c water vapor and metione wene perfomed wieh
a measamment error below & 9%, Owmg to an amlysis
hased on e expemiment] data, we fave heen ahle to
determine optimal wavelengh sequences S can be med
o potentlly shomen the measorement time  andfor
mprove the acoaracy. The mnge of operagon of dos sys

fem for catdoor expenments s been fmally estmmated o
he typucally m the hundreds of meters on cond@on that an
opamized paramesic amplifier & implemented. Fanme
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work will thus focus on outdoor measurements on both
species and energy scaling of the transmitter to achieve
range-resolved experiments.
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