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10 1.1. Motivations

1.1 Motivations

L’objectif principal de l’expérience mise en place par l’équipe "Ions piégés" au
LKB est de tester la théorie de l’électrodynamique quantique et d’obtenir une mesure
directe de la constante fondamentale µpe = mp/me, le rapport de masse entre le proton
et l’électron, en réalisant la spectroscopie ro-vibrationnelle à haute résolution de l’ion
moléculaire H+

2 et en combinant les résultats avec les prédictions théoriques.
Le rapport de masse µpe peut être déterminé par deux mesures distinctes effectuées
dans des pièges de Penning, l’une pour la masse du proton par spectrométrie de masse
[70] et l’autre pour la masse de l’électron par des mesures du facteur g [69].
Jusqu’à présent, la valeur de ce rapport, recommandée par le Committee on Data
for Science and Technology (CODATA), reste la même que celle publiée en 2018, se
maintenant à 1836,152 673 43(11) [71], avec une incertitude relative de 6.10−11.
En raison de sa dépendance vis-à-vis des constantes fondamentales, la spectroscopie
des ions moléculaires d’hydrogène a été suggérée dès 1976 comme un outil permettant
de déterminer avec précision le rapport de masse µpe [53]. A l’heure actuelle, les ions
moléculaire H+

2 et HD+ sont utilisés pour déterminer cette constante fondamentale.

1.2 Les ions moléculaires H+
2 et HD+

Les ions moléculaires H+
2 et HD+ font partie des molécules les plus simples de la

nature. Ces ions, composés de deux noyaux (proton ou deutéron) et un électron, jouent
le rôle des systèmes de référence en physique moléculaire et ont été étudié théorique-
ment depuis les débuts de la mécanique quantique.
Du fait de leur simplicité en tant que systèmes à un électron, les niveaux d’énergie d’H+

2
et HD+ peuvent être calculés avec une grande précision, ce qui les rend appropriés pour
des tests de la théorie et la détermination de constantes fondamentales. Expérimenta-
lement, leurs spectres présentent de nombreuses transitions ro-vibrationnelles extrême-
ment étroites dans leur état fondamental, ce qui constitue une caractéristique favorable
pour la spectroscopie à haute résolution. Cela s’explique par le fait que les transitions
dipolaires ro-vibrationnelles à un photon sont interdites dans H+

2 et faiblement auto-
risées dans HD+, ce qui se traduit par une durée de vie naturelle respectivement de
l’ordre de 106 s et 10 ms. La fréquence des transitions peut être exprimée par

ν = cR∞

[
εnr(µn) + α2FQED(α) +

∑
n

Afs
n

(
rn

a0

)2
]

. (1.1)

où α est la constante de structure fine, R∞ est la constante de Rydberg et a0 le rayon de
Bohr. Le premier terme correspond à la fréquence calculée par l’équation de Schrödinger
non relativiste. Cette fréquence dépend de la constante fondamentale µn = µpe dans le
cas d’H+

2 et de µn = mr/me dans le cas de HD+ où m−1
r = m−1

p + m−1
d est la masse
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nucléaire réduite avec md la masse du deutéron. Le deuxième terme prend en compte
les corrections relativistes et de la QED. Le dernier terme est une correction due à la
taille finie du rayon du proton ou du deutéron.
Dans l’approximation harmonique, les fréquences des transition vibrationnelles d’une
molécule sont de l’ordre de

νvib ∼ cR∞
1

√
µn

. (1.2)

Cela implique qu’une mesure précise des transitions vibrationnelles, combinées à des
calculs théoriques précis, permettra de déterminer le rapport µpe dans le cas de H+

2 et
les rapports µpe et µde = md

me
dans le cas de HD+ avec la sensibilité

∆νvib

νvib

= Q
∆µn

µn

, (1.3)

avec Q = 1
2 . Dans le tableau 1.2, nous donnons les résultats théoriques les plus récents

[59] pour la fréquence de transition v = 0, L = 2 → v = 1, L = 2 de H+
2 , exprimés en

kHz. La fréquence νnr est calculée en résolvant l’équation de schrodinger non relativiste
(équation 1.1). Les termes ναp correspondent aux corrections relativiste et de QED.
Cette fréquence est donnée avec une incertitude relative de 7,6.10−12. L’équation 1.2

νnr 65 412 414 314,5
να2 1 077 263,8
να3 -274 145,4
να4 -1 935,5(1)
να5 120,8(1)
να6 2,3(5)
νtot 65 413 215 616.1(5)

Table 1.1 – La fréquence théorique en kHz, de la transition v = 0, L = 2→v = 1, L =
2 de l’ion H+

2 , calculée en utilisant l’équation 1.1. La fréquence νnr est donnée par
l’équation de schrodinger non relativiste. Les termes ναp correspondent aux corrections
relativistes et de QED.

montre que l’obtention d’une seule mesure de la fréquence de cette transition, avec une
incertitude relative de 3.10−12, permet de déduire la valeur de µpe avec une incertitude
relative de 6.10−12, soit une amélioration de 10 fois par rapport à la valeur actuellement
recommandée par CODATA.
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1.3 État de l’art

1.3.1 L’ion HD+

En 1976, une avancée significative a été réalisée lorsque Wing et ses collègues
[53] ont procédé à la première observation de transitions rovibrationnelles dans les ions
HD+ en réalisant des mesures dans le domaine infrarouge. Leurs travaux travaux ont
porté sur sept transitions rovibrationnelles associées aux états v = 0 à 3 et L = 0 à 3,
avec des incertitudes relatives d’environ 10−6. Par la suite, au cours des années 1980 et
1990, l’équipe dirigée par Carrington a poussé plus loin ces recherches en mesurant et
calculant plusieurs transitions dans HD+ [54, 55, 56], atteignant des incertitude rela-
tives d’approximativement 10−7 pour les mesures et les calculs. En 2007, une avancée
majeure a été accomplie par Koelemeij et ses collègues. Il ont réalisé une mesure de la
fréquence de transition de l’état v = 0, L = 2 à l’état v = 4, L = 3 dans l’ion HD+ à une
longueur d’onde de 1,39µm, avec une incertitude relative remarquable de 2.10−9 [57].
Cette amélioration sur la précision expérimentale a été rendue possible grâce à l’utili-
sation de la technique de refroidissement sympathique, où les ions moléculaires ont été
refroidis par des ions atomiques déjà refroidis par un laser. La précision associée aux
mesures de transitons ro-vibrationnelles dans HD+, a été encore améliorée, atteignant
1,1.10−9 pour la transition de l’état v = 0, L = 0 à l’état v = 1, L = 1 grâce au travail
réalisé par Bressel et son équipe en 2012 [58]. Cependant, il est à noter que cette mesure
présente une différence significative par rapport aux prédictions théoriques, équivalente
2,5σ. En 2006, Biesheuvel et ses collaborateurs [60, 61], ont réalisé une mesure de la
fréquence de transition entre les états v = 0, L = 2 et v = 8, L = 3 avec une in-
certitude relative de 1,1.10−9, démontrant ainsi une concordance avec le prédictions
théoriques. En 2018, Alighanbari et al. ont poussé la précision des mesures encore plus
loin en réalisant une spectroscopie sans effet Doppler dans le régime Lamb-Dicke sur
une transition purement rotationnelle (de v = 0, L = 0 à v = 0, L = 1) à une fréquence
d’environ 1,3 THz, atteignant une incertitude relative de 3,8.10−10 [64]. En 2020, ce
groupe a publié une nouvelle valeur de la fréquence de cette transition avec une incer-
titude relative de 1,3.10−11 [65]. Dans la même année, L’équipe de Keolemeij a atteint
l’incertitude relative de 2,9.10−12 [63] en utilisant cette fois-ci la spectroscopie à deux
photons sans effet Doppler pour mesurer la fréquence de la transition entre les états
v = 0, L = 3 et v = 9, L = 3. En 2021, S. Schiller et I. Kortunov [62] ont également
utilisé la spectroscopie sans effet Doppler pour mesurer la fréquence de transition entre
les états v = 0, L = 0 et v = 1, L = 1. La fréquence a été mesurée avec une incertitude
relative de 2,9.10−11.
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1.3.2 L’ion H+
2

En 1968, les travaux de Hans G. Dehmelt et james R. Jefferts ont ouvert une
nouvelle ère dans la spectroscopie de l’ion H+

2 . Leur étude a jeté les bases de la com-
préhension des transitions au sein de cet ion moléculaire. Ils ont observé les transitions
entre les différents sous-niveaux Zeeman et les transitions entre les niveaux hyperfins,
au sein d’un même état ro-vibrationnel d’H+

2 . Les ions ont été piégé par un piège de
Paul hyperbolique, une méthode révolutionnaire à l’époque. Les fréquences des tran-
sitions hyperfines mesurées ont permis de caractériser la structure hyperfine des états
ro-vibrationnels pour des valeurs de v de 0 à 8 et L de 1 à 2. A. Carrington, dans les an-
nées 80, a observé des transitions dipolaires électriques dans le domaine micro-onde. Ces
transitions ont eu lieu entre des niveaux ro-vibrationnels à la limite de dissociation de
l’état électronique fondamentale 1σg, notamment le dernier état lié v = 19, L = 1, et le
niveau vibrationnel fondamental du premier état électronique excité 2pσu(v = 0, L = 2).
En 2001, A.D.J. Critchley et I. McNab [73] ont observé et mesuré une transition pure-
ment rotationnelle à la limite dissociation de l’état électronique fondamental 1σg entre
les niveaux (v = 19, L = 1) et (v = 19, L = 0). La fréquence de cette transition est
14961,7 MHz, elle a été mesurée avec une incertitude relative de 10−7. En 2016, l’équipe
de F.Merkt (Zurich) a mesuré les positions des niveaux rotationnels les plus bas de l’état
fondamental de l’ion H+

2 [72].

1.3.3 État de l’art de µpe

La figure 1.1 montre l’évolution de l’incertitude relative sur le rapport de masse
µpe. Actuellement, la valeur recommandée de ce rapport par le Codata correspond à
celle publiée en 2018 et est donnée avec une incertitude relative de 6.10−11. En 2017, la
précision de la mesure de la masse du proton a connu une amélioration par l’équipe de
Heisse [70], réduisant l’incertitude relative à 3,2.10−11, ce qui a en conséquence réduit
l’incertitude relative sur le rapport de masse à 4,4.10−11.
Des expériences de spectroscopie de l’ion HD+, que j’ai mentionnées précédemment, ont
permis de déterminer de nouvelles valeurs de ce rapport avec des incertitudes relatives
considérablement améliorées. En 2020, l’équipe de Alighanbari a publié une valeur de
ce rapport avec une inceritude relative de 2,01.10−11 [65]. Dans la même année, Patra
(équipe de Koelmeij) a présenté une valeur de ce rapport avec une incertitude relative
de 3,87.10−11 [63]. Finalement, Schiller et Kortunov ont rapporté une valeur de rapport
avec une incertitude relative de 3,5.10−11 [62]. CODATA a récemment convenu d’adopter
ces trois nouvelles valeurs de ce rapport. La limite théorique est 1,52.10−11 [59].
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Figure 1.1 – Progrès de la précision relative expérimentale sur la rapport de masse
µpe = mp/me.

1.4 La spectroscopie de H+
2 au LKB

L’expérience mise en place au LKB vise à réaliser une spectroscopie de haute pré-
cision de la transition à deux photons v = 0, L = 2→v = 1, L = 2 dans H+

2 . La figure
1.2 représente les courbes de l’énergie potentielle des états électroniques les plus bas de
H2 et H+

2 calculées dans l’approximation de Born-Oppenheimer. Le schéma expérimen-
tal global se déroule comme suit : Tout d’abord, les molécules H+

2 sont préparées dans
l’état ro-vibrationnel v = 0, L = 2 par ionisation multiphotonique (REMPI :Resonance
Enhanced Multiphoton Iionisation). Pour cela, nous utilisons une transition à 3+1 pho-
tons à 303 nm à partir de l’état électronique fondamental de H2, comme indiqué par les
quatre flèches en bleu dans la figure 1.2. Ensuite, nous utilisons une spectroscopie par
dissociation multiphotonique (RMPD : Resonance Enhanced Multiphoton Ionnization).
Cette étape consiste à exciter la transition ro-vibrationnelle à deux photons (flèches
rouges) avec un laser de spectroscopie à 9,166µm (∼32,7 THz) et, en dernière étape,
les molécules H+

2 excitées vers v = 1 seront dissociées par un laser à 213 nm. Cette
dernière étape est cruciale pour vérifier le succès de la transition ro-vibrationnelle, et
le signal de spectroscopie est alors une perte d’ions H+

2 . Il faut noter que l’ion H+
2 est

une molécule diatomique homonucléaire, donc les transitions dipolaires électriques à un
photon sont presque toutes interdites.
L’un des facteurs limitants que l’on rencontre lors de la réalisation de la spectroscopie

de haute précision est le décalage des raies de transition induit par l’effet Doppler. Alors
que l’effet Doppler du premier ordre est absent dans les transitions à deux photons avec
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Figure 1.2 – Courbes des énergies potentielles de H2 et H+
2 calculées dans l’approxi-

mation de Born-Oppenheimer, et les différents transitions prévues au LKB. Les flèches
indiquent la préparations des ions H+

2 dans v = 0, L = 2 de l’état électronique fonda-
mentale en utilisant 3+1 photons (REMPI), suivi de la spectroscopie RMPD à 2+1
photons. L’encart montre la transition à deux photons à 9,166 µm entre deux niveaux
ro-vibrationnels.

des faisceaux se propageant en sens inverse, l’effet Doppler du deuxième ordre persiste
et est donné par ∣∣∣∣∣∆ν

ν

∣∣∣∣∣ = v2

2c2 , (1.4)

où ν est la fréquence de transition, ∆ν est le décalage par effet Doppler, et v la vi-
tesse des ions. Les ions piégés dans un piège radiofréquence subissent un échauffement
radiofréquence, un phénomène dont l’intensité dépend du nombre d’ions piégés, de la
température du nuage d’ions et de l’amplitude de la tension radiofréquence appliquée
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[66]. En absence de refroidissement, la thermalisation des ions piégés se produit à en-
viron 10% de la profondeur du piège [67]. La profondeur de piégeage pour H+

2 dans un
piège RF dépasse facilement les 10 eV. 1 eV correspond à plus de 10 000 K, et à cette
température, la vitesse maximale des ions H+

2 donnée par la distribution de Maxwell-
Boltzmann est d’environ 9100 m/s. Cela entraine un décalage relatif par effet Doppler
du second ordre de

∣∣∣∆ν
ν

∣∣∣>2.10−10. Ainsi, pour atteindre la précision souhaitée de 3.10−12,
le refroidissement des ions H+

2 est nécessaire.
Comme nous l’avons dit précédemment, les transitions dipolaires électrique de H+

2 ne
sont pas permises, donc ces ions ne peuvent pas être refroidis directement par un la-
ser. Cependant, le refroidissement sympathique [68] par le piégeage simultanée d’une
seconde espèce refroidie par un laser permet de surmonter cet obstacle. Le refroidis-
sement sympathique fonctionne de manière optimale lorsque les masses des ions sont
proches. C’est pourquoi l’ion du Béryllium (Be+) a été choisi car il est le plus léger de
type alcalin possédant une transition adaptée pour le refroidissement laser, à 313 nm.

1.5 Structure hyperfine de H+
2

Dans cette section, nous explorerons la structure hyperfine de l’ion H+
2 et celle des

transitions à deux photons qui en résulte.

1.5.1 Niveaux hyperfins

La structure hyperfine de l’ion H+
2 est influencée par les couplages de plusieurs

moments cinétiques. Le moment cinétique orbital L, caractérisé par le nombre quantique
L ≥ 0, le moment cinétique du spin de l’électron Se, quantifié par le nombre quantique
Se = 1

2 , et les moments cinétiques des spins nucléaires I1 et I2, caractérisés par les
nombres quantiques I1=I2=1

2 , qui contribuent à la formation d’un moment cinétique
nucléaire total I=I1+I2, pouvant prendre les valeurs 0 ou 1.
En raison de la symétrie d’échange des noyaux, le principe de Pauli a une influence
importante sur la structure hyperfine de l’ion H+

2 . Il existe une relation fondamentale
entre la parité totale π et la symétrie d’échange P12, donnée par

π = πeP12, (1.5)

où πe est la parité électronique. Le principe de Pauli implique que la fonction d’onde
totale est antisymétrique dans l’échange des noyaux. Pour les états ro-vibrationnelles
dans l’état électronique 1sσg de H+

2 , on a une parité πe=1 et la parité totale devient
alors

π = P12 = (−1)L. (1.6)
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On peut alors distinguer deux cas. Lorsque L est pair, il en résulte une symétrie
d’échange spatiale, conduisant à une antisymétrie du spin nucléaire, qui se manifeste
sous la forme d’un état singulet I=0. En revanche, lorsque L est impair, il induit une
antisymétrie de l’échange spatiale, entrainant une symétrie du spin nucléaire, caracté-
risé par un état triplet I=1.
Cela entraine deux conséquences essentielles. Tout d’abord, la structure des niveaux
avec un moment cinétique orbital L pair est moins complexe que celle des niveaux avec
un moment cinétique orbital impair. C’est l’une des raisons pour laquelle la transition
(v = 0, L = 2 → v = 1, L = 2) a été choisie. De plus, l’hamiltonien dipolaire électrique
donné par V = −d · E et qui obéit à la règle de sélection ∆L = ±1 et n’affecte pas les
variables de spin, interdit les transitions à un photon entre les niveaux ro-vibrationnels
appartenant au même état électronique. C’est pourquoi la transition est sondée avec
deux photons.
L’hamiltonien de Breit Pauli [76] permet d’obtenir un hamiltonien effectif qui ne tient
compte que des variables de spin. La détermination de cet hamiltonien a été effectuée
par V.Korobov et al. [77] :

Hhfs = bF (I · Se) + ce(L · Se) + cI(L · I)

+ d1

(2L − 1)(2L + 3)

(2
3L2(I · Se) − (L · I)(L · Se) − (L · Se)(L · I)

)
+ d2

(2L − 1)(2L + 3)

(2
3L2I2 − 1

2(L · I) − (L · I)2
)

. (1.7)

Les coefficients bF , ce, cI , d1 et d2 ont été calculés pour les niveaux v=0 et 1 de L =1,
2, 3 et 4 [81]. En général, le couplage spin-spin (premier terme de l’équation 1.7) est de
loin le plus grand. Nous utilisons donc le schéma de couplage suivant :

F = Se + I (1.8)

et
J = L + F, (1.9)

où F est le spin total caractérisé par le nombre quantique F et J le moment angulaire
total quantifié par le nombre J . Les valeurs possibles de F et J sont données dans le
tableau 1.2. Lorsque I=0 et que L est pair, la structure hyperfine est notablement
plus simple, se résumant à F = 1

2 . De plus, les niveaux avec L=0 ne présentent pas de
structure hyperfine. Les déplacements hyperfins correspondants pour les transitions à
deux photons sont donnés dans l’article [78] pour les cas de L pairs et impairs.
Sous l’effet d’un champ magnétique, chaque niveau hyperfin se subdivise en 2J +1 sous
niveaux Zeeman notés mJ . Par exemple, le niveau J = 5/2 se subdivise en 6 niveaux
Zeeman (mJ = −5/2, −3/2, −1/2, 1/2, 3/2, 5/2). Ces niveaux ne sont pas illustrés dans
les figures 1.3 et 1.4.
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L Se I F J n

0 1
2 0 1

2
1
2 1

1 1
2 1 1

2
1
2 , 3

2 5
3
2

1
2 , 3

2 , 5
2

pair≥2 1
2 0 1

2 L − 1
2 , L + 1

2 2
impair≥3 1

2 1 1
2 L − 1

2 , L + 1
2 6

3
2 L − 3

2 , L − 1
2 , L + 1

2 , L + 5
2

Table 1.2 – Valeurs possibles de F et J en fonction des nombres quantiques I, Se et
L. n est le nombre de niveaux de structure hyperfine.

Figure 1.3 – Structure hyperfine des niveaux v = 0, 1, L = 0, 2 de H+
2 . Les tirets

correspondent à la position des niveaux en ne prenant pas en compte la structure
hyperfine.

1.5.2 Transitions à deux photons

La probabilité de transition à résonance entre deux niveaux hyperfins, lorsque
l’ion est éclairé par deux faisceaux contra-propageants, de même fréquence ν et de
polarisations q1 et q2, est donnée par [78]

Γ =
(

4πa3
0

ℏc

)2

(1 + ϵ)4 4
Γf

I2
(

SQq1,q2

)2
, (1.10)

où a0 est le rayon de Bohr, Γf est la largeur instrumentale de la transition, ϵ = 1
1+2/µpe

≃
1, 001, I est l’intensité du laser et SQq1,q2 est l’élément de matrice de l’opérateur tran-
sition à deux photons. Les valeurs de cet élément pour les transitions entre les niveaux
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Figure 1.4 – Structure hyperfine des niveaux v = 0 et v = 1, L = 1 et L = 3 de
H+

2 . Les déplacements des niveaux sont indiqués en MHz. Les pointillés correspondent
à la position des niveaux ne prenant pas en compte la structure hyperfine. Les tirets
correspondent au spectre simplifié prenant en compte l’interaction spin-spin dominante.
Les traits pleins donnent la structure hyperfine complète.

(v = 0, L) et (v = 1, L) pour L = 0, 1, 2 et 3, et pour les polarisations ππ, σ+σ+ et
σ+σ− sont données dans la référence [78].
Les règles de sélection pour une transition ro-vibrationnelle dipolaire électrique à deux
photons sont :

∆L = 0, ±2 et ∆J = 0, ±1, ±2. (1.11)

Les règles de sélection sur mJ et mJ ′ dépendent de la polarisation de chaque photon.
L’écart ∆MJ = mJ − mJ ′ doit être égale à 0 pour ππ et σ+σ− et à +2(-2) pour
σ+σ+(σ−σ−).
La figure 1.5 montre les éléments de matrice SQq1,q2 pour les transitions à deux photons
entre les états v = 0 et v = 1 pour L = 0 et L=2. Le cas L=0 présente la structure la plus
simple où il n’y a pas de structure hyperfine. La probabilité de transition a été évaluée
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Figure 1.5 – Éléments de matrice SQq1,q2 pour les transitions à deux photons en
unités atomiques entre les états (v = 0, L) et (v = 1, L) pour L=0 et L=2. Les carrés
correspondent aux polarisations ππ (linear-linear), les cercles aux polarisations σ+σ+

et les diamants aux polarisations σ+σ−.

dans l’article [80] pour les polarisation ππ. Pour les polarisation σ+σ+, la transition est
interdite à cause de la règle de sélection ∆MJ = 2. Le cas L=2 présente deux transitions
∆J = 0 intenses et deux transitions ∆J = ±1 plus faibles. Les spectres deviennent plus
complexes lorsque L est impair. Ils comprennent un total de 25(34) transitions pour
L = 1(L ≥ 3). Ces transitions sont généralement moins intenses que celles observées
lorsque L est pair [78].
Les transitions les plus appropriées pour déterminer le rapport de masse µpe sont donc
(v = 0, L = 2→v = 1, L = 2) à 9,166 µm et (v = 0, L = 0→v = 1, L = 0) à 9,128 µm.
Nous utilisons celle à L=2 car notre laser de spectroscopie opère à 9,166 µm.
Notre expérience se concentre principalement sur les deux raies intenses correspondant

J = J ′ ν2ph

3/2 32 706 609.751
5/2 32 706 606.512

Table 1.3 – Fréquences des transitions à deux photons (v = 0, L = 2, J)→(v = 1, L =
2, J ′) où J=J ′=3/2 ou 5/2.

à ∆J = 0 où J=3/2 ou 5/2. Comme le spin nucléaire est nul, le moment angulaire total
s’écrit

J = L + Se, (1.12)

et l’hamiltonien effectif de l’équation 1.7 se réduit à

Hhfs = ce

2
(
J2 − L2 − S2

e

)
, (1.13)
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avec des valeurs propres νhfs = ce

2 (J(J + 1) − L(L + 1) − Se(Se + 1)). Le coefficient ce

vaut 42,1625(20) MHz pour le niveau (v = 0, L = 2) et 39,5716(20) MHz pour le niveau
(v = 1, L = 2). Les déplacements en fréquence des niveaux hyperfins sont alors −3

2ce

pour J=3/2 et ce pour J=5/2. Les fréquences des transitions à deux photons intenses
∆J = 0 sont décalées de la moitié de la fréquence de transition sans structure hyperfine,
donnée dans le tableau 1.1, de la quantité

∆νhfs = −3
4(ce(v = 1) − ce(v = 0))

dans le cas J = 3/2 et de la quantité

∆νhfs = 1
2(ce(v = 1) − ce(v = 0))

pour le cas J = 5/2. Les fréquences de ces transitions sont données dans le tableau 1.3.
L’écart en fréquence entre les deux transitions est d’environ 3,2 MHz.

1.6 Organisation du manuscrit
Le chapitre 2 présente la théorie du piégeage d’ions et le piège utilisé pour

confiner les ions H+
2 et Be+. Ensuite , il présente les différents lasers utilisés à des fins

de création, de refroidissement et de dissociation des ions.
Le chapitre 3 est consacré à la description des sources lasers à 9,166 µm dont nous
disposons pouvant exciter la transition vibrationnelle de H+

2 . Dans un premier temps,
je présenterai le laser à CO2 et le laser à cascade quantique et leurs caractéristiques,
en mettant en évidence les raisons pour lesquelles ce dernier est choisi pour exciter
la transition vibrationnelle de H+

2 . Par la suite, je passe en revue la méthode utilisée
avant mon arrivée pour asservir le laser à cascade quantique, permettant de contrôler
sa fréquence avec la précision relative souhaitée à l’époque, environ 10−10, qui nous a
conduit à changer la méthode d’asservissement et d’utiliser un peigne de fréquence.
le chapitre 4 est consacré au peigne de fréquence que j’ai mis en place. Je commence
par donner une brève définition d’un peigne de fréquence, puis je décris en détail le
dispositif expérimental qui nous permet de stabiliser notre peigne de fréquence centré
à 1565 nm sur un signal optique de référence à 1,542 µm provenant du LNE-SYRTE.
Dans le chapitre 5, je décris la stabilisation d’un laser à CO2 à 9,166 µm sur les modes
modes optiques du peigne, eux-mêmes asservis sur la référence optique à 1,542 µm. Cela
comprend la description du processus non linéaire entre le faisceau du laser à CO2 et
une sortie supplémentaire du peigne de fréquence à 1895 nm dans un cristal AgGaSe2,
composant essentiel du dispositif de stabilisation.



22 1.6. Organisation du manuscrit



Chapitre 2

Préparation des ions H+
2 pour la

spectroscopie

Sommaire
2.1 Piégeage d’ions H+

2 . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 24
2.1.1 Piège de Paul . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 24
2.1.2 Piège de Paul linéaire . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 25

2.2 Création d’ions H+
2 /Be+ . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 30

2.2.1 Création d’ions H+
2 . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 30

2.2.2 Création d’ions Be+ . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 30
2.3 Photo-dissociation de H+

2 . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 31
2.4 Refroidissement d’ions H+

2 /Be+ . . . . . . . . . . . . . . . . 32
2.5 L’enceinte à vide . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 33
2.6 Détection des ions . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 34

2.6.1 Système d’imagerie . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 34
2.6.2 Excitation séculaire . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 35
2.6.3 Cristal de Coulomb . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 36

2.7 Couplage entre le nuage d’ion et la cavité de haute finesse 37
2.7.1 Le problème . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 37
2.7.2 Optimisation par la géométrie . . . . . . . . . . . . . . . . . . 37
2.7.3 Vérification de l’alignement . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 38
2.7.4 Conclusion . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 45

23



24 2.1. Piégeage d’ions H+
2

2.1 Piégeage d’ions H+
2

2.1.1 Piège de Paul

Pour confiner une particule chargée, il est nécessaire d’établir une force de rappel
dans les trois dimensions de l’espace. Pour des particules chargées, un champ électrique
E statique, décrit par un potentiel harmonique de la forme

Φ = Φ0

2r0
(αx2 + βy2 + γz2), (2.1)

semble permettre de créer une force de rappel dans les trois directions de l’espace. Pour
satisfaire l’équation de Laplace

∆Φ = 0, (2.2)

les coefficients α, β et γ doivent satisfaire

α + β + γ = 0. (2.3)

Pour satisfaire l’équation 2.3, au moins un des coefficients doit être négatif, et le poten-
tiel électrostatique sera toujours répulsif dans au moins une direction de l’espace. Deux
solutions simples pour les coefficients sont

α = β = 1 et γ = −2, (2.4)
α = −β = 1 et γ = 0. (2.5)

Prenons par exemple la condition donnée par l’équation 2.4. Le potentiel correspondant
est donnée par

Φ = Φ0

2r0
(x2 + y2 − 2z2). (2.6)

En observant la différence de signes entre les termes radiaux et le terme axial, on peut
constater que le potentiel présente un point de selle à l’origine, avec un minimum le
long d’une coordonnée, mais un maximum le long de l’autre. C’est la base du théorème
d’Earnshaw [38] que de générer un minimum du potentiel électrostatique dans l’espace
libre est impossible. Cependant, il est possible d’atteindre un confinement tridimension-
nel soit en combinant ce champ statique avec un champ magnétique axial pour créer
un piège de Penning [39], soit en utilisant un champ électrique quadrupolaire alternatif
à haute fréquence [40, 41] pour former le piège de Paul.
La première mise en oeuvre d’un piège de Paul en 3D a reposé sur une configuration
géométrique où les valeurs α = β = 1 et γ = −2 de l’équation 2.4 sont satisfaites.
Les électrodes adoptent une forme d’hyperboloïde de révolution comme montré dans la
figure 2.1. Ce type de piège est communément appelé "piège hyperbolique". L’un des
principaux inconvénients de ce type de piège réside dans l’absence d’un accès optique
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Figure 2.1 – Droite : piège hyperbolique. Gauche : piège linéaire d’axe z (Les électrodes
sont orthogonales à la page).

direct au cœur du piège. Pour introduire un laser dans le piège, il est nécessaire de per-
cer un trou dans l’électrode anneau. En conséquence, l’imagerie des ions à l’intérieur du
piège s’avère complexe et présente un faible taux de collecte de photons. L’expérience
de spectroscopie de H+

2 se déroule alors dans un piège linéaire, que nous détaillerons
dans la section à venir.

2.1.2 Piège de Paul linéaire

Dans l’équation 2.5, un potentiel alternatif entre les électrodes dans les directions
x et y permet d’établir un confinement dans le plan xy. Pour confiner des particules
le long de la direction z, des électrodes supplémentaires sont nécessaires. La figure
2.2 montre un exemple de piège de Paul linéaire que j’ai utilisé avec les électrodes
RF, les électrodes centrales et les électrodes d’extrémité. Les électrodes centrales sont
alimentées avec une tension de la forme VRF = U0 +V0 cos(Ωt), tandis que les électrodes
d’extrémité sont alimentées avec une tension constante U1. Le potentiel total est alors
donné par

Φ(x, y, z, t) = ΦRF (x, y, t) + Φendcap(x, y, z). (2.7)

Idéalement, la forme des barreaux créant le champ RF quadrupolaire devrait être
conforme à la forme des équipotentielles. C’est pourquoi il faudrait que les électrodes
aient une section hyperbolique. En raison de contraintes liées à la facilité de fabrication,
notre piège utilisent des électrodes cylindriques de rayon re=4 mm et une séparation
centrale R=3,5 mm de rapport re/R=1,14 très proche du rapport 1,15 qui minimise les
anharmonicités du potentiel radial [75, 74].
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Figure 2.2 – Piège de Paul linéaire avec ses 8 électrodes et les connexions électriques
correspondantes (figure extraite de [44]).

2.1.2.1 Piégeage dans le plan xy

Afin de réaliser le confinement des particules dans le plan xy, les électrodes hy-
perboliques génèrent un champ en deux dimensions qui est donné, au voisinage de l’axe
du piège, par

ΦRF (x, y, t) = U0 + V0 cos(Ωt)
2r2

0
(x2 − y2 + r2

0). (2.8)

où r0=0,9966R [44], une valeur légèrement différente de R car le potentiel n’est pas
parfaitement quadrupolaire. Elle a été calculée à l’aide du logiciel SIMION 8.0. La
force électrique est donnée par F = −∇Φ, donc les équations de mouvement pour un
ion de masse m et de charge q sont données par

ẍ − q

mr2
0
(U0 + V0 cos(Ωt))x = 0, (2.9)

ÿ + q

mr2
0
(U0 + V0 cos(Ωt))y = 0. (2.10)
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En introduisant de nouveaux paramètres sans dimension ax, ay, qx et qy, ainsi qu’un
temps réduit τ définis par

ax = −ay = 4qU0

mΩ2r2
0

(2.11)

qx = −qy = 2qV0

mΩ2r2
0

(2.12)

τ = Ωt

2 , (2.13)

les équations de mouvement peuvent être transformées en une équation de Mathieu
pour les deux directions x,y notées u :

d2u

dτ 2 + (au + 2qu cos(2τ))u = 0. (2.14)

Les solutions de cette équation peuvent être classées en deux catégories selon les va-

Figure 2.3 – Diagramme de stabilité des solutions de l’équation de Mathieu. Les
solutions suivant x sont en bleu et les solutions suivant y sont en rose. À gauche :
Seules les régions de chevauchement conduisent à des solutions stables. À droite : La
première région de stabilité.

leurs de au et qu, les solutions stables et solutions instables. Dans le cas des solutions
instables, les particules ont une trajectoire divergente et finissent par entrer en collision
avec les électrodes, tandis que pour les solutions stables, la trajectoire est confinée dans
une zone finie de l’espace. La figure 2.3 donne les zones de stabilité du piège qui peuvent
être tracées avec la fonction mathieu(m,q) de la bibliothèque scipy.special de Python.
Pour confiner une particule chargée, la trajectoire doit être stable dans les direction x

et y. Ainsi, seules les régions de chevauchement dans la figure 2.3 sont pertinentes. Sur
le plan expérimental, la région avec un paramètre qu plus petit, et donc une tension
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alternative basse, est plus facilement accessible. C’est pourquoi les pièges de Paul li-
néaires sont généralement exploités dans la première zone de stabilité.

2.1.2.2 Approximation adiabatique

L’approximation adiabatique est appliquée lorsque nous nous trouvons dans un
régime où au<1 et |qu|2 ≪1. Dans cette approximation, la trajectoire de la particule
peut être divisée en deux composantes distinctes [45], un mouvement avec une grande
amplitude et une faible fréquence appelé macromouvement, et un deuxième, appelé
micromouvement, de faible amplitude à la fréquence élevée Ω des champs de piégeage.
Le mouvement de la particule est alors donné par

x(t) ≃ x0 cos(ωx,rt)
[
1 + qx

2 cos(Ωt)
]

(2.15)

y(t) ≃ y0 cos(ωy,rt)
[
1 + qy

2 cos(Ωt)
]

(2.16)

où

ωx,r = Ω
2

√
q2

x

2 + ax, (2.17)

ωy,r = Ω
2

√
q2

y

2 + ay (2.18)

sont les fréquences séculaires. En moyennant sur une période du micromouvement, le
potentiel de confinement radial peut être représenté par un pseudopotentiel électrique
donné par

Φeff (x, y) = m

2q
(ω2

x,rx
2 + ω2

y,ry
2) (2.19)

Il faut noter que, pour des particules de charge identique, la fréquence séculaire aug-
mente à mesure que la particule devient plus légère correspondant à un confinement
plus fort. Par conséquent, lorsqu’on piège différentes espèces ioniques de charge égale,
les espèces les plus légères tendent à se concentrer au centre du piège.

2.1.2.3 Piégeage dans la direction z

Le confinement le long de la direction z est réalisé en appliquant des potentiels
continus (DC) aux électrodes d’extrémité (endcaps). On voit qu’avec une tension po-
sitive, le potentiel assure le confinement suivant z mais déconfine suivant x et y. Le
potentiel, près du centre du piège, présente un comportement quadrupolaire donné par

Φendcap(x, y, z) = U1

2z2
eff

(
z2 − x2

2 − y2

2

)
+ Ucentre, (2.20)
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où U1 est la tension appliquée aux électrodes endcaps et zeff est un paramètre effectif
pour la géométrie spécifique illustrée dans la figure 2.2. A l’aide du logiciel SIMION, la
valeur zeff a été estimée à 11,7 mm et Ucentre à 0,021 V [44].
Le mouvement de la particule dans un tel potentiel est celui d’un oscillateur harmonique
de fréquence d’oscillation ωz =

√
qU1

mz2
eff

. Le potentiel peut être reformulé comme suit

Φendcap(x, y, z) = m

2q
ω2

z

(
z2 − x2

2 − y2

2

)
. (2.21)

2.1.2.4 Potentiel effectif

Le potentiel effectif de piégeage est exprimé en additionnant les équations 2.19 et
2.21, ce qui donne

Φeff (x, y, z) = m

2q

(
(ω2

x,r − 1
2ω2

z)x2 + (ω2
y,r − 1

2ω2
z)y2 + ω2

zz2
)

(2.22)

qui peut être exprimé sous la forme

Φeff (x, y, z) = 1
2q

m(ωxx2 + ωyy2 + ωzz2) (2.23)

Les fréquences séculaires sont données en fonction des paramètres de stabilité ou en
fonction des tensions appliquées au piège par :

ω2
x = ω2

x,r − 1
2ω2

z = Ω2

4

(
q2

x

2 + ax

)
− 1

2
qU1

mz2
eff

= q2V 2
0

2m2Ω2r2
0

+ qU0

2mr2
0

− 1
2

qU1

mz2
eff

(2.24)

ω2
y = ω2

y,r − 1
2ω2

z = Ω2

4

(
q2

y

2 + ay

)
− 1

2
qU1

mz2
eff

= q2V 2
0

2m2Ω2r2
0

+ qU0

2mr2
0

− 1
2

qU1

mz2
eff

(2.25)

ω2
z = qU1

mz2
eff

. (2.26)

Dans le tableau 2.1, nous donnons les valeurs des paramètres au et qu et les fréquences
séculaires pour différentes valeurs de la tension RF V0 et les deux espèces H+

2 et Be+.

Espèce V0 ax = −ay qx = −qy ωx(kHz) ωy(kHz) ωz(kHz)
H+

2 200 V 2,26.10−4 0,226 1069,5 1060.0 94,5
B+

e 200 V 5,02.10−5 0,050 239,7 230,2 44,5
H+

2 518 V 2,26.10−4 0,585 2674,2 2760,5 94,5
B+

e 518 V 5,02.10−5 0,130 615,1 611,4 44,5

Table 2.1 – Fréquences pour différentes valeurs de la tension RF . U0=0,1 V, U1=1 V
et Ω=2π×13 MHz.
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2.2 Création d’ions H+
2 /Be+

2.2.1 Création d’ions H+
2

Pour créer les ions H+
2 , on utilise une méthode qui consiste à ioniser un jet mo-

léculaire d’H2 traversant le piège (création "in-situ"). Cette méthode permet de créer
directement les ions H+

2 dans l’état qui nous intéresse (v=0, L=2) à l’aide d’une méthode
de photo-ionisation résonante sélective connue sous le nom de REMPI (Resonance En-
hanced Multiphoton Ionization). Dans le cas des ions H+

2 , la méthode REMPI consiste
en une excitation à 3+1 photons à une longueur d’onde de 303 nm. Pour cela, nous
utilisons un laser pulsé à 303 nm avec une fréquence de répétition de 20 Hz. Le laser est
pulsé car la probabilité de transition, à 3+1 photons, est proportionnelle à la troisième
puissance de l’intensité I du laser pour le processus résonant à 3 photons. De ce fait,
les molécules d’H2 ne sont pas injectées de manière continue dans le piège, mais plutôt
sous forme de paquets synchronisés avec l’arrivée de la lumière du laser dans le piège,
avec le même taux de répétition. Ces paquets sont générés à l’aide d’une vanne pulsée
de la marque Amsterdam piezo valve (modèle ACPV2) connectée à un reservoir d’H2 à
une pression de 1,5 bar. Cette valve pulsée peut être ouverte et fermée très rapidement
avec un temps d’ouverture ajustable à partir de 5 µs.
Les impulsions à 303 nm sont générées grâce à un système comprenant deux lasers
commerciaux, un laser Nd :YAG pulsé, doublé en fréquence (de chez Quantel) en tant
que laser de pompage, et un laser à colorant pulsé (de chez Sirah) à 606 nm, qui est
ensuite également soumis à un processus de doublage de fréquence dans un cristal BBO
en simple passage. Le laser Nd :YAG émet des impulsions lumineuses de 5 ns à 532 nm
avec une fréquence de répétition de 20 Hz, produisant jusqu’à 160 mJ par impulsion.
La sortie du Nd :YAG doublée en fréquence est utilisée pour pomper optiquement le
laser à colorant, générant ainsi 16 mJ de lumière à 606 nm pour le laser à colorant, et
environ 4 mJ à 303 nm après le processus de doublage en fréquence.
La méthode REMPI nous permet de créer des ions H+

2 dans l’état L=2,v=0 avec une
sélectivité qui a été estimée à ∼87% [48].

2.2.2 Création d’ions Be+

Les ions Be+ sont également créés à l’intérieur du piège (création "in-situ"). Un
four est utilisé pour produire de la vapeur de Béryllium à proximité du centre du piège.
Pour créer les ions Be+, nous disposons de deux méthodes. La première consiste à ioni-
ser les atomes Be par impact électronique en utilisant un canon à électrons de la marque
Kimball (modèle FRA-2X1-2), monté proche du piège et faisant un angle d’environ 45◦

avec le four. Cette méthode présente plusieurs inconvénients, notamment le fait que
l’utilisation du canon à électron entraine le dépôt de charges sur les électrodes du piège
et donc des perturbations des champs statiques de piégeage.
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Il existe une autre méthode, celle de la photo-ionisation pour créer les ions Be+. L’io-
nisation du Béryllium peut être effectuée de manière résonante en utilisant un laser
continu ou pulsé à 235 nm. L’utilisation d’un laser impulsionnel est privilégiée car elle
s’avère plus efficace, étant donnée que la largeur du laser est comparable à la largeur
Doppler, ce qui permet d’ioniser toutes les classes de vitesses des atomes Be du jet [87].
Le diagramme d’énergie de l’atome de Béryllium est représenté dans la figure 2.4. Dans
ce processus, un premier photon provoque la transition de l’état [1s22s2p]1S0 à l’état
[1s22s2]1P1 à une longueur d’onde proche de 235 nm. Ensuite, le deuxième photon ex-
cite l’atome vers le continuum et l’ionise.
Cependant, la source laser à 235 nm (laser à 940 nm quadruplé) est très couteuse. Par

Figure 2.4 – Diagramme d’énergie et transitions associées pour la photo-ionisation
non résonante à 303 nm de l’atome de Béryllium.

conséquent, nous utilisons une source à une longueur d’onde différente pour effectuer la
photo-ionisation du Béryllium de manière non résonante. Le laser à 303 nm, que nous
avons précédemment présenté, remplit cette fonction. Cette méthode permet de créer
quelques centaines d’ions Be+ pendant un temps de 30 s, ce qui est suffisant.

2.3 Photo-dissociation de H+
2

Pour vérifier si l’excitation des ions H+
2 par le laser de spectroscopie a été effec-

tuée, nous utilisons une méthode de détection optique basée sur la forte dépendance
des sections efficaces de photo-dissociation des ions H+

2 , couramment employée dans les
projets de spectroscopie vibrationnelle d’ions hydrogène moléculaire, tels que HD+ et
H+

2 . Cette méthode, connue sous le nom de REMPD (Resonance Enhanced Multiphoton
Dissociation), permet de sonder ces ions de manière sélective. En particulier, la spectro-
scopie REMPD vise à détecter la transition v = 0, L = 2 → v = 1, L = 2 en dissociant
de manière sélective les ions H+

2 présents dans l’état v = 1, L = 2 en ions H+ (protons)
et atomes H en utilisant un laser impulsionnel à 213 nm. Le signal de spectroscopie est
alors une perte d’ions H+

2 en fonction de la fréquence du laser de spectroscopie.
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Le laser de dissociation à 213 nm est un laser commercial fourni par Xiton Photonics
(Modèle Impress 213). Il est composé d’un laser Nd :YVO4 à 1064 nm pulsé et quin-
tuplé en fréquence, qui est pompé par une diode laser et est fourni dans un ensemble
compact. Il produit jusqu’à 170 mW de puissance en sortie à une fréquence de répétition
de 12,5 kHz.
La photo-dissociation d’ions H+

2 à 213 nm a été étudiée dans la thèse de N.Silitoe [49].
Il y a démontré qu’une application du laser de dissociation pendant 2 secondes en-
traine une dissociation de 74% des ions H+

2 dans l’état v=1, tandis que seuls 2% des
ions dans l’état v=0 sont dissociés, soulignant la très bonne sélectivité du processus de
dissociation.

2.4 Refroidissement d’ions H+
2 /Be+

Figure 2.5 – Génération d’un faisceau laser à 313 nm pour refroidir sympathiquement
les ions Be+. L1, L2, L3, L4 : lentilles.

Comme nous l’avons évoqué en introduction, le refroidissement des ions H+
2 piégés

est indispensable. Étant donnée que les ions H+
2 ne peuvent pas être refroidis directement

par un laser, nous utilisons le refroidissement sympathique par les ions Be+. Les ions
Be+ sont eux-mêmes refroidis par un laser à 313 nm via le refroidissement Doppler [50].
La source à 313 nm consiste à doubler en fréquence une source laser à 626 nm. Le
faisceau à 626 nm est généré à partir du processus de somme de fréquence de deux lasers
à fibre à 1050 nm et 1550 nm dans un cristal non-linéaire de PPLN (Periodically Poled
Lithium Niobate) contrôlé en température. A la sortie du cristal, on obtient jusqu’à
1,8 W à 626 nm à partir de 4 W à 1550 nm et 4 W à 1050 nm à l’entrée du PPLN,
soit une efficacité de conversion de 11,3.10−2W/W2. Ce laser a été construit par A.
Douillet.
Finalement, le faisceau à 313 nm est généré en doublant la fréquence de la source à
626 nm dans un cristal non-linéaire de BBO (Bêta-Borate de Baryum) placé dans une
cavité de surtension, conçue par F.M.J. Cozijn et al. à Amsterdam, similaire à celles
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utilisées dans [51, 52]. A la sortie de cette cavité, on dispose jusqu’à 26 mW à 313 nm
à partir de 380 mW de 626 nm, soit une efficacité de conversion de 6,8.10−2W/W2 du
système (BBO dans la cavité). En pratique, on fait fonctionner le laser pour obtenir
quelque mW à 313 nm.

2.5 L’enceinte à vide
La manipulation des ions piégés s’effectue dans une enceinte à vide comme illus-

tré dans la figure 2.6. Étant donnée que le nombre d’ions qu’on veut manipuler est
très faible, l’enceinte doit être maintenue en ultravide, avec une pression inférieure à
10−10 mbar, afin de minimiser les collisions avec les le gaz résiduel, essentiellement d’H2,
et ainsi de réduire les pertes d’ions dues aux réactions H+

2 +H2 → H+
3 +H ou Be++H2 →

BeH++H.
L’enceinte est conçue en titane en raison de ses propriétés amagnétiques et présente
une forme cylindrique. Le diamètre de l’enceinte est choisi de manière à permettre
l’installation d’une cavité Fabry-Pérot nécessaire à la spectroscopie à deux photons
contrapropageants des ions H+

2 . L’enceinte est équipée de fenêtres conçues pour per-

Figure 2.6 – L’enceinte à vide.

mettre le passage des différents lasers que nous avons présentés précédemment. Il y a
deux fenêtres CF16 alignées avec l’axe du piège (l’axe Z) pour l’injection des faisceaux
laser de refroidissement à 313 nm et de photo-ionisation à 303 nm. Deux autres fenêtres
CF16 sont positionnées de manière à former un angle de 11,5◦ par rapport à l’axe du
piège, destinées à l’injection du laser de spectroscopie à 9,166 µ. De plus, deux fenêtres
CF40 sont utilisées pour le laser de photodissociation à 213 nm, placées dans l’axe
faisant un angle de 28,5◦ avec l’axe du piège. Une fenêtre est placée le long de l’axe
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X pour la mesure de la fluorescence des ions Be+, tandis qu’une fenêtre positionnée le
long de l’axe vertical Y pour observer les cristaux de coulomb à l’aide d’une caméra
EMCCD de la marque Andor (modèle Ixon 888) (voir section 2.6). Toutes les fenêtres
sont traitées avec des revêtements antireflets afin de minimiser les pertes par réflexion.
Afin de garantir un environnement ultravide avec une pression inférieure à 10−10 mbar,
une série d’étape est suivie dans le traitement de l’enceinte. Cela comprend un traite-
ment électrochimique pour obtenir un état de surface peu rugueux, un nettoyage des
composants à l’éthanol et à l’acétone, suivi d’une période d’étuvage à 120◦ pendant
quelques jours pour éliminer les molécules d’eau absorbées. Le pompage est effectué
avec une pompe turbomoléculaire allumée durant la phase d’étuvage puis isolée par
une vanne tout métal, une pompe ionique, une pompe à sublimation de titane ainsi
qu’une pompe getter. La pression atteinte est 6.10−12 mbar d’après la mesure de la
pompe ionique.

2.6 Détection des ions
La détection des ions représente une étape cruciale au sein de toute expérience

impliquant des ions piégés. Deux méthodes distinctes sont mises en place pour confirmer
la présence des ions dans le piège et ainsi le bon fonctionnement de la création et du
piégeage des ions. La première méthode repose sur l’imagerie et implique l’utilisation
d’une caméra EMCCD (Electron Multiplying Charge-Coupled Device) pour la détection
de la fluorescence émise par les ions Be+. En outre, lorsque ces ions forment un cristal
de Coulomb, il devient possible de détecter d’autres espèces ioniques dans le piège.
La deuxième méthode utilise le principe de l’excitation séculaire et de la perturbation
induite sur la fluorescence globale du nuage.

2.6.1 Système d’imagerie
La figure 2.7 montre le système d’imagerie utilisé. Une caméra EMCCD (Electron

Multiplying Charge-Coupled Device) de la marque Andor, modèle Ixon 888, a été posi-
tionnée verticalement au-dessus du piège. Son rôle est de détecter les photons émis à
313 nm par les ions Be+ pendant le processus de refroidissement. Cette caméra présente
une dimension de 13µm×13µm et une résolution de 1024×1024 pixels. De plus, elle est
équipée d’un module Peltier intégré pour refroidir le capteur, réduisant ainsi le courant
d’obscurité et améliorant le signal. Sa température de fonctionnement minimale peut
atteindre -80◦. Étant donné la faible efficacité du capteur CCD à 313 nm, le capteur est
revêtu d’un matériau qui absorbe les photons UV et qui émet à une longueur d’onde
différente, augmentant ainsi l’efficacité à 30%. Pour minimiser la lumière parasite et per-
mettre un travail en lumière du jour, un filtre optique passe bande (modèle FGUV11)
centré à 313 nm, avec une transmission de 80%, est monté sur la caméra.
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Figure 2.7 – A droite : Observation par le dessus de l’enceinte avec un objectif. A
gauche : Détection de la fluorescence par un photo-multiplicateur. f1,f2 : lentilles.

L’image des ions est obtenue à l’aide d’un objectif de la marque Sill de 70 mm de focale
et d’une ouverture de 1,6. Cet objectif est doté d’un traitement anti-reflet spécifique
pour 313 nm. Il est positionné dans une fenêtre ré-entrante située au-dessus du piège,
le plus près possible des ions. Le grandissement de ce système d’imagerie a été estimée
à 9,7 [48].

2.6.2 Excitation séculaire

La détection de la présence des espèces ioniques dans le piège peut également être
réalisée à travers la méthode d’excitation séculaire en utilisant la fluorescence des ions
Be+. Comme expliqué précédemment, le potentiel de piégeage, dans l’approximation
adiabatique, peut être exprimé sous la forme d’un potentiel harmonique dans les trois
directions de l’espace, avec les fréquences séculaires ωx, ωy et ωz, telles que définies
dans les équations 2.24, 2.25 et 2.26. Ces fréquences séculaires dépendent de la quantité
q/m de l’ion piégé. Les ions de masse m peuvent être excités en appliquant, sur une
électrode centre du piège, une tension alternative à la fréquence séculaire ωx(m) (ou
ωy(m)). Dans notre cas, on excite soit les ions Be+ eux-mêmes, soit une autre espèce
d’ions qui excitent à leur tour les ions Be+ via l’interaction coulombienne. L’excitation
de ces ions engendre un changement au niveau de la fluorescence des ions Be+ piégés.
La fluorescence est enregistrée par un photo-multiplicateur comme montré dans la fi-
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gure 2.7, avec une efficacité de collection des photons d’environ 2%. En mesurant la
fluorescence en fonction de la fréquence de l’excitation, on peut observer des pics aux
fréquences ωx(m) indiquant la présence d’ion de masse m.

2.6.3 Cristal de Coulomb
La séquence expérimentale visant à créer des ions H+

2 pour la spectroscopie RMPD,
commence par la création d’un cristal de Coulomb composé d’un certain nombre d’ions
Be+. Cette procédure implique l’application de tensions au piège permettant de se pla-
cer dans la zone de stabilité du Be+, puis l’activation du four à Béryllium ainsi que du
laser à 303 nm, pendant durée de 30 s, pour ioniser les atomes Be.
Lors de la création des ions Be+, le faisceau laser de refroidissement à 313 nm est in-
jecté. Au début du processus de chargement, ce laser est délibérément très désaccordé
afin de refroidir les ions Be+ les plus énergétiques, c’est à dire les plus chauds. A la
fin de la phase de chargement, la fréquence du laser est ajustée pour se rapprocher de
la fréquence de transition des ions Be+, permettant ainsi de refroidir l’ensemble des
classes de vitesses des ions.
Afin de purifier le nuage d’ions Be+ créés, qui peut contenir des espèces ioniques de
masse m>9 amu non pertinentes pour notre expérience, nous nous déplaçons dans le
diagramme de stabilité du piège. En ajustant les tensions U0 et V0, nous positionnons le
système dans une zone du diagramme où les paramètres au(m) et qu(m) correspondent
à une trajectoire instable pour cette espèce ionique, qui est ensuite éjectée du piège.
Finalement, les ions H+

2 créés par l’ionisation d’un jet moléculaire d’H2 par le laser de
REMPI à 303 nm, sont injectés dans le nuage.
La figure 2.8 illustre une image d’un nuage d’ions H+

2 dans l’état vibrationnel (v =

Figure 2.8 – Cristal de Coulomb composé d’environ 2500±500 ions Be+ et 80±20 ions
H+

2 (image en fausses couleurs).

0, L = 2) et Be+ piégés et refroidis. Cette image a été capturée par la caméra EMCCD
du système d’imagerie illustré dans la figure 2.7. Elle montre un cristal de Coulomb
composé d’environ 2500±500 ions Be+ qui fluorescent (indiqué en bleu sur l’image de
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fausses couleurs), et d’environ 80±20 ions H+
2 , qui contrairement aux précédents, ne

fluorescent pas et qui sont confinés dans la ligne centrale du cristal.

2.7 Couplage entre le nuage d’ion et la cavité de
haute finesse

2.7.1 Le problème
La spectroscopie de l’ion H+

2 s’effectue dans une cavité Fabry-Pérot de haute
finesse installée dans l’enceinte à vide comme montré dans la figure 2.9. Le laser de
spectroscopie à 9,166 µm, à savoir le laser à cascade quantique, est couplé avec le mode
longitudinal TEM00 de la cavité. La position du waist est alors fixée par les positions
des miroirs de la cavité. Les paramètres de la cavité sont choisis de façon à ce que le
waist, situé au centre de la cavité, soit égal à w0=300 µm, une taille plus grande que la
taille transverse du nuage d’ions (∼160 µm).
La position du mode du laser de spectroscopie est déterminée par la position des miroirs
et ne peut pas être ajustée. Pour cela, le piège est monté sur un système de deux
translations sous vide, et pilotables suivant X et Y. La problématique consiste à trouver
un indicateur nous permettant de s’assurer d’avoir le maximum de recouvrement entre
le faisceau de spectroscopie et le nuage d’ions.

2.7.2 Optimisation par la géométrie

Figure 2.9 – Optimisation du recouvrement entre le le nuage d’ions et le mode de la
cavité de haute finesse.

Pour aligner le faisceau de spectroscopie sur le nuage d’ions piégés, le faisceau de
refroidissement à 313 nm est utilisé comme un indicateur de position du nuage d’ions
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piégés. La procédure d’alignement débute par l’optimisation de la position du faisceau
de refroidissement en maximisant la fluorescence mesurée par le photo-multiplicateur à
l’aide d’une lentille f3 placée dans le chemin du faisceau comme montré dans la figure
2.9. Ensuite, pour estimer les positions des centres des faisceaux de refroidissement et
de spectroscopie, nous utilisons un système de lames à mouvement corrélé pour mesurer

les coordonnées
(

x

y

)
des points C1, C2, S1 et S2. Ces mesures permettent de calculer

le barycentre des deux faisceaux, fournissant ainsi une estimation de la distance entre
le centre du piège et la position du waist du faisceau de spectroscopie et permettant
de savoir de combien il faut déplacer le piège. Après avoir répété plusieurs fois cette
procédure d’optimisation, nous arrivons à un cas où le piège, et alors le faisceau de
refroidissement, sont positionnés de façon à ce que les coordonnées, en mm, des points
sont les suivantes :

C1

(
6, 27
19, 44

)
, C2

(
21, 53
17, 42

)
, S1

(
22, 26
15, 06

)
fixe

, S2

(
5, 58
21, 77

)
fixe

,

Les barycentres de C1 et C2 (noté C) et de S1 et S2 (noté S) ont une position relative
donnée par

CS = C1S1 + C2S2

2
=
(

0, 02
0, 015

)
. (2.28)

La distance entre C et S est
√

0, 022 + 0, 0152=25 µm. Elle indique qu’il existe un
recouvrement, compte tenu de la taille du nuage d’ions et du waist du faisceau de
spectroscopie.

2.7.3 Vérification de l’alignement

Pour évaluer et confirmer l’alignement, une méthode consiste à exploiter le light
shift généré par le faisceau de spectroscopie à 9,166 µm sur les niveaux d’énergie des
ions Be+. Ce light shift induit peut être observé à travers la fluorescence des ions Be+

résultant du processus de refroidissement Doppler par le laser à 313 nm. Lorsqu’une
modulation est appliquée à la longueur de la cavité, cela engendre une modulation du
light shift, créant ainsi une variation similaire dans la fluorescence émise par les ions.
Finalement, l’utilisation de la méthode de détection synchrone peut permettre alors de
détecter ce light shift.

2.7.3.1 Théorie du light shift

Le light shift, effet induit par l’interaction d’un faisceau laser avec un atome ou
un ion, joue un rôle crucial dans de nombreuses applications de la physique atomique.
Lorsque l’ion Be+ est soumis à l’action d’un faisceau laser, cet effet modifie les niveaux
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Figure 2.10 – Modélisation de la transition entre les états 2S et 2P impliquée dans le
processus de refroidissement Doppler. ωA/2π : fréquence de résonance, ωL/2π : fréquence
du laser de refroidissement à 313 nm.

d’énergie atomique, créant ainsi un déplacement de ces niveaux. Ce déplacement est
donné par

∆E = −1
2α

I

c
. (2.29)

Dans cette équation, ∆E représente l’énergie du light shift, α correspond à la polarisa-
bilité des niveaux d’énergie, c est la vitesse de la lumière et I est l’intensité du champ
électrique du faisceau laser.
Pour la transition entre les niveaux 2S et 2P de l’ion Be+, comme montré dans la figure
2.10, impliquées dans le processus de refroidissement Doppler, l’énergie du light shift
est alors donnée par

∆E2S−2P = −1
2 (α2P − α2S) I

c
, (2.30)

où α2S et αP sont respectivement les polarisabilités des niveaux 2S et 2P . Il faut noter
que le niveau 2P est subdivisé en trois états magnétiques distincts, M = 0 et M = ±1.
Chacun de ces niveaux magnétiques possède sa propre polarisabilité qui est donné par

α2P =
{

α1 + αT
1 si M = 0

α1 − 2αT
1 si M = ± + 1,

où les valeurs des polarisabilités α1 et αT
1 , en fonction de la fréquence du faisceau

laser, ont été calculées dans l’article [86]. A 9,166 µm (∼32,7 THz), α1=2,01 u.a et
αT

1 =5,87 u.a. La polarisabilité du niveau 2P est alors égale à 7,88 u.a pour M=0 et
-9,73 u.a pour M = ±1. La polarisabilité du niveau 2S est égale à α2S=24,55 u.a. Ici,
u.a est en 4πa3

0, où a0=5,29.10−11 m est le rayon de Bohr.
Le décalage en fréquence ∆ν2S−2P = ∆E2S−2P /h, où h = 6, 63.10−34J.s est la constante
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de Planck, est donné dans SI par

∆ν2S−2P = −1
2
(
4πa3

0α2S−2P (M)
) I

hc
, (2.31)

où α2S−2P = α2P (M) − α2S est égale à -16,67 u.a pour M = 0 et -34,28 u.a pour
M = ±1.
Lorsqu’on couple une puissance de 17,5 mW dans la cavité, prenant en considération sa
surtension S=160, la puissance intracavité résultante est alors évaluée à Pintr=2,7 W.
Cette puissance, focalisée sur un waist de w=300 µm, correspond à une intensité lu-
mineuse calculée selon la formule I = 2Pintr/(πw2), de 3,5 W/mm2. Par conséquent,
le décalage en fréquence ∆ν2S−2P , induit par le light shift, est égal à environ 1,55 kHz
pour M = 0 et 3,2 kHz pour M = ±1.
Pour évaluer notre capacité à détecter ce light shift sur la fluorescence des ions Be+,
nous procédons à une démarche consistant à moduler la fréquence du faisceau de refroi-
dissement à 313 nm. Cette modulation vise à estimer la sensibilité de la fluorescence
résultante par rapport à ce light shift.

2.7.3.2 Théorie du signal de fluorescence

Le profil du taux de fluorescence d’un atome, dans le modèle des atomes à deux
niveaux comme montré dans la figure 2.10 refroidi par un laser de fréquence ωL/2π est
donnée par [85]

F = Γ
2

s

s + 1 (2.32)

avec
s = Ω2

R/2
δ2 + Γ2

4
(2.33)

le paramètre de saturation. δ=ωL/2π − ωA/2π est le désaccord entre la fréquence du
laser de refroidissement et l’écart en fréquence entre les niveaux 2S et 2P de l’ion Be+,
Γ est la largeur du niveau excité 2P et ΩR est la fréquence de Rabi donné par

Ω2
R = Γ2 I

2Isat

, (2.34)

où I est l’intensité du laser, Isat = ℏΓω3
A

12πc2 , où ωA/2π est la fréquence de résonance,
est l’intensité de saturation. Pour l’ion Be+, Γ ≃19,4 MHz et la longueur d’onde de
résonance λA ≃313 nm, dans ce cas Isat est de l’ordre de 0,85 mW/mm2. En combinant
les équations (2.33) et (2.32), le profil du taux de fluorescence est alors donné par

F (δ) = Γ
2

Ω2
R/2

δ2 + Γ2
eff

(2.35)
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avec Γ2
eff = Γ2

4 + Ω2
R

2 . L’énergie thermique de l’ion Elim=kbT est reliée au désaccord δ

par [88]

Elim(δ, I) = ℏ
(4δ2 + Γ2(1 + I

Isat
)

16|δ|
. (2.36)

La température limite est atteinte lorsque l’intensité du laser est nulle et le désaccord
δ égal à Γ/2. Elle vaut Tlim ≃0,47 mK.
Pour une température donnée, la distribution des probabilités des vitesses est donnée
par une gaussienne :

Gv(v, T ) = Ne
− 1

2
mv2
kbT , (2.37)

où N est le facteur de normalisation de la distribution. Si l’atome est en mouvement
à vitesse v, le décalage par effet Doppler de la fréquence de résonance s’écrit sous la
forme :

δν = kL · v
2π

, (2.38)

où kL est le vecteur d’onde du laser. L’expression (2.35) reste valable pourvu qu’on
remplace le désaccord δ par δ − δν. La distribution (2.37) peut s’exprimer aussi en
terme de fréquence par

G(δν) = 1
σ

√
2π

e− (δν)2

2σ2 (2.39)

avec σ =
√

kbT
mλ2 . Finalement, le taux de fluorescence de l’ion Be+ peut être calculée en

moyennant l’expression (2.35) sur toute la distribution G(δν). L’expression du taux de
fluorescence devient

F (δ) =
∫

F (δ − δν)G(δν)d(δν). (2.40)

Cette expression peut se voir aussi comme produit de convolution entre une lorentzienne
F (δ) et une gaussienne G(δ), (F⊛G)(δ). Ce produit correspond au profil de Voigt donné,
en normalisant l’expression (2.35), par

V (δ, Γeff , σ) = Re[w(t)]
σ

√
2π

, (2.41)

avec Re[w(t)] est la partie réelle de la fonction de Faddeeva donné par

w(t) = e−t2
erfc(−it), (2.42)

où erfc est la fonction erreur et t = δ+iΓeff

σ
√

2 . Le profil du taux fluorescence s’écrit alors

F (δ, Γeff , σ) = πΓΩ2
R

4Γeff

V (δ, Γeff , σ)

= πΓ2

4
I/Isat√

1 + I/Isat

V (δ, Γeff , σ).
(2.43)
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En mettant le désaccord δ, l’écart type σ et Γeff en unité de Γ et l’intensité I en unité
de Isat, l’équation (2.43) devient :

F (x, y, z) = πΓ
4

w√
1 + w

V (x, y, z), (2.44)

où x = δ/Γ, y = Γeff/Γ, z = σ/Γ et w = I/Isat. La figure 2.11 montre l’évolution

Figure 2.11 – Variation du taux de fluorescence en fonction du désaccord x en unité
de Γ, tracée pour plusieurs valeurs de w qui est l’intensité du laser en unité de Isat.

Figure 2.12 – Variation de la dérivée du taux de fluorescence en fonction du désaccord
x en unité de Γ, tracée pour plusieurs valeurs de w qui est l’intensité du laser en unité
de Isat.

du taux de fluorescence en fonction du désaccord x, tracée pour plusieurs valeurs de
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l’intensité w.
Expérimentalement, le light shift de l’ion Be+ est détecté à l’aide d’une détection syn-
chrone configurée pour détecter l’harmonique d’ordre 1 de la fluorescence. Nous nous
intéressons alors à la dérivée première de l’expression 2.43. Elle est donné par

∂F

∂δ
= πΓ2

4
I/Isat√

1 + I/Isat

(
− δ

σ2
Re[w(t)]
σ

√
2π

+ Γ
σ2

Im[w(t)]
σ

√
2π

)
. (2.45)

En unité de Γ, cette dérivée devient

F ′(x, y, z) = π

4
y√

1 + y

(
− x

z2
Re[w(z]
z
√

2π
+ y

z2
Re[w(z]
z
√

2π

)
. (2.46)

La figure 2.12 montre l’évolution de la dérivée du taux de fluorescence en fonction
du désaccord x. Elle montre que, pour chaque valeur de w, il existe un optimum.
En pratique, nous nous mettons à l’optimum expérimental pour avoir le maximum de
sensibilité lorsque la fréquence du laser de refroidissement est modulée.

2.7.3.3 Expérience

Figure 2.13 – Dispositif expérimental pour évaluer le sensibilité de la fluorescence à
la fréquence du laser de refroidissement. PM : photo-multiplicateur, AOM : modulateur
acousto-optique.

La figure 2.13 montre le schéma expérimental permettant de quantifier la variation
de la fluorescence en réponse aux changements de la fréquence du laser de refroidisse-
ment à 313 nm. Cette variation de fluorescence étant minime, nous avons mis en place
un système de détection synchrone. Pour cela, nous utilisons un modulateur acousto-
optique, déjà intégré dans le chemin du faisceau de refroidissement, fonctionnant à la
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fréquence de 312 MHz, pour moduler la fréquence du faisceau de refroidissement à
l’aide d’un signal radio-fréquence généré par un synthétiseur. Pour comprendre l’utilité
du modulateur acousto-optique dans le refroidissement des ions Be+, il faut se référer
à la thèse de T.Louvradoux [48].
Le signal de fluorescence collecté par le photo-multiplicateur, résultant de l’interaction
entre le faisceau de refroidissement et les ions Be+, est ensuite envoyé vers la détection
synchrone. Cette dernière est configurée pour détecter le signal de fluorescence à sa
première harmonique et en phase avec la modulation.
Nous avons réglé la puissance du faisceau de refroidissement à P313=0,57 mW et la

Figure 2.14 – Enregistrement de 64 points du signal de sortie de la détection synchrone
pour deux valeurs de la profondeur de modulation, 0 (carrés) et 50 kHz (ronds).

fréquence de modulation à 308 Hz et à un désaccord qui maximise le signal de sortie de
la détection synchrone. Dans cette configuration, nous procédons à des mesures à deux
profondeurs de modulation distinctes. Dans un premier temps, à une profondeur de
modulation de 0 kHz, une série d’enregistrements comprenant 64 points a été réalisée
comme montré dans la figure 2.14. La constante de temps de la détection synchrone est
réglée à 1s.
A cette profondeur de modulation minimale, le signal obtenu présente des fluctuations
autour de 0 mV avec un écart-type σ=0,15 mV. En augmentant la profondeur de mo-
dulation à 50 kHz, le signal continue à afficher des fluctuations similaires, avec un
écart-type identique et une moyenne S=1,74 mW. Le rapport signal à bruit (SNR),
défini comme S/σ, est calculé à 11,6 dans cette configuration.
Cette valeur du SNR nous permet de déduire une limite de détection (SNRlim=1) d’en-
viron 4 kHz (en pic à pic), correspondant à 2 kHz en amplitude, calculée en divisant la
profondeur de modulation par le SNR. Cette limite de résolution en désaccord corres-
pond à un dix-millième de la largeur naturelle de la raie de Be+.
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2.7.4 Conclusion
La proximité entre la limite de résolution sur la fluorescence et le light shift théo-

rique induit par le faisceau de spectroscopie (1,55 kHz) montre la possibilité de détecter
ce light shift.
Il est possible d’améliorer la limite de résolution en augmentant la constante de temps
de la détection synchrone (σ diminue comme 1/

√
τ).

Nous avons vu précédemment que le light shift est proportionnel à l’intensité du laser.
En envisageant une puissance de 200 mW couplée dans la cavité, cela pourrait engen-
drer un light shift d’environ 17,7 kHz, dépassant ainsi la limite de détection. Envisager
l’utilisation d’un puissant laser à CO2, dont nous disposons, pourrait aussi représenter
une solution prometteuse pour vérifier le bon alignement du piège sur le mode du laser
de spectroscopie.
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3.1 Introduction
Ce chapitre se concentre sur notre source laser, utilisée pour exciter la transition

à deux photons. Dans un premier temps, je procède à une présentation approfondie des
lasers que nous avons à notre disposition, opérant à une longueur d’onde de 9,166µm.
Ces lasers revêtent une importance particulière car ils sont directement impliqués dans
l’excitation de la transition vibrationnelle à deux photons à partir de l’état fondamental
de l’ion moléculaire H+

2 . Par la suite, nous présentons en détail le système qui a été
précédemment mis en place, ainsi que les divers équipements utilisés pour asservir cette
source laser.

3.2 Sources laser à 9,166 µm

3.2.1 Laser à CO2

Les lasers à CO2 sont des lasers à gaz qui émettent un spectre comprenant plus de
80 raies entre 9 et 11 µm. Il existe plusieurs méthodes de construction des lasers à CO2

qui conduisent à des caractéristiques différents. Le laser dont nous disposons utilise un
pompage par décharge électrique dans un gaz à basse pression (10 à 15 Torr). Il est sous
forme d’une cavité optique constitué d’un miroir ayant un coefficient de réflexion Rmax

à 9,2 µm et un rayon de courbure de 4 m. L’autre coté de la cavité est fermé par un ré-
seau de diffraction de 150 traits/mm blazé à 10,6 µm et placé en position de Littrow. Ce
laser peut délivrer des puissances optiques de quelques Watts sur une plage d’émission
d’environ 100 MHz pour chaque raie. Le principe de fonctionnement du laser à CO2 est
représenté dans la figure 3.1. Le mélange gazeux est composé de différents gaz avec les
proportions suivantes : 17% de CO2, 12,5% de N2, 1% de O2, 4,5% de Xe et 65% de
He. La pression du mélange est d’environ 17 mbar (13,5 Torr). Le gaz N2 (diazote) est
excité dans un état vibrationnel en appliquant une double décharge électrique générée
par une alimentation haute tension à environ 7 kV et un courant de fonctionnement de
19,3 mA. Ce courant passe à travers des résistances ballast de 240 kΩ dont le rôle et de
stabiliser la décharge dont la résistance dynamique est de -180 kΩ . La molécule CO2

présente trois modes de vibrations avec des fréquences propres : ν1 = 1388 cm−1, ν2

= 667 cm−1 et ν3 = 2349 cm−1. Ces niveaux vibrationnels peuvent être présentés sous
la forme (n1, nl

2, n3) correspondant respectivement aux nombres d’excitation associés
à l’étirement symétrique, la déformation et l’étirement asymétrique. L’exposant l cor-
respond à la projection du moment cinétique associé à la déformation de la molécule
sur l’axe de la molécule. Lorsqu’elle rentre en collision avec le diazote, la molécule de
CO2 est excitée vers les niveaux d’énergie (001) provoquant une inversion de popula-
tion. Cette inversion de population permet au laser de réaliser des transitions vers les
niveaux d’énergie (100) pour émettre un rayonnement à une longueur d’onde de 10 µm,
et vers les niveaux (020) pour produire un rayonnement à 9 µm. Les niveaux inférieurs
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Figure 3.1 – Principe du pompage et du fonctionnement du laser à CO2 [13].

de la molécule de CO2 relaxent vers les niveaux (010) suite à des collisions avec d’autres
molécules de CO2. Ensuite, elle retourne à son état fondamental grâce aux collisions
avec l’hélium. Ce dernier se thermalise ensuite avec les parois de l’enceinte de verre qui
contient le mélange gazeux. Pour optimiser le gain du laser, l’enceinte est refroidie à
environ 15◦ en faisant circuler de l’eau. Un travail a été fait pour optimiser la gain du
laser et minimiser les pertes de la cavité laser en ajustant la composition et la pression
du gaz, la longueur d’onde de blaze du réseau, le coefficient de réflexion du miroir et la
température de l’eau pour faire osciller le laser à CO2 sur des raies de J élevés surtout
la 9R(42) puisque la fréquence de son centre est la plus proche de l’une des raies de la
molécule H+

2 correspondante à la transition (L = 2, v = 0) → (L = 2, v = 1) comme
montré dans le tableau 3.1. La puissance dont nous disposons sur la raie 9R(42) est
d’environ 1 W. La largeur de raie du laser à CO2 en fonctionnement libre est d’environ
3 kHz [13].
Comme nous l’avons vu, l’accordabilité intrinsèque du laser à CO2 est limitée par la

largeur Doppler de la raie d’émission, et ne dépasse pas 100 MHz tandis que l’écart
en fréquence entre la raie 9R(42) du laser et celle de la molécule H+

2 est 1,655 GHz
(Tableau 3.1). Par conséquent, il est nécessaire d’effectuer un décalage de fréquence
pour mettre à résonance le laser sur cette transition. Pour cela, plusieurs méthodes
sont disponibles. L’une d’entre elles, consiste à augmenter l’accordabilité du laser en
utilisant des pressions du gaz d’environ 20 mbar pour élargir la raie d’émission du laser.
Cette méthode permet d’atteindre une accordabilité de 1 GHz qui n’est malheureuse-
ment pas suffisante pour atteindre la raie de H+

2 . Une autre approche consiste à utiliser
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transition H+
2 (L,v) raie CO2 écart (f(H+

2 )-f(CO2))
(0,0)→(0,1) 9R(52) -3,080 GHz
(1,0)→(1,1) 9R(48) 4,37 GHz
(2,0)→(2,1) 9R(42) -1,655 GHz
(3,0)→(3,1) 9R(34) -13,616 GHz

Table 3.1 – Écart entre les transitions de H+
2 , et la raie la plus proche du laser à CO2

en se limitant à l’isotope standard 12C16O2 (extraite de [13]).

des méthodes externes, telles que la modulation acousto-optique ou électro-optique. Les
modulateurs électro-optiques exploitant l’effet pockels offrent la possibilité de décaler
la fréquence d’un laser de plusieurs GHz. Cependant, leur efficacité reste faible, ne dé-
passant pas 10−4, quelle que soit la fréquence appliquée. Il faudrait alors avoir recours
à un laser délivrant une puissance de plusieurs centaines de Watts pour obtenir les
quelques dizaines de milliwatts nécessaires à notre expérience. Par conséquent, ce type
de modulateur ne peut pas être utilisé.
L’efficacité des modulateurs acousto-optiques décroit rapidement à mesure que la fré-
quence de modulation augmente. Par exemple, l’efficacité d’un modulateur acousto-
optique, fonctionnant à la fréquence de 40 MHz et une puissance électrique de 16 W,
est supérieure à 90%. A 120 MHz, cette efficacité chute à environ 60% pour une puis-
sance électrique de l’ordre de 35 W. En combinant une série de n modulateurs acousto-
optiques utilisés en double passage, on peut calculer le rendement global du décalage
de fréquence, en excluant toutefois les pertes d’insertion, qui demeurent significatives à
ces longueurs d’onde, de la manière suivante :

ηn = 1
4η2n. (3.1)

Dans cette équation, η représente l’efficacité de diffraction en un seul passage. Selon
les données du tableau 3.1, le décalage de fréquence minimum requis pour sonder une
raie de H+

2 est 1,655 GHz. Cela équivaut à environ l’utilisation d’un système de 20
modulateurs acousto-optiques, fonctionnant à 40 MHz, et d’un rendement global de
3,7.10−3. Il y a aussi la possibilité d’utiliser 6 modulateurs fonctionnant à 120 MHz. Ce
système a un rendement global de 5.10−4. Par conséquent, l’utilisation de modulateurs
acousto-optiques pour décaler, de plusieurs GHz, la fréquence d’un laser à CO2 est
complètement exclue.
En conclusion, le laser à CO2 ne peut pas être utilisé directement pour la spectroscopie
de H+

2 .

3.2.2 Laser à cascade quantique (QCL)
Un laser à cascade quantique est un laser à semi-conducteur dont le coeur actif

est est une structure à puits quantiques multiples. La technologie que je vais décrire
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a été étudiée dès les années 70. Cependant, sa première mise en oeuvre expérimentale
n’a eu lieu qu’en 1994 par J.Faist et ses collaborateurs au laboratoire Bell-labs [14] en
raison des difficultés technique liées à sa fabrication. Contrairement aux diodes lasers
classiques qui utilisent des transitions entre la bande de valence et la bande de conduc-
tion (transitions inter-bande) dont l’énergie de gap (Eg) est en général supérieure à
0,3 eV correspondant à des longueurs d’onde λ inférieures à 3 µm, les QCL exploitent
des transitions entre différents états quantiques dans une seule bande de conduction
(transition intra-bande). Cela permet d’avoir une flexibilité accrue dans la conception
de la structure de bande et leur permet de couvrir un large éventail de longueur d’onde
dans le domaine de l’infrarouge. De plus, la faible puissance des diodes lasers limite leur
pertinence pour la spectroscopie à deux photons de l’ion moléculaire H+

2 . C’est pour-
quoi nous optons pour l’utilisation d’un laser à cascade quantique, car il est en mesure
de générer des niveaux de puissance d’émission suffisamment élevés pour garantir une
excitation efficace de l’ion.
Le principe de fonctionnement du laser à cascade quantique est représenté dans la figure

Figure 3.2 – Diagramme d’énergie de la bande de conduction de deux régions actives
du laser à cascade quantique avec une région d’injection intermédiaire. Les courbes
représentent les modules au carré des fonctions d’onde impliquées dans la transition
laser (états 1, 2 et 3). La transition laser est indiquée avec une flèche ondulée et le flux
d’électrons par les flèches droites (Extraite de [15]).

3.2. Ce laser est composé d’une série d’étages identiques. Chaque étage est constitué
d’une région active et d’une région d’injection d’électrons. Chaque injecteur est com-
posé de plusieurs puits quantiques répétés et séparés avec des barrières minces. Chaque
région active est constituée de trois puits quantiques répétés avec des barrières plus
épaisses qui empêchent le couplage entre ces puits adjacents. Cela s’appelle une struc-
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ture de puits quantiques multiples. Un champ électrique externe est appliqué pour
injecter des électrons depuis l’injecteur vers l’état 3 de la région active via l’effet tun-
nel. Une transition optique entre le niveau 3 et 2 émet un photon symbolisé par une
flèche ondulée dans la région active (Figure 3.2). La durée de vie de l’état 3 est conçue
pour être plus longue que celle de l’état 2. Finalement, l’état 1 de plus basse énergie est
positionné approximativement à une énergie phononique optique en dessous de l’état
2, ce qui permet aux électrons de ce niveaux de se dissiper rapidement vers l’état 1
via des transitions non radiatives. Les électrons se déplacent rapidement vers la région
d’injection voisine permettant la transition de l’électron du niveau bas vers le niveau
haut de la région active suivante où les transitions optique se répètent. Contrairement
à une diode laser, dans un laser à cascade quantique, de nombreux photons peuvent
être émis par le même électron.
La plage de longueurs d’onde pour lesquelles il est possible de réaliser des QCL est
extrêmement large, allant de 100 µm (QCL THz) à moins de 3 µm.
Il existe deux principales configurations de résonateurs pour les lasers à cascade quan-
tique : des QCL à miroir de Bragg (DFB : distributed feedback) et des QCL en Fabry-
Pérot. Ces derniers ont un spectre d’émission qui est généralement multimode et ne
conviennent pas aux nombreuses applications nécessitant une source à fréquence unique
et une largeur de raie étroite, telles que la spectroscopie à haute résolution (exemple
d’H+

2 ) ou la métrologie. Dans un DFB QCL, un réseau de Bragg integré dans le guide
d’onde le long de la direction de propagation de la lumière permet d’obtenir un fonc-
tionnement monomode longitudinal et de fixer la longueur d’onde d’émission.
Nous utilisons un prototype de laser à cascade quantique de la marque Alpes laser
(modèle SBCW496DN). Ce laser qui est monomode, fonctionne en régime continu. Il
est installé dans un cryostat à azote liquide à une température de 77 K. A cette tem-
pérature, le laser s’allume à partir d’un courant de 400 mA (courant de seuil) et il
peut fournir jusqu’à 140 mW de puissance sur une plage de longueur d’onde allant
de 9,16 µm et 9,24 µm correspondant à une accordabilité d’environ 300 GHz. La fré-
quence du laser à cascade quantique peut être accordée en agissant sur sa température
(3 GHz/K) et son courant d’alimentation (150 MHz/mA) [13]. Il est important de noter
que le cryostat n’est pas stabilisé en température. La température de fonctionnement
du QCL est obtenue par un équilibre entre le chauffage généré par le courant d’injection
et le refroidissement par l’azote liquide. Lorsque le courant d’alimentation est d’environ
700 mA, la température du QCL se stabilise autour de 81 K et il émet une puissance
de 100 mW à une longueur d’onde de 9,166 µm qui est la longueur d’onde spécifique
que nous utilisons pour la spectroscopie de l’ion H+

2 .
En fonctionnement libre, le spectre du QCL présente un jitter sur plusieurs MHz sur
des temps de quelques ms [13]. Il doit donc être activement stabilisé.
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3.2.3 Source laser pour la spectroscopie de H+
2

Comme sources lasers, nous disposons donc d’un laser à CO2 qui est stable avec
une puissance importante mais une accordabilité limitée (∼100 MHz), et un laser à
cascade quantique qui est puissant et d’une accordabilité importante (∼300 GHz) mais
très instable. Si ces sources lasers sont prises individuellement, elles ne sont pas adaptées
pour la spectroscopie vibrationnelle de l’ion moléculaire H+

2 en raison des limitations
spécifiques de chacune. Franck Bielsa, dans ses travaux présentés dans son article [33],
a démontré que les caractéristiques du laser à CO2 pouvaient être exploitées pour en
faire une référence de fréquence en le stabilisant sur une raie d’absorption saturée de
l’acide formique (HCOOH). Parallèlement, il a réussi à transférer la stabilité et la lar-
geur spectrale du laser à CO2 au laser à cascade quantique (QCL), tout en préservant
la flexibilité de ce dernier en terme d’accordabilité en fréquence. Cela a été réalisé en
synchronisant en phase le QCL avec le laser à CO2. Par conséquent, le QCL est devenu
une source stable, avec une largeur spectrale étroite (inférieure à 10 kHz), tout en main-
tenant sa puissance et son accordabilité. Sur la figure 3.3, nous illustrons les positions
relatives en fréquence des différents éléments qui ont été introduits précédemment.

Figure 3.3 – Les fréquences relatives des transitions vibrationnelles (v = 0, L =
2, J) → (v = 1, L = 2, J ′) avec J ’=3/2 ou 5/2 de l’ion moléculaire H+

2 , du laser à
cascade quantique (QCL), de la raie 9R(42) du laser à CO2 et celle de la raie 9R(42)
de l’acide formique (HCOOH).

3.3 Stabilisation du laser à CO2 sur HCOOH

Le signal de sortie d’un oscillateur idéal sans bruit ni dérive est une onde sinu-
soïdale pure, mais tous les dispositifs réels comme le laser à CO2 et le laser à cascade
quantique et même les dispositifs les plus stables, sont perturbés par des processus in-
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évitables tels que des bruits aléatoire et des effets environnementaux comme le bruit
thermique, bruits des alimentations et des bruits acoustiques.

3.3.1 Instabilité d’un oscillateur et caractérisation

Dans cette partie, je présente un modèle mathématique abordable de signal de
sortie quasi-sinusoïdal d’un oscillateur [21]. Comme nous l’avons dit, la fréquence d’un
oscillateur est généralement instable. Cette instabilité peut être décrit sous la forme
d’un bruit de phase ϕ(t), lié à un processus aléatoire, introduit dans l’expression du
champ de l’oscillateur

E(t) = E0 cos(2πν0t + ϕ(t)). (3.2)

La fréquence instantanée de ce signal quasi-sinusoïdal est donnée par

ν(t) = 1
2π

d

dt
(2πν0t + ϕ(t))

= ν0 + 1
2π

ϕ̇(t).
(3.3)

Le bruit de fréquence est un processus aléatoire défini par

∆ν(t) = ν(t) − ν0 = 1
2π

ϕ̇(t). (3.4)

Il est souvent utile d’introduire la fluctuation relative de fréquence y(t) des oscillateurs,
c’est à dire la fluctuation instantanée de fréquence normalisée à la fréquence porteuse
ν0. Elle est définie comme suit

y(t) = ∆ν(t)
ν0

= ϕ̇(t)
2πν0

. (3.5)

Il existe deux types de paramètres utilisés comme outils pour la caractérisation de
l’instabilité d’un oscillateur, c’est à dire les fluctuations de sa fréquence. Le premier
type concerne les caractéristiques spectrales liées à la distribution de l’énergie du signal
dans l’espace de fréquence de Fourier telles que la densité spectrale de puissance du
bruit de phase et la densité spectrale de puissance du bruit de fréquence. Le deuxième
type est lié aux caractéristiques temporelles du signal telles que la variance d’Allan et la
variance d’Allan modifiée pour évaluer la stabilité sur un temps de moyennage donné.
Nous utiliserons la variance d’Allan (ou deviation d’Allan) pour caractériser la stabilité
de la fréquence de notre laser à CO2 sur la raie de l’acide formique.

Variance d’Allan

La variance d’Allan est une mesure statistique utilisée pour évaluer la stabilité
de fréquence d’un oscillateur. Elle est obtenue à partir de la fréquence mesurée par un
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compteur de fréquence. Pour calculer la variance d’Allan, on effectue une série de me-
sures de fréquence ν̄k(t) de la fréquence ν(t) à des intervalles de temps réguliers. Chaque
valeur est obtenue sur une durée de porte (temps de moyennage) τ0 du compteur, puis
convertie en une fréquence normalisée

ȳk = ν̄k − ν0

ν0
. (3.6)

Ensuite, on calcule les différences entre les valeurs de ȳk mesurées successivement et on
les élève au carré. Ces différences sont ensuite moyennées sur différentes périodes d’in-
tégration pour obtenir la variance d’Allan à chaque intervalle de temps. Son expression
est donnée par [21]

σ2
y(τ) = 1

2(M − 1)ΣM−1
k=1 [ȳk+1(τ) − ȳk(τ)]2 , (3.7)

où ȳk+1(τ) est la ième des M valeurs des fréquence normalisées qui sont moyennées sur
une période τ , avec τ = mτ0 où m est un entier.

3.3.2 Absorption saturée

La mesure des spectres d’énergie atomique et moléculaire est très utile pour de
nombreux domaines de la chimie et de la physique atomique, mais aussi en ce qui
concerne la stabilisation de la fréquence des lasers. La résolution des spectres mesurés
est généralement limitée par plusieurs phénomènes, principalement par l’effet Doppler
dû au décalage de fréquence quand la molécule est en mouvement. Les molécules d’un
gaz se déplacent en permanence et leur vitesse suit une distribution gaussienne, ce qui
implique un élargissement des raies spectrales. Cet élargissement constitue une réelle
limitation pour l’asservissement des lasers. En effet, la fréquence du laser peut être
réglée sur une transition spécifique (transition de référence) au moyen de différentes
méthodes et donc la largeur du laser asservi est déterminée par la largeur de la raie de
transition.
La spectroscopie d’absorption saturée peut améliorer cette résolution en diminuant
fortement la largeur expérimentale. Dans ce cas, le paramètre limitant principal est
l’élargissement dû à la puissance. Une bonne estimation de la résolution est donnée
par le facteur de qualité Q qui est, par définition, le rapport entre la largeur de la raie
spectrale ∆ω et sa fréquence centrale ω0.

3.3.2.1 Élargissement Doppler

Lorsque les molécule sont en mouvement, elles ne perçoivent pas la même radia-
tion que lorsqu’elles sont immobiles. La fréquence perçue par les molécules dépend de
leur vitesse, et donc de leur température T . Cet effet se présente sous la forme d’un
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élargissement gaussien, dont le profil est donné par [17]

gD(ω − ω0, ∆ωD) =
√

ln 2
π

1
∆ωD

e
− ln 2

(
ω−ω0
∆ωD

)2

. (3.8)

avec ∆ωD est la largeur à mi-hauteur de la raie élargie par effet Doppler, telle que :

∆ωD =
√

ln 2
c

ω0u (3.9)

où

u =
√

2kBT

m
(3.10)

est la vitesse la plus probable des molécules dans le gaz, m est la masse d’une molécule
et kB=1,38.10−23 J.K−1 la constante de Boltzmann. A une température ambiante de
300 K, la molécule HCOOH, de masse molaire de 46 g/mol, se déplace avec une vitesse
d’environ 330 m/s. Pour la raie de l’acide formique à 32,7 THz, utilisée pour asservir
la fréquence du laser à CO2, l’élargissement est de l’ordre de 61 MHz. Une telle largeur
ne permet pas de contrôler la fréquence d’un laser au niveau du kHz.

3.3.2.2 Absorption saturée

Il est possible de surmonter l’effet d’élargissement Doppler en recourant à une
technique de spectroscopie sub-Doppler. L’une des approches couramment employées à
cet effet est la spectroscopie d’absorption saturée.

Principe

Un schéma simplifié du principe expérimental d’absorption saturée est illustré
dans la figure 3.4(a). Considérons un faisceau laser de fréquence angulaire ω, divisé en
deux faisceaux, de pompe et de sonde, supposés contre-propageants suivant un axe z,
et qui sondent un gaz moléculaire dans une cellule. L’idée de base consiste à sélection-
ner uniquement les molécules ne présentant aucun décalage Doppler pour le signal de
spectroscopie, c’est à dire les molécules de vitesse vz nulle. Si on considère un système
à deux niveaux, les molécules dans l’état fondamental peuvent être excitées vers l’état
supérieur par une radiation ayant une fréquence angulaire ω0 dans leur référentiel au
repos. Les densités de population moléculaire N1(vz) et N2(vz) correspondent respecti-
vement aux niveaux fondamental et excité pour les molécules appartenant à la classe
de vitesses entre vz et vz + dvz. Le faisceau pompe excite la majorité des molécules vers
l’état excité. La figure 3.4(c) montre les distributions de vitesses pour l’état fondamen-
tal et l’état excité des molécules du gaz lorsque la cellule est traversée par le faisceau de
pompe et le faisceau de sonde dans les trois cas : fréquence du laser inférieure, égale et
supérieure à la fréquence de résonance ω0. On note que l’intégration de la densité Ni(vz)
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Figure 3.4 – (a) Principe expérimental de l’absorption saturée. (b) : intensité trans-
mise du faisceau sonde en fonction de la féquence angulaire ω. Lorsque le faisceau pompe
est bloqué, le spectre d’absorption (en haut) à basse pression présente une largeur de
raie ∆ωD correspondant à l’élargissement Doppler. Dans le cas contraire, il apparait un
pic fin au centre du spectre d’absorption directe (en bas). (c) Tracés des densités de
population moléculaire des deux niveaux N1(vz) et N2(vz) en fonction de la vitesse vz

dans les trois cas : fréquence du laser inférieure, égale et supérieure à la fréquence de
résonance (les figures (b) et (c) sont extraites de la référence [17]).

sur toutes les classes de vitesses est égale au nombre total de molécule dans l’état i∫ +∞

−∞
Ni(vz)dvz, (3.11)

où i=1,2. Cela est vrai quelque soit la puissance des faisceaux. Lorsque le laser émet une
radiation avec une fréquence angulaire loin de résonance, le faisceau pompe interagit
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avec un groupe de molécules de vitesse vz tandis que le faisceau de sonde interagit avec
des molécules de vitesse −vz où vz = c∆ω

ω0
. Par conséquent, l’interaction du faisceau

pompe n’affecte pas l’interaction du faisceau de sonde et donc l’élargissement par effet
Doppler est obtenu lorsqu’on mesure le spectre de transmission du faisceau de sonde
après avoir traversé la cellule de vapeur comme on peut le voir dans la figure 3.4(b).
Lorsque la fréquence du laser est accordée exactement à la fréquence de résonance ω0,
le faisceau de pompe et le faisceau de sonde interagissent avec le même groupe de
molécules de vitesse vz ∼ 0 et le faisceau de pompe excite la plupart de ces molécules
vers le niveau supérieur. Par conséquent, il y a moins de molécules qui peuvent être
excitées par le faisceau de sonde et donc l’absorption est réduite, et la transmission est
plus élevée. Un pic apparait sur le spectre de transmission à la fréquence de résonance
ω0 (Figure 3.4). Ce pic est utilisé pour stabiliser la fréquence du laser à CO2 sur cette
raie.

3.3.2.3 Largeur de raie

Nous nous intéressons maintenant aux différents mécanismes d’élargissement de
la raie d’absorption saturée de l’acide formique.
Le premier mécanisme est l’élargissement naturel qui est dû à la durée de vie finie
des niveaux rovibrationnels qu’on trouve dans la relation d’incertitude temps-énergie.
Le profil spectral du pic centré à la fréquence de résonance ω0 (Figure 3.4) est lorent-
zien. La durée de vie est liée au coefficient d’Einstein A12 correspondant à la transition
entre le niveau inférieur 1 et le niveau supérieur 2. Ce coefficient vaut 7,465 s−1 dans le
cas de la transition utilisée de l’acide formique (HCOOH) correspondant à une largeur
naturelle très petite Γnat=1,2 Hz.
Élargissement par collisions, appelé également élargissement par pression, il se pro-
duit lorsque des molécules dans le gaz entrent en collision avec la molécule en interaction
avec le rayonnement, ce qui entraine une perte de cohérence et donc un élargissement et
un décalage de fréquence des raies spectrales observées. Ce mécanisme d’élargissement
provoque une augmentation de la largeur de la raie qui dépend du taux de collision
1/τcoll [18] (contribution en demi largeur), où τcoll est le temps moyen entre les colli-
sions. Ce facteur dépend essentiellement de la densité de molécules dans la cellule qui
est proportionnelle à la pression. Pour l’acide formique, l’élargissement par pression est
estimée à 0,32 cm−1/atm [19] correspondant à un élargissement de Γcoll 13,1 kHz pour
une pression de l’ordre du mTorr.
L’élargissement par temps de transit se produit en raison de la durée d’interac-
tion limitée entre le faisceau laser dans la cellule et la molécule. Il dépend alors de la
taille du faisceau laser w et de la vitesse transverse des molécules elle-même reliée de la
température du gaz. Une estimation de cet élargissement HWHM est donnée par [79]

Γtt ≃ u

8w
, (3.12)
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où u est la vitesse quadratique moyenne donnée par l’équation 3.10 et w le rayon à
1/e2 de l’intensité du faisceau. A T=300 K et w=3 mm, l’élargissement est de l’ordre
de 14 kHz.
Enfin, l’élargissement par puissance devient significatif lorsque la puissance du laser
dépasse la puissance de saturation. Cet élargissement se produit car la saturation réduit
l’absorption près de la résonance du faisceau de sonde, tandis que loin de la résonance,
l’absorption change peu, ce qui provoque un élargissement de la raie moléculaire.
Si on suppose que la raie d’absorption saturée a une forme lorentzienne et que le faisceau
de sonde et le faisceau de pompe ont la même puissance, la largeur de la raie est obtenue
par le produit d’une contribution homogène Γ0 = Γcoll + Γtt et d’une contribution
associée à l’élargissement par puissance :

Γp = Γ0
√

1 + s, (3.13)

avec s = P/Psat le paramètre de saturation où P est la puissance du laser et Psat la
puissance de saturation définie de manière à ce que si P = Psat, la moitié des molécules
de la classe de vitesse sont excitées.

3.3.3 Stabilisation du laser à CO2 sur HCOOH

Nous nous intéressons maintenant à l’asservissement du laser à CO2 sur la raie de
l’acide formique dont le schéma est présenté sur la figure 3.5. Il utilise le principe de
l’absorption saturée de l’acide formique sondée à l’intérieur d’une cavité Fabry-Pérot de
longueur d=1,047 m et une finesse de 120 à vide et 153 avec une pression de 1 µbar. Elle
est constituée de deux miroirs plans-concaves de rayon de courbure R=50 m. Les miroirs
sont fixés sur des céramiques piézo-électriques, ce qui permet d’ajuster précisément, via
un système d’asservissement, la longueur de la cavité et d’optimiser et maintenir le
couplage entre le mode de la cavité et le faisceau du laser à CO2. Dans notre cas, nous
utilisons des pressions de l’ordre du mTorr (µbar) et une puissance intracavité d’environ
400 µW.
Expérimentalement, le laser à CO2 est introduit dans la cavité à l’aide d’un modulateur
acousto-optique à 64MHz utilisé en double passage. Ce dispositif permet de décaler la
fréquence du laser (raie 9R(42)) de +128 MHz afin de le faire coïncider avec la raie
d’absorption de l’acide formique. Un téléscope composé de deux lentilles L1 de focale
50 mm et L2 de focale 75 mm adapte le mode du faisceau issu de l’AOM avec la cavité.
Le signal de transmission du faisceau de sonde par la cavité est détecté avec un détecteur
refroidi MCT (HgCdTe) puis amplifié avec un amplificateur opérationnel. La partie DC
est extraite de ce signal puis visualisée sur un oscilloscope pour déduire la puissance
intra-cavité.
Pour asservir la longueur de la cavité à résonance sur le laser à CO2, sa longueur est
modulée en appliquant un signal à la fréquence de 33 kHz sur la petite céramique piézo-
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électrique. Une partie du signal amplifié est filtré avec un filtre passe bande centré
à 33 kHz et est envoyé à la détection synchrone qui est configurée pour détecter la
résonance de la cavité en première harmonique. Le signal d’erreur correspondant à la
dérivée première du signal de transmission est utilisé pour asservir la cavité en agissant
sur la grosse céramique piézo-électrique avec une bande passante de l’ordre de quelques
centaines de Hz.
Le même principe de détection du signal d’erreur est utilisé pour asservir la fréquence du
laser à CO2. Un signal à la fréquence 5,667 kHz et une amplitude de 1 V (correspondant
à 100 kHz de profondeur de modulation) délivré par une deuxième détection synchrone
(SRS 810) est utilisé pour moduler la fréquence du laser à CO2 en agissant sur la
petite céramique piézo-électrique du laser. Le signal de transmission de la cavité est
filtré cette fois-ci avec un filtre passe bande centré à 17 kHz puisque le module de
la détection synchrone est configuré pour détecter le signal d’absorption saturée en
troisième harmonique. Le signal d’erreur est utilisé pour asservir le laser à CO2 sur le
centre de la raie d’acide formique en appliquant les corrections sur la grosse céramique
piézo-électrique du laser avec une bande passante de l’ordre de 1 kHz.

3.4 Stabilisation du QCL sur le laser à CO2

La fréquence du laser à cascade quantique est stabilisée sur celle du laser à CO2.
Le schéma d’asservissement est représenté dans la figure 3.6 [13]. Compte tenu que la
spectroscopie de H+

2 est réalisée dans une cavité de haute finesse,un isolateur optique
est placé à la sortie du QCL. Afin de réaliser le battement entre le QCL et le laser à
CO2, un modulateur acousto-optique fonctionnant à 40 MHz est utilisé pour prélever
5 mW de la puissance totale du QCL. Consacrer peu de puissance du laser à cascade
quantique pour le battement revient au fait que la transition à deux photons entre les
niveaux vibrationnels v=0 et v=1 de l’ion moléculaire H+

2 est proportionnel au carré
de l’intensité lumineuse du laser. L’utilisation du modulateur acousto-optique apporte
une isolation supplémentaire. La puissance du signal de battement entre le laser à CO2

de puissance P1 et le QCL de puissance P2 est de la forme

Pbattement ∝
√

P1P2. (3.14)

Pour augmenter la puissance du signal de battement, on exploite alors la puissance issue
du laser à CO2. Le faisceau d’ordre 0 issu de l’AOM de puissance de 5 mW est combiné
avec une puissance de 500 mW du faisceau laser à CO2 via une lame séparatrice (T=90%
pour le laser à cascade quantique et R=10% pour le laser à CO2). Le signal de battement
est détecté par un détecteur de type HgCdZnTe et amplifié par un enchainement de
deux amplificateurs radio-fréquences de gains 11 dB à 1700 MHz pour le premier et
21 dB à 1700 MHz pour le deuxième. Il est ensuite filtré par un filtre passe haut
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Figure 3.5 – Schéma de stabilisation de la fréquence du laser à CO2 sur une raie
de l’acide formique via l’absorption saturée en cavité Fabry-Pérot. L : lentille, FPB :
filtre passe bande, MCT : détecteur HgCdTe, AOM : modulateur acousto-optique, BS :
séparateur de faisceaux, I : intégrateur. M : miroir, DS : détection synchrone.

(minicircuits :VHF-1300+) puis par un filtre passe bas (minicircuits :SLP-1650+) et
divisé en fréquence par 8 par un diviseur de type Hittite HMC365. Pour générer un
signal d’erreur, un comparateur de phase/fréquence est utilisé pour comparer la phase
du signal de battement divisé par 8 avec celle d’un signal de référence généré par un
synthétiseur Rhode et Schwarz. La division par 8 permet d’avoir une grande plage
de 32π pour la comparaison de phase, avec le but de limiter les sauts de cycle par
l’asservissement. Enfin, la boucle de rétroaction est fermée par un circuit constitué
d’un étage proportionnel intégrateur de gain ajustable. La figure 3.7 montre le signal
de battement asservi entre le laser à cascade quantique et le laser à CO2 stabilisé sur
la raie d’absorption saturée d’acide formique. La forme du spectre asservi indique que
la bande passante de la boucle d’asservissement est d’environ 2 MHz.
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Figure 3.6 – Schéma d’asservissement du laser à cascade quantique (QCL) sur le laser
à CO2. FPB : filtre passe bas, FPH : filtre passe haut, PD : photo-détecteur, PLL :
Phase Lock Lopp, IO : isolateur optique.

3.5 Performances de stabilité et limitations

Afin d’évaluer la stabilité du laser CO2 asservi sur la raie d’absorption saturée de
l’acide formique, j’ai effectué des mesures de la déviation d’Allan de la fréquence du
signal de battement entre le laser CO2 et un peigne de fréquence ultrastable. Les détails
sur la génération de ce signal de battement seront exposés dans le chapitre 4. Dans la
figure 3.8, la courbe rouge représente la déviation d’Allan du signal de battement lorsque
la modulation de la fréquence du laser à CO2 s’effectue en modulant la longueur de la
cavité laser via la petite céramique piézo-électrique. La déviation calculée est de l’ordre
de 3.10−13 à un temps d’intégration de 1s. L’inconvénient de cette méthode réside dans
le fait que la modulation de la fréquence du laser à CO2 (à 5,667 kHz) est intégralement
recopiée sur la fréquence du QCL car la bande de la boucle d’asservissement (2 MHz)
est très supérieure à 5,667 kHz. Avoir un QCL modulé est inapproprié pour l’exploration
de la transition de l’ion moléculaire H+

2 .
Afin de résoudre ce problème, Franck Bielsa a opté pour une nouvelle approche visant
à moduler la fréquence du laser à CO2 grâce au modulateur acousto-optique utilisé
pour décaler la fréquence du laser à CO2 de 128 MHz. Dans ce cas, le faisceau employé
pour la stabilisation du laser à cascade quantique ne subit pas la modulation (voir la
figure 3.5). Cependant, cette méthode présente également un inconvénient majeur et
inattendu. L’offset du signal d’erreur, obtenu en dérivée troisième de la raie d’absorption
saturée, connait une dérive significative dont l’origine n’est pas encore identifiée, ce qui
se traduit par une dérive de la fréquence du laser à CO2 asservi. Cette dérive est
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Figure 3.7 – Battement asservi entre le laser à cascade quantique et le laser à
CO2 stabilisé sur une raie d’absorption d’acide formique. RBW (Résolution Band-
width)=10 kHz, VBW (Vidéo Bandwidth)=1 kHz.

clairement illustrée par la courbe en bleu dans la figure 3.8, qui représente la déviation
d’Allan du même signal de battement entre le laser à CO2 et le peigne de fréquence, à
un niveau supérieur à 10−12 voire 10−11, et donc inutilisable pour la spectroscopie de
H+

2 .
Pendant sa thèse, F.Bielsa a déplacé le laser à CO2 et la cavité de l’acide formique vers
le laboratoire de physique des lasers de l’université de Paris Nord (anciennement Paris
13) pour utiliser un banc de mesure des fréquences optiques absolues par un laser titane
saphir femtoseconde, qui avait été développé au sein de l’équipe dirigée par Anne Amy-
Klein. Pour des informations plus détaillées sur le principe de mesure de la fréquence
absolue du laser à CO2, il convient de se référer à la thèse de F.Bielsa [13]. Il a réalisé
des mesures de répétabilité de la fréquence du laser à CO2. Dans son article [33], il a
rapporté une valeur de la fréquence avec une incertitude conservative de 1 kHz, ce qui
correspond à une incertitude relative de 3.10−11. Cependant, il est important de noter
que cette précision s’avère nettement insuffisante pour mesurer, avec le laser à cascade
quantique asservi sur le laser à CO2, la fréquence de la transition vibrationnelle de l’ion
moléculaire H+

2 avec une exactitude relative de 10−12.
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Figure 3.8 – La déviation d’Allan de la fréquence du laser à CO2 lorsque la modulation,
par la détection synchrone, s’applique sur la petite céramique piézo-électrique (en rouge)
et lorsque la modulation s’applique sur le modulateur acousto-optique (en bleu).

3.6 Conclusion
Dans ce chapitre, j’ai décrit les sources lasers dont nous disposons à une longueur

d’onde de 9,166µm. J’ai également exposé le système d’asservissement précédant qui
reposait sur l’utilisation d’un laser à CO2 asservi à une raie d’absorption saturée de
l’acide formique pour stabiliser la fréquence du laser à cascade quantique permettant
d’exciter la transition (v = 0, L = 2) → (v = 1, L = 2) de l’ion moléculaire H+

2 .
L’asservissement sur le laser à CO2, permet de transformer le laser à cascade quantique
en source laser dont la fréquence est accordable en continu sur une plage de plusieurs
GHz, tout en préservant des propriétés spectrales parfaitement identiques à celles du
laser à CO2. Cependant, nous avons vu que la stabilité et l’exactitude du laser à CO2

asservi à une raie de l’acide formique ne constitue pas une référence suffisamment fiable
pour permettre au laser à cascade quantique d’atteindre notre objectif de mesurer les
transitions de H+

2 avec une incertitude relative de 10−12.
Dans mon travail de thèse, j’ai remplacé l’asservissement l’asservissement du laser à
CO2 sur l’acide formique par un asservissement sur un peigne de fréquence référencé
au système international et décrit au chapitre 4.
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4.1 Introduction
Les lasers femtoseconde sont des lasers qui émettent des impulsions de très courte

durée, typiquement de l’ordre de quelques femtosecondes (10−15s). Un aspect essentiel
des lasers femtoseconde est leur capacité de former un peigne de fréquence. Ce peigne
de fréquence est un ensemble régulier et bien défini de fréquences optiques, créé par
les nombreuses lignes spectrales qui composent chaque impulsion femtoseconde. La gé-
nération des peignes de fréquence optique remonte à 1964, lorsque Hargrove, Fork et
Pollack ont introduit le premier laser à blocage de mode [23]. La mise en oeuvre du
peigne de fréquence a été récompensé par le prix Nobel décerné à John L.Hall et Theo-
dor W.Hansch en 2005 [29]. Dans leur article fondateur, ils ont introduit le concept du
peigne de fréquence optique, jetant ainsi les bases de son développement futur. Depuis
lors, de nombreux chercheurs ont contribué à améliorer les performances des peignes de
fréquence, en explorant de nouvelles méthodes de génération et d’asservissement. Des
avancées significatives ont été réalisées, notamment dans le domaine de la stabilisation
et la mesure de la fréquence optique des lasers avec une très grande précision, ouvrant
de nouvelles perspectives en spectroscopie à haute résolution grâce à des travaux tels
que ceux de Udem et al. [30].
Le peigne de fréquence joue un rôle essentiel en assurant le lien entre le domaine op-
tique et le domaine RF (Radiofréquence). En effet, grâce à la combinaison de fréquences
optiques régulièrement espacées du peigne de fréquence, il est possible de réaliser des
mesures précises de fréquence dans le domaine optique et de les convertir en signaux
RF cohérents. Cette caractéristique unique permet de créer un pont entre les deux do-
maines de fréquence.
Les peignes de fréquence optique ont également été utilisés pour des horloges optiques
de haute précision en synchronisant les références de fréquence optique avec des oscil-
lateurs atomiques dans le domaine RF [31].
Dans ce chapitre, nous commencerons par présenter, de manière générale, les caractéris-
tiques fondamentales des peignes de fréquence optique. Ensuite, nous nous concentre-
rons sur notre peigne de fréquence et les spécificités qui le distinguent et nous présente-
rons le travail réalisé pour l’asservissement du peigne sur une référence radiofréquence,
puis sur une référence optique, pour pouvoir l’utiliser pour stabiliser la fréquence de
notre source laser à 9,166 µm, le laser à CO2.

4.2 Laser femtoseconde et peigne de fréquence

4.2.1 Spectre d’un laser à modes verrouillés

Un laser femtoseconde, comme nous l’avons dit en introduction, est un laser qui
émet une série d’impulsions de très courte durée qu’on note τp. Ces impulsions sont ré-
gulièrement espacées d’une période temporelle qu’on note Trep correspondant au temps
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Figure 4.1 – Principe du peigne de fréquence optique. La représentation dans le do-
maine temporel de la sortie du laser à modes verrouillés d’impulsions ultra-courtes avec
une période de répétition Trep. La transformation de Fourier dans le domaine fréquentiel
correspond à un peigne de fréquence avec un taux de répétition frep = 1

Trep
. Un décalage

de phase entre l’enveloppe du champ électrique est sa porteuse correspondante induit
un décalage dans le domaine fréquentiel f0 = ∆ϕ

2π
frep.

d’aller-retour de l’onde optique dans la cavité laser. Elle donnée par

Trep = L

vg

, (4.1)

où L est la longueur de la cavité laser et vg la vitesse de groupe de l’enveloppe de l’im-
pulsion. Pour comprendre la stabilisation des lasers à modes verrouillés, il est préférable
de passer à un traitement dans le domaine fréquentiel et d’établir alors un lien entre
les descriptions dans le domaine temporel et le domaine fréquentiel. Dans un premier
temps, nous nous intéressons à une seule impulsion en ignorant la phase de la por-
teuse qu’on note ϕ0, et en supposant que toutes les impulsions sont identiques. Celle-ci
aura un spectre de puissance correspondant à la transformée de Fourier de sa fonction
d’enveloppe qui est centré à la fréquence optique ωc de la porteuse. Généralement, et
indépendamment de la forme de l’impulsion, la largeur en fréquence du spectre est in-
versement proportionnelle à la durée de l’enveloppe τp.
Pour un train d’impulsions identiques, séparées par une durée exacte Trep, le spectre
est donné par une série de Fourier, ce qui produit un peigne de fréquence régulièrement
espacé. L’espacement des fréquences du peigne qu’on note frep est inversement propor-
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tionnel à la période temporelle Trep. Dans ce cas, la fréquence d’un harmonique n du
peigne est un multiple entier du taux de répétition frep

νn = nfrep. (4.2)

En pratique, n prend typiquement 104 à 105 valeurs autour de 106. Lorsque la phase
ϕ0 évolue dans le temps, un déphasage ∆ϕ0 entre la porteuse et l’enveloppe se produit
quand on passe d’une impulsion à une autre, c’est à dire au cours d’un intervalle de
temps Trep = 1/frep. Dans le domaine fréquentiel, il se produit un décalage pour lequel
les impulsions s’ajoutent de manière constructive. Ce décalage est donné par ∆ϕ0

2πTrep
. Par

conséquent, l’expression de la fréquence optique νn devient

νn = f0 + nfrep (4.3)

où f0 est le décalage en fréquence (carrier envelope offset frequency) dû au décalage de
phase d’une impulsion à une autre. Il est donné par [37]

f0 = ∆ϕ0

2π
frep. (4.4)

Le lien entre la représentation temporelle et la représentation fréquentielle est montré
dans la figure 4.1. Le décalage en phase ∆ϕ0 entre deux impulsions successives émises
par un laser à modes verrouillés, est lié à la dispersion dans la cavité laser. En effet, la
dépendance en longueur d’onde de l’indice de réfraction fait que la vitesse de phase vϕ

de la porteuse n’est pas identique à la vitesse de groupe vg de l’enveloppe. Ce déphasage
est donné par [37]

∆ϕ0 =
(

1
vg

− 1
vϕ

)
Lωc. (4.5)

4.2.2 Peigne de fréquence pour la métrologie

Un peigne de fréquence est considéré comme un outil essentiel en métrologie, no-
tamment pour la mesure précise des fréquences des sources lasers dans le domaine visible
ou infrarouge. Il peut être utilisé aussi comme référence pour stabiliser la fréquence de
ces sources lasers. Comme nous l’avons vu précédemment, la fréquence νn d’un mode
du peigne se situant dans le domaine optique (THz) est exprimée en fonction de la
fréquence de répétition et de la fréquence d’offset, des quantités qui se situent dans le
domaine radio-fréquence (MHz). Pour mesurer la fréquence optique νn, il suffit alors
de mesurer les fréquences absolues de ces deux quantités et de connaitre l’ordre n du
mode.
La structure très régulière du peigne de fréquence dans le domaine spectrale nous per-
met de le voir comme une règle graduée en fréquence qui peut être utilisée pour mesurer
la fréquence absolue d’une source laser si cette fréquence est inclue dans le spectre cou-
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Figure 4.2 – Spectre du peigne de fréquence de modes νn avec la fréquence ν de la
source laser qu’on veut mesurer, stabiliser sur le peigne ou l’utiliser comme référence
pour stabiliser le peigne de fréquence. ∆νn0 est la fréquence du battement entre la
source laser de fréquence ν et la dent d’ordre n0 du peigne la plus proche de ν par
valeur inférieure.

vert par le peigne. Pour cela, il suffit de réaliser un battement entre cette source laser
de fréquence ν et les modes optiques νn du peigne de fréquence, comme montré dans
la figure 4.2. En mesurant la fréquence du battement radio-fréquence ∆νn = ν − νn et
en connaissant la fréquence absolue du mode du peigne, on peut déduire la fréquence
absolue de la source laser qui est donnée par

ν = ∆νn + nfrep + f0. (4.6)

Ce battement permet non seulement de mesurer la fréquence ν de la source laser, mais
permet aussi de stabiliser soit la fréquence ν sur le mode n du peigne soit les modes du
peigne sur la fréquence ν de la source laser.
Nous abordons maintenant la question de la mesure de la fréquence de répétition et la
fréquence d’offset du peigne de fréquence. La fréquence de répétition peut être obtenue
facilement en envoyant directement le faisceau issu de la sortie du laser femtoseconde
sur un photo-détecteur ayant une bande passante supérieure à la fréquence de répétition
frep. Le spectre RF détecté correspond aux battements entre les modes de fréquences
νn = f0 + nfrep et les modes νn+p = f0 + (n + p)frep. Cela génère un battement à
la fréquence frep quand p = n ± 1, c’est à dire entre les dents adjacentes, et d’autres
battements aux fréquences fréquences 2frep, 3frep ... comme montré dans la figure 4.3.
Pour la mesure ou la stabilisation de la fréquence de répétition, il est préférable d’uti-

liser le battement à une harmonique élevé de frep plutôt que le battement à frep pour
améliorer la résolution.
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Figure 4.3 – Spectre RF contenant les fréquences des différents battements entre les
dents du peigne. Ce spectre est obtenu en détectant directement le faisceau du laser
femtoseconde par un photo-détecteur.

En revanche, la mesure de f0 est plus complexe car le décalage en phase entre les impul-
sions et la porteuse nécessite une mesure interférométrique, que ce soit dans le domaine
temporel ou dans le domaine fréquentiel.
Le principe de la méthode de l’auto-référencement ou l’interférométrie f − 2f [24] est
représenté dans la figure 4.4. Pour utiliser cette méthode, le spectre optique du peigne
doit couvrir plus d’une octave en fréquence, c’est à dire que les fréquences les plus éle-
vées doivent être deux fois plus grandes que les fréquences les plus basses. La méthode
consiste à utiliser un cristal non linéaire doubleur qui réalise la somme en fréquence de
toutes les paires de modes νp et νq du peigne et produit des modes aux fréquences

νp,q = f0 + pfrep + f0 + qfrep = (p + q)frep + 2f0. (4.7)

Ensuite, on fait battre ces modes avec la partie haute fréquence du peigne de modes
νn = nfrep + f0. La mesure du signal de battement entre ces deux modes permet
d’obtenir des battements aux fréquences

νp,q − νn = (p + q − n)frep + f0. (4.8)

Toutes les valeurs de (p + q) − n sont possibles. En particulier, lorsque (p + q) − n = 0,
le signal de battement contient une composante à la fréquence f0.

4.2.3 Notre peigne de fréquence

Le peigne de fréquence que j’ai utilisé pendant ma thèse est un laser à modes
verrouillés de la société Toptica. Il est basé sur une fibre optique dopée à l’Erbium
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Figure 4.4 – Détermination de la fréquence d’offset f0 d’un peigne de fréquence cou-
vrant un spectre de plus d’une octave. Le battement entre les modes νp,q et νn permet
d’obtenir la fréquence d’offset f0.

Figure 4.5 – Principe de génération du peigne sans fréquence d’offset. EDFA : amplifi-
cateur à fibre dopée à l’erbium, HNLF : fibre hautement non linéaire, DFG : génération
de la différence de fréquence.

(Er3+) stabilisé en température et contrôlable en longueur via l’étirement de la fibre
par un miroir monté sur une céramique piézo-électrique. Cette fibre, constituant le
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milieu amplificateur, est pompée par une diode laser comme montré dans la figure 4.5.
L’oscillateur fondamental émet un train d’impulsion d’une durée de 100 fs avec un taux
de répétition de 200 MHz. Notre peigne utilise la méthode de suppression optique de
f0, qui est détaillée dans le paragraphe suivant.

4.2.3.1 Suppression de la fréquence d’offset f0

Un problème évident avec les peignes de fréquence présenté jusqu’à présent est
la fréquence d’offset f0 qui doit être connue et stable pour la mesure de la fréquence
d’une source ou bien pour la stabiliser si on veut utiliser les modes du peigne comme
référence. Un peigne de fréquence sans offset (f0=0) peut être généré en utilisant le
processus de la génération de la différence de fréquence [25]. Si l’on considère deux
modes de fréquence νn1 et νn2 avec n1 > n2, le processus DFG (difference frequency
generation) génère un troisième mode à la fréquence

νn1 − νn2 = (f0 + n1frep) − (f0 + n2frep) = (n1 − n2)frep. (4.9)

Dans ce processus non linéaire, non seulement deux modes sont impliqués, mais deux
peignes de fréquence de fréquences centrales ν1 et ν2 (ν1 > ν2), ce qui donne un nouveau
peigne centré à la fréquence ν1 − ν2. Les fréquences des modes du peigne généré sont
données par

νnDF G
= nDF Gfrep (4.10)

où nDF G = n1 − n2 est un entier naturel. Ainsi, les fréquences du peigne généré par la
DFG n’ont pas d’offset et la fréquence de chaque mode est donnée tout simplement par
un multiple entier de la fréquence de répétition d’impulsion frep.
C’est cette méthode qui a été utilisée par l’équipe de Toptica pour retirer la fréquence
d’offset de notre peigne de fréquence. Son principe expérimental est montré dans la
figure 4.5. En pratique, la sortie de l’oscillateur fondamental est amplifiée avec un am-
plificateur à fibre dopée à l’Erbium (EDFA) et comprimée pour générer un superconti-
nuum couvrant plus d’une octave entre 850 nm et 1850 nm dans une fibre hautement
non linéaire (HNLF). La génération de la différence de fréquence entre une partie du
spectre élargi centrée à 850 nm de fréquence f0 +n850frep et une deuxième partie centrée
à 1850 nm de fréquence f0 + n1850frep dans un cristal non linéaire, produit un nouveau
peigne sans offset à 1565 nm dont les fréquences des modes sont données par

(f0 + n850frep) − (f0 + n1850frep) = n1565frep, (4.11)

où n1565 = n850 −n1850 est un entier de l’ordre de 106. Dans ce cas, le peigne à différence
de fréquence se comporte comme une bande élastique parfaite avec un point fixe à 0 Hz.
Ceci a été montré dans l’article [25]. La puissance du spectre de sortie du module de
la DFG, est à nouveau amplifiée par une fibre dopée à l’Erbium pour fournir quatre
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ports de sorties identiques. Les spectres des sorties des ports sont représentés dans la
figure 4.6. Le spectre de chaque sortie est centré à 1565nm avec une largeur à mi-hauteur
d’environ 22 nm (soit 2,7 THz) correspondant à 1,35.104 modes et une puissance optique
totale d’environ 10 mW. La première sortie est utilisée pour faire un battement avec un
signal optique ultrastable distribué par le réseau REFIMEVE pour asservir la fréquence
des modes du peigne, le spectre de la deuxième est envoyé à un module d’extension pour
générer un peigne à 1895 nm qui est utilisé pour asservir le laser à CO2, la troisième
est envoyée, via un lien optique, à une autre expérience dans notre laboratoire et la
dernière sera utilisée prochainement pour asservir le laser à fibre à 1549 nm utilisé pour
générer le faisceau de refroidissement des ions Be+.

Figure 4.6 – (a) : Spectres des quatre sorties à 1565 nm du module DFC CORE du
peigne lorsque le courant de pompe de la diode laser vaut Ip = 1,235 A. (b) : Spectre
de sortie de l’extension du peigne (module DFC EXT) à 1895 nm lorsque le courant de
pompe de l’amplificateur de l’extension vaut Ip = 1,270 A.

4.2.3.2 Contrôle du peigne de fréquence

Notre peigne de fréquence offre une accordabilité de la fréquence de répétition
par différents moyens. Tout d’abord, La température de l’oscillateur permet d’accorder
frep sur ±10 kHz avec une bande passante de contrôle inférieure à 1 Hz. La céramique
piézo-électrique permet une variation de la fréquence de ±200 Hz avec une bande pas-
sante de contrôle de 70 kHz. Finalement, le courant de pompe de l’oscillateur permet
une accordabilité de 100 Hz et une bande passante de contrôle de 10 MHz. Cet action-
neur permet d’atteindre une bande passante d’asservissement (Control loop bandwidth)
supérieure à 400 kHz (généralement entre 450 kHz et 500 kHz).
L’asservissement du peigne utilise ces trois actionneurs en cascade, les deux premiers
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pour l’asservissement sur une référence radio-fréquence, et les trois pour l’asservisse-
ment sur une référence optique (voir la section 4.4).

4.2.3.3 Extension du peigne à 1895 nm

Nous disposons aussi d’un module pour l’extension du peigne. Une des sorties à
1,565 µm du peigne est envoyée dans un amplificateur à fibre dopée à l’Erbium (EDFA),
puis injectée dans une fibre hautement non linéaire (HNLF) pour créer de nouveaux
modes à des longueurs d’onde plus grandes grâce à un processus non linéaire entre les
modes du peigne. Le spectre du peigne est alors étendu jusqu’à ∼2000 nm et la puissance
totale à la sortie du module d’extension est d’environ 360 mW lorsque le courant de
pompe des diodes de l’amplificateur est Ip=1270 mA. La figure 4.6.b, fournie par le
constructeur, montre le spectre du peigne étendu filtré par filtre optique (Longpass
filter > 1650 nm). Le spectre obtenu est centré à ∼1895 nm avec une largeur spectrale
de ∼160 nm et une puissance, mesurée par un détecteur thermique, d’environ 177 mW.
Ce peigne étendu est utilisé pour transposer la longueur d’onde du laser à CO2, qui est
à 9,166 µm, dans le domaine du proche infrarouge autour de 1,565 µm via le processus
de la somme de fréquence dans un cristal non linéaire suivant l’équation

1
9, 166 µm

+ 1
1, 895 µm

= 1
1, 565 µm

, (4.12)

ce qui permet d’asservir le laser à CO2 sur le peigne de fréquence. Cette partie sera
discutée en détail dans le chapitre 5.

4.3 Modèle de photodétection
Dans cette section, je donne la description mathématique d’un peigne de fréquence

et détaille le calcul des signaux de battement observés.

4.3.1 Modèle de signal
4.3.1.1 Champ électrique

Dans le cas général, le champ électrique d’un peigne de fréquence dont le spectre
est constitué de N modes et centré à ω0 s’écrit, en utilisant les notations complexe, sous
la forme

E(r, t) = ϵ

N
2∑

p=− N
2

Epei((ω0+pwrep)t−kp·r−ϕp), (4.13)

où kp est le vecteur d’onde du mode p du peigne avec kp = (ω0 + pωrep)/c et ωrep =
2πfrep avec frep la fréquence de répétition du peigne, et r la position dans l’espace. Les
amplitudes Ep sont supposées réelles.
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4.3.1.2 Flux d’énergie et signal de photodétection

Le photo-courant détecté par le photo-détecteur (supposé placé en r = 0) de
rendement η est donné par

I(t) = ηϵ0Sc |E|2

2

= ηϵ0Sc

2

∣∣∣∣∣∣∣
N
2∑

p=− N
2

Epei((ω0+pωrep)t+ϕp)

∣∣∣∣∣∣∣
2

= ηϵ0Sc

2

N
2∑

p,n=− N
2

EpE⋆
nei((p−n)ωrept+ϕp−ϕn).

(4.14)

Le spectre d’intensité a la structure d’un peigne avec des dents aux fréquences rfrep

(r = p − n). Le photo-courant continu (DC) I0 est obtenu en prenant les termes avec
p = n dans la somme, il est donc donné par

I0 = ηϵ0Sc

2

N
2∑

p=− N
2

|Ep|2 = ηP. (4.15)

On reconnait dans cette expression P , la puissance optique totale du peigne indépen-
damment de la forme du spectre du peigne.
Le signal à la fréquence rfrep est obtenue en prenant les termes avec p − n = ±r. Il est
donné par

Ir(t) = ηϵ0Sc

2
∑

p

(
EpEp−re

i(ϕp−ϕp−r)eirωrept + c.c.
)

. (4.16)

Si on considère que le peigne est idéal, c’est à dire que les dents ont toutes la même
amplitude E0, on peut avancer dans les calculs car l’équation 4.16 devient

Ir(t) = ηϵ0ScE2
0
∑

p

cos(rωrept + (ϕp − ϕp−r)). (4.17)

Le principe d’un peigne de fréquence à modes verrouillés implique que les modes restent
en phase les uns avec les autres. Dans ce cas idéal, le terme de phase (ϕp − ϕp−r) se
réduit à 0. Pour r petit, on peut négliger les effets de bords sur p dans la somme et les
signaux à la fréquence rfrep ont tous la même amplitude donnée approximativement
par

Ir(t) = Nηϵ0ScE2
0 cos(rωrept), (4.18)

correspondant à la valeur RMS

IRMS
r = Nηϵ0ScE2

0
2 = ηP, (4.19)
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en écrivant que la puissance totale pour le peigne idéal est N
ϵ0ScE2

0
2 .

4.3.1.3 Battement entre deux peignes

Cas deux peignes idéaux non corrélés

Nous considérons ici deux peignes idéaux avec des fréquences centrales et des taux
de répétition différents. Le champ total s’écrit, y compris les phases ϕ(1)

p1 et ϕ(2)
p2

E(r, t) = ϵ1E1

N1
2∑

p1=− N1
2

e
i

(
(ω1+p1ωrep1)t−k1,p1 ·r−ϕ

(1)
p1

)
+ϵ2E2

N2
2∑

p2=− N2
2

e
i

(
(ω2+p2ωrep2)t−k2,p2 ·r−ϕ

(2)
p2

)
.

(4.20)
Le photocourant du battement détecté à la position r=0 contient l’intensité de chaque
peigne et le terme croisé noté C(t) donné par

C(t) = ηϵ0ScE1E2ϵ1 · ϵ2

2


N1
2∑

p1=− N1
2

e
i

(
(ω1+p1ωrep1)t−ϕ

(1)
p1

)


N2
2∑

p2=− N2
2

e
i

(
(ω2+p2ωrep2)t−ϕ

(2)
p2

)
= ηϵ0ScE1E2ϵ1 · ϵ2

2 ei(ω1−ω2)t ∑
p1,p2

e
i

(
(p1ωrep1 −p2ωrep2)t+ϕ

(1)
p1 −ϕ

(2)
p2

)
+ c.c.

(4.21)

Dans le cas général, le terme croisé contribue à de nombreuses dents avec de nombreuses
fréquences différentes dans le spectre du battement, éventuellement sans structure bien
identifiée.

Cas de peignes idéaux avec des taux de répétition identiques

Cette situation correspond à ce qui est fait pour l’asservissement du laser à CO2

sur le peigne, où on génère un battement entre un peigne décalé à 1,5µm généré par la
somme de fréquence et le peigne original à 1,5µm. Dans ce cas, le terme croisé s’écrit

C(t) = ηϵ0ScE1E2ϵ1 · ϵ2

2 ei(ω1−ω2)t ∑
p1,p2

e
i

(
(p1−p2)ωrept+ϕ

(1)
p1 −ϕ

(2)
p2

)
+ c.c. (4.22)

Il présente une structure en peigne avec des pics aux fréquences ω1 − ω2 + rωrep. Le
signal à la fréquence ω1 − ω2 est donné par les termes avec p1 = p2

Cω1−ω2(t) = ηϵ0ScE1E2ϵ1 · ϵ2

2 ei(ω1−ω2)t ∑
p1,p2

eϕ
(1)
p1 −ϕ

(2)
p2 + c.c. (4.23)

Pour calculer cette amplitude, nous avons besoin d’hypothèses sur les phases ϕ(1)
p1 et

ϕ(2)
p2 . En prenant le peigne 1 supposé idéal comme référence de phase, on a ϕ(1)

p1 =0, et en
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supposant que le peigne 2 se propage, tout simplement, sur une distance ∆L dans une
fibre d’indice de réfraction n ayant une dispersion négligeable sur l’étendue spectrale
du peigne, on a

ϕ(1)
p − ϕ(2)

p = 0 − 2π
n∆L

c

ω2 + q1ωrep

2π
= −n∆L

c
ω2 + q1

n∆L

c
ωrep. (4.24)

Ces hypothèses permettent de calculer la somme de l’équation 4.23 qui donne

Cω1−ω2(t) = ηϵ0ScE1E2ϵ1 · ϵ2

2 ei n∆L
c

ω2ei(ω1−ω2)t sin
(

N+1
2

n∆L
c

ωrep

)
sin

(
1
2

n∆L
c

ωrep

) + c.c

= ηϵ0ScE1E2ϵ1 · ϵ2
sin

(
N+1

2
n∆L

c
ωrep

)
sin

(
1
2

n∆L
c

ωrep

) cos
(

(ω1 − ω2)t − n∆L

c
ω2

)
.

(4.25)

Le signal à la fréquence angulaire ω = ω1 − ω2 a une phase constante égale à n∆L
c

ω2.
La puissance moyenne du signal de battement détectée par le photo-détecteur est :

Pω = ηϵ0ScE1E2ϵ1 · ϵ2

2
sin

(
N+1

2
n∆L

c
ωrep

)
sin

(
1
2

n∆L
c

ωrep

) . (4.26)

La dépendance de puissance en longueur de fibre ∆L a la forme d’une fonction de dif-
fraction avec une périodicité en longueur optique ∆L = c

frep
. L’acceptance en longueur

optique de fibre est donnée par la largeur de la fonction de diffraction et vaut

δ(n∆L) = 2c

(N + 1)frep

. (4.27)

Ce calcul montre que pour observer le battement entre deux peignes de même fréquence
de répétition, il faut accorder très finement l’écart de chemin optique entre les deux che-
mins suivis par les deux peignes modulo la périodicité ∆L.
Pour N=104, frep=200 MHz et n=1,5, on trouve δ(n∆L) = 100 µm et ∆L = 1, 5 m
correspond à une longueur de 1 m de fibre.
En pratique, il faut utiliser une ligne à retard optique dont on ajuste le délai en opti-
misant le signal de battement.

Cas de peignes non idéaux

Sans l’hypothèse des peignes idéaux, le calcul complet analytique de signaux de
battement n’est pas possible. La formule 4.16 montre que l’amplitude du battement à
la fréquence rfrep est inférieure à l’amplitude obtenue dans le cas idéal et peut s’écrire

IRMS
r = γIRMS,idéal

r (4.28)
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où γ est le facteur de contraste qui est inférieur strictement à 1.
De même pour le terme de battement entre les deux peignes. La comparaison de la
théorie idéale aux mesures de battement donne accès aux facteurs de contraste.
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Figure 4.7 – En haut : Schéma du circuit électronique permettant de mesurer la
composante continue et la composante RF du signal détecté par la photodiode. En
bas :Vue 2D des composantes électroniques intégrées dans un circuit imprimé (carte
PCB).
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4.3.2 Mesure de battement à 200 MHz
Afin d’analyser, expérimentalement, la dépendance du photocourant I200 et la

puissance P200 du signal de battement à 200 MHz en fonction de la puissance P du
peigne, j’ai mis en place un système de photodétection comme illustré dans la figure 4.7.
Ce système est composé d’une photodiode de type InGaAs fournie par la société Sheng-
shi optical, d’une bande passante de 1 GHz et intégrée dans un circuit électronique
spécifique. Ce circuit électronique a pour fonction de séparer le signal continu (DC) du
signal radiofréquence (RF) détectés par la photodiode.
La partie RF est directement couplé à un amplificateur RF à travers un condensateur.
La partie DC du signal est mesurée par un montage amplificateur non inverseur de gain
2.

4.3.2.1 Mesure du rendement de photodétection

Pour évaluer le rendement η de la photodiode, nous exploitons la composante
continue (DC) du circuit. La tension UDC , qui dépend du photocourant iph, est exprimée
par (Figure 4.7) :

UDC = 2R2iph

= 2R2ηP
(4.29)

La figure 4.8 montre l’évolution de la tension continue UDC en fonction de la puissance

Figure 4.8 – Variation de la tension continu UDC en fonction de puissance optique du
peigne. En traits bleus : Ajustement linéaire avec la fonction ax + b (a=1,94 V/mW,
b ≃0).
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issue directement du module du peigne à 1,565µm, en la faisant varier entre 0 et 4 mW,
correspondant à la puissance maximale spécifiée par le fabricant, avec un atténuateur
fibré. L’ajustement linéaire (représenté par les traits bleus) a été effectué pour des
puissances optiques inférieures à 1 mW. Il montre une légère saturation de la photodiode
à partir de 2 mW. Le coefficient directeur obtenu à partir de cet ajustement est égal à
1,94 V/mW. À partir de ce coefficient, nous pouvons déduire le rendement ηexp de la
photodiode, qui est égale à 0,97 A/W. Cette valeur est très proche de celle spécifiée par
le fabricant, qui est 0,95 A/W pour λ=1550 nm.

4.3.2.2 Modèle et mesure de bruit

Dans la partie radiofréquence du circuit, le signal détecté par la photodiode est am-
plifié par un amplificateur RF (minicircuit : Gali-3+) de gain GdB=23,1 dB à 200 MHz.
Le battement à 200 MHz est mesurée à l’aide d’un analyseur de spectre Rohde et
Schwarz PFC1500, qui dispose d’une bande passante de 1,8 GHz. Dans cette partie je
vais présenter les différentes sources de bruit susceptibles de contribuer au niveau de
bruit du signal de battement à 200 MHz. La première source est le facteur de bruit F

de l’amplificateur, qui est défini par [34]

F = Sin/Nin

Sout/Nout

= 1 + Na

GNin

,

(4.30)

où Sin(Nin) et Sout(Nout) sont respectivement les niveaux de signal (bruit) à l’entrée et
à la sortie de l’amplificateur, Na est le bruit ajouté par l’amplificateur lui-même, G est
le gain de l’amplificateur. Le facteur F est souvent exprimé en dB en terme de noise
figure par NF (dB) = 10 log(F ). Le bruit ajouté par l’amplificateur est alors donnée
par

Na = (F − 1)GNin

= (F − 1)GkbTB,
(4.31)

où B est la bande passante du système et kb la constante de Boltzmann (1,38.10−23J.K−1).
Pour l’amplificateur Gali-3+, NF=2,6 dB, correspondant à un facteur F ≃1,8.
La deuxième source de bruit à considérer est le bruit thermique, connu également sous
le nom de bruit de Johnson-Nyquist. Il résulte de l’agitation thermique des porteurs de
charge, en l’occurrence des électrons, à l’intérieur d’une résistance maintenue en équi-
libre thermique. Ce phénomène se produit de manière intrinsèque, indépendamment de
toute tension appliquée. La puissance de ce bruit aux bornes d’une résistance (dans
notre cas, la résistance équivalente donnée par Req = R2Rin

R2+Rin
où Rin est la résistance
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d’entrée de l’amplificateur) est donnée par

Pthermique = kbTB. (4.32)

La troisième source de bruit à considérer est le NEP (noise equivalent power) du pho-
todétecteur, qui se définit comme la puissance du signal d’entrée Pin nécessaire pour
atteindre un rapport signal sur bruit (S/N) de 1 dans une bande passante de sortie de
1 Hz [35]. En général, le NEP augmente avec la surface A active du photodétecteur et
est donné par [36]

NEP = PinA
S
N

√
B

, (4.33)

où Pin est exprimée en W/cm2. Le NEP quantifie la puissance minimale détectable par
la racine carrée de la bande passante du système (W/

√
Hz). En d’autres termes, c’est

une mesure du signal optique le plus faible pouvant être détecté. Par conséquent, il
est souhaitable d’avoir un NEP aussi bas que possible, car une faible valeur de NEP
correspond à un niveau de bruit plus bas et donc un photodétecteur plus sensible.
La photodiode que nous utilisons a un NEP de 4,5.10−15 W/

√
Hz. En prenant en

considération le rendement de la photodiode (η ≃1), cela équivaut à un courant de
NEP de 4,5.10−15A/

√
Hz. La puissance de ce bruit aux bornes de la résistance Req est

donnée par
PNEP = Req(NEP )2B. (4.34)

La dernière source est le bruit de photon, connu également sous le nom de shot noise ou
bruit quantique. C’est une forme de bruit aléatoire qui découle de la nature discrète des
photons. Ce type de bruit se manifeste lors de la détection de photons individuels, car
leur arrivée n’est pas régulière, mais plutôt aléatoire en raison des propriétés quantiques
de la lumière. La puissance de ce bruit aux bornes de la résistance Req est donnée par

Pphoton = 2ReqeiphB

= 2ReqeηPB,
(4.35)

où iph est le photocourant généré par le photodétecteur et e=1,6.10−19C est la charge
de l’électron.
Finalement, la puissance totale du bruit à la sortie de l’amplificateur est exprimée par

Nout = Na + G(PNEP + Pthermique + Pphoton)
= G(FkbT + Req(NEP )2 + 2Reqeiph)B.

(4.36)

où G est le gain linéaire de l’amplificateur. Pour une température T=300 K, une bande
passante B=1 Hz, une résistance équivalente Req=100 Ω et un photocourant iph=1 mA,



Chapitre 4. Mise en place d’un peigne de fréquence 83

Les valeurs des puissances des bruits mentionnés précédemment sont les suivantes :

FkbTB = 7, 45.10−18 mW = −171, 3 dBm,

Req(NEP )2 = 2.10−24 mW = −273 dBm,

2ReqeiphB = 3, 2.10−17 mW = −165 dBm.

Il est clair que pour cette valeur de Req, la valeur du NEP de la photodiode est insi-
gnifiante par rapport aux autres sources de bruit, et par conséquent, nous excluons ce
bruit de l’équation 4.36 dans la suite de notre analyse.
La figure 4.10 montre l’évolution de la puissance du bruit du signal de battement à

Figure 4.9 – Montage expérimental pour la mesure de la puissance électrique du bruit
du signal de battement à 200 MHz en fonction de la puissance optique du peigne.

200 MHz, mesuré avec un analyseur de spectre (RBW=100 kHz) comme montré dans la
figure 4.9, en fonction de la puissance optique du peigne. Dans la plage des puissances
optiques comprises entre 0 et 0,02 mW, le niveau de bruit reste constant à une valeur
moyenne Pfloor=3,79.10−11 mW. Selon l’équation 4.36, ce plancher de bruit doit être
attribué au terme GFkbTB. En d’autres termes, dans cette plage, le bruit de photon
qui dépend de la puissance du peigne, est inférieur au niveau de bruit donné par le
terme GFkbTB. A partir de cela, on peut déduire le gain effectif de la partie RF du
circuit, qui est donné par

Geff = Pfloor

FkbTB
= 50, 8,

correspondant à un gain effectif en dB Geff,dB=17 dB. Cette valeur est inférieure de
6 dB par rapport au gain de l’amplificateur donné par le constructeur. Cette diffé-
rence s’explique par les pertes qui se produisent dans le circuit à cause d’une adapta-
tion d’impédance imparfaite entre les composantes et les pistes. À partir de 0,2 mW,
le bruit de photon devient significatif par rapport à GFkbTB, et il évolue linéai-
rement en fonction de la puissance optique du peigne avec un coefficient directeur
a=2,68.10−11 mWélectrique/mWoptique. Nous utilisons ce résultat pour estimer la valeur
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Figure 4.10 – Puissance de bruit du signal de battement en fonction de la puissance du
peigne. Le bruit est mesuré avec l’analyseur de spectre (RBW = 100 kHz). L’ajustement
avec la fonction ax + b donne a = (6 ± 0, 14).10−10 et b = (0, 2679 ± 0, 0129).10−10 mW.

de la résistance équivalente Req, qui peut être difficile à déterminer en raison de la
complexité de l’évaluation de la résistance d’entrée Rin de l’amplificateur. En utilisant
l’équation 4.35, on voit que la pente a et Req sont liés par

Req = a

2eηB
= 377 Ω. (4.37)

Cette valeur déterminée expérimentalement est inférieure à la résistance R2 du circuit
de la figure 4.7, et permet d’estimer l’impédance d’entrée à 200 MHz du circuit qui
joint la sortie de la photodiode à l’amplificateur Gali-3+. On trouve Rin=605 Ω.

4.3.2.3 Mesure de la puissance du battement à 200 MHz

La théorie prévoit qu’à la sortie de l’amplificateur, la puissance du signal de bat-
tement à 200 MHz est donnée, en utilisant l’équation 4.19, par

P200 = GReq(iph,200)2

= GReq(ηP )2.
(4.38)

Le peigne n’étant pas idéal, nous incorporons le facteur de contraste des franges d’in-
terférence γ. Ce facteur prend en compte l’incohérence entre les dents du peigne qui
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Figure 4.11 – Montage expérimental pour la mesure de la puissance électrique du
bruit du signal de battement à 200 MHz en fonction de la puissance optique du peigne
filtré par un filtre OADM.

Figure 4.12 – Puissance du signal de battement à 200 MHz en fonction de la puissance
optique du peigne non filtré de largeur 22 nm.

contribuent au battement. Ainsi, l’équation 4.38 devient

P200 = GReq(γηP )2. (4.39)

Nous utilisons le même dispositif expérimental, tel qu’illustré dans la figure 4.9, pour
mesurer la puissance du signal de battement à 200 MHz en fonction de la puissance
optique du peigne. Cette mesure est présentée dans la figure 4.12 qui illustre la variation
de cette puissance en fonction de la puissance optique du peigne, que nous faisons varier
jusqu’à 1 mW. La figure révèle une saturation de la photodiode à partir d’une puissance
de 0,3 mW, mettant en évidence la nécessité de ne pas appliquer une puissance excessive
pour éviter la saturation de la photodiode. D’autre part, pour des puissances optiques
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Figure 4.13 – Puissance du signal de battement à 200 MHz en fonction de la puissance
optique du peigne filtré avec un filtre OADM centré à 1542 nm et d’une largeur de
100 GHz.

faibles, elle met en évidence une variation quadratique, comme indiqué par l’ajustement,
ce qui en parfait accord avec les prédictions de l’équation 4.39. L’ajustement donne un
préfacteur

a = η2γ2ReqGeff = 1, 18 mW/(mW )2. (4.40)

Avec les valeurs Req et Geff obtenues précédemment, nous pouvons déduire le facteur de
contraste des franges γnonfiltré du peigne non filtré, qui est égal à 0,25. Afin d’accroitre
le facteur de contraste et ainsi d’améliorer le rapport signal sur bruit du signal de
battement, il faut réduire le nombre des dents qui contribuent au battement, ce qui
réduit l’effet du déphasage qu’il y a entre deux dents adjacentes. Pour cela, j’ai ajouté
à la sortie du peigne un filtre OADM (optical add-drop multiplexer) centré à 1542 nm
et d’une largeur de 100 GHz comme montré dans la figure 4.11. Ce filtre laisse passer
environ 500 dents. La figure 4.13 montre la variation de la puissance du signal de
battement en fonction de la puissance optique du peigne filtré, que nous faisons varier
jusqu’à 13 µW. L’ajustement donne un préfacteur a = 3,4 mW/(mW)2, correspondant
à un facteur de contraste γfiltré = 0,424.

4.4 Asservissement du peigne de fréquence

4.4.1 Asservissement sur une référence radio-fréquence

La manière la plus simple pour stabiliser les modes optiques du peigne est d’as-
servir sa fréquence de répétition sur un signal de référence dans le domaine RF.
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4.4.1.1 Référence RF à 10 MHz

Le signal radio-fréquence qu’on utilise comme référence pour stabiliser le peigne
de fréquence provient du LNE-SYRTE à l’observatoire de Paris [26]. A cet endroit, un
signal très stable à la fréquence 100 MHz généré par un maser à hydrogène est utilisé
pour moduler l’intensité d’une diode laser à 1,3 µm. Le faisceau résultant est transmis,
via une fibre optique de 3 km de longueur, à notre laboratoire où on extrait le signal
à la fréquence 100 MHz par une photodiode. Le signal à 100 MHz divisé par 10, est
utilisé pour asservir à long terme un oscillateur à quartz ultrastable (la stabilité du
quartz est donnée dans la figure 4.16). Les synthétiseurs et les compteurs que nous
utilisons dans notre expérience sont tous référencés sur ce signal afin que nos mesures
de fréquence soient bien référencés à la définition de l’unité SI (Système International)
correspondante.
Il faut noter que le maser du LNE-SYRTE n’est pas référencé aux horloges atomiques
qui réalisent la seconde et sa fréquence diffère légèrement de 100 MHz. Le 10 MHz n’est
donc pas exact mais s’écarte de la valeur idéale de moins de 10−14 en valeur relative,
soit 0,1 µHz, ce qui n’a pas d’incidence sur les mesures que nous faisons.

4.4.1.2 Asservissement de la fréquence de répétition du peigne

Figure 4.14 – Schéma d’asservissement de la fréquence de répétition du peigne de
fréquence sur une référence RF à 10 MHz. PID : proportionnel-intégrateur-dérivateur,
PD : photo-détecteur.

Le principe d’asservissement de la fréquence de répétition du peigne est représenté
dans la figure 4.14. La fréquence frep qui est d’environ 200 MHz peut être déterminée
en détectant le battement entre les modes voisins du peigne. En comparant ce batte-
ment avec une fréquence désirée, via un mélangeur ou un détecteur phase/fréquence,
et en extrayant la partie basse fréquence, on peut générer un signal d’erreur permet-
tant d’asservir la fréquence de répétition. Dans notre cas, une partie de la puissance
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à la sortie de l’oscillateur fondamental est envoyée à un photodétecteur pour extraire
le battement à la fréquence 4frep. Ce battement est mixé, via un mélangeur, avec un
signal de référence à 800 MHz généré à partir du signal à 10 MHz du LNE-SYRTE pour
produire un signal d’erreur. Le choix de la quatrième harmonique de frep pour l’asser-
vissement du peigne de fréquence permet d’augmenter la précision et d’amplifier de
manière naturelle le signal d’erreur d’un facteur 4. Le signal d’erreur est ensuite envoyé
à un circuit constitué de deux modules PID (proportionnel-intégrateur-dérivateur) de
gains ajustables intégrés au peigne pour rétroagir sur la température et le piézo de la
fibre. Comme nous l’avons dit précédemment, l’accordabilité de l’actionneur piézo est
limité à ±200 Hz sur la fréquence de répétition du peigne. Cet actionneur arrive donc à
saturation lorsque la fréquence frep subi une dérive de plus de 200 Hz. Pour désaturer
les corrections avec le piézo, une partie du signal à la sortie du module PID du piézo est
envoyée au deuxième module PID (Figure 4.14) permettant de contrôler la température
avec une accordabilité de ±10 kHz sur la fréquence frep.

4.4.1.3 Caractérisation de l’asservissement RF

Figure 4.15 – Battement à la fréquence ∆νn0 (Figure 4.21) entre le signal optique de
référence et le mode le plus proche lorsque le peigne est asservi sur le signal de référence
à 10 MHz. Gains PID du piézo : P=0,1, I=0,2, D=0 (u.a). Analyseur de spectre : Span :
300 kHz, RBW = 3 kHz, VBW = 3 kHz, Moyenne sur 20 spectres.

Pour caractériser la stabilité du peigne de fréquence asservi sur la référence RF,
nous disposons d’un signal optique ultrastable à 1542 nm (Refimeve : f=194 400 008.500 MHz).
La figure 4.15 montre le battement RF à la fréquence ∆νn0 ≈8,5 MHz entre le mode
n0=972 000 du peigne et le signal optique ultrastable, lorsque la boucle de rétroaction
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de l’asservissement RF est fermée. Le principe de mesure de ce battement sera décrit
plus loin dans ce chapitre. L’ajustement est réalisé en utilisant un profil de Voigt, qui
résulte de la convolution d’un profil gaussien et d’un profil Lorentzien. Il met en évi-
dence une parfaite concordance entre le profil du battement et le profil de Voigt, avec les
largeurs à mi-hauteur fL=24,3 kHz et fG=28,3 kHz pour les contributions lorentzienne
et gaussienne à la largeur à mi-hauteur du profil de Voigt. Numériquement, on trouve
fV ≈ 43,5 kHz, une valeur en accord avec celle donnée par la relation [27]

fV ≈ 0, 5346fL +
√

0, 2166f 2
L + f 2

G, (4.41)

et qui est conforme aux spécifications du fournisseur TOPTICA (largeur ≤ 50 kHz).
Comme notre peigne ne possède pas d’offset de fréquence (équation 4.3), la stabilité re-

Figure 4.16 – a) : Fluctuations de la fréquence du signal de battement optique, autour
de 8,5 MHz, entre le mode n0=972 000 du peigne et un signal optique ultrastable,
mesurées par rapport à sa fréquence moyenne. b) : Déviation d’Allan, relative à 194 THz,
de la fréquence du battement optique. PID piézo : P=0.1,I=0.2. La courbe en tirets
représente la stabilité relative estimée du signal de référence à 10 MHz.

lative des modes νn du peigne est reliée directement à celle de sa fréquence de répétition
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Figure 4.17 – Largeur à mi-hauteur du signal de battement entre le signal optique de
référence et le mode le plus proche (battement à ∆νn0) du peigne asservi sur le signal
de référence RF en fonction des gains P et I du piézo.

par
δνn

νn

= δfrep

frep

. (4.42)

L’asservissement de la fréquence de répétition du peigne permet alors de transférer les
caractéristiques spectrales du signal RF de référence aux modes optiques du peigne. Le
transfert de stabilité peut être vérifié en mesurant le battement optique à la fréquence
∆νn0 avec un compteur (Keysight 53220A). Le quartz du compteur est référencé lui aussi
sur le signal à 10 MHz utilisé pour la synthèse de la fréquence à 800 MHz. La figure 4.16.a
montre un enregistrement de la fréquence du signal de battement optique, autour de
8,5 MHz, auquel on soustrait sa valeur moyenne. L’écart-type d’Allan de la fréquence de
ce battement relative à la fréquence optique (∼194 THz) est donnée dans la figure 4.16.b.
Entre 1 et 10 s, la stabilité de la fréquence du battement optique, c’est à dire celle du
mode du peigne, est d’environ 4,7.10−13 à un temps d’intégration de 1 s. Au delà de 10 s,
elle décroit en τ−1. Le comportement de cette stabilité coïncide avec celui de la référence
RF à 10 MHz. Cependant, lorsque la fréquence de répétition frep est stabilisée sur une
référence RF, nous imprimons le bruit de phase de la référence RF sur les modes optiques
du peigne, ce qui peut augmenter leur largeur. La figure 4.17 montre la variation de la
largeur à mi-hauteur du profil de Voigt qui ajuste le battement optique, entre le mode
n0=972 000 du peigne et la référence optique lorsque la fréquence de répétition du peigne
est asservi sur la référence RF, en fonction des gains proportionnel et intégrateur du
piézo. L’élargissement minimal des modes optiques du peigne (∼43,5 kHz) est obtenue
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lorsque le gain proportionnel P est à 0,1 u.a et le gain intégrateur I est à 0,2 u.a,
des valeurs conformes à celles recommandées par TOPTICA (P=0,1 et I=0,1). Cet
élargissement sera transféré au laser à CO2 s’il est asservi sur le peigne de fréquence
puis au laser à cascade quantique, ce qui rend l’asservissement sur une référence RF
défavorable pour la spectroscopie à haute résolution de l’ion moléculaire H+

2 .
En pratique, la boucle d’asservissement RF est lente pour ne pas ajouter de bruit à
haute fréquence (>1 Hz) et pour stabiliser à long terme la valeur de frep.
La réduction de la largeur des modes optiques du peigne peut être obtenue en stabilisant
le peigne sur une référence optique d’une largeur très étroite.

4.4.2 Stabilisation sur une référence optique

4.4.2.1 Référence optique

Figure 4.18 – Schéma du principe de stabilisation d’un laser à fibre à 1542 nm sur une
cavité ultra-stable. FMP : fibre à maintien de polarisation, CSP : cube séparateur de
faisceau, AOM : modulateur acousto-optique, EOM : modulateur électro-optique, CF :
collimateur fibré, PLL : phase lock loop, M : miroir, PD : photo-détecteur. Ce montage
est réalisé au SYRTE.

L’oscillateur optique de référence provenant du LNE-SYRTE, qui nous est fourni
pour asservir les modes optiques du peigne, est un faisceau issu d’un laser à fibre stabilisé
sur une cavité ultrastable [28] en utilisant la méthode de Pound-Drever-Hall [32]. C’est
un laser à fibre commercial (Koheras) émettant à une longueur d’onde de 1542 nm,
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avec une puissance de 100 mW. En mode libre, la largeur de raie du laser est infé-
rieure à 1 kHz sur une mesure durant 120 µs. Ce laser est équipé de deux ports pour
contrôler sa fréquence : un port pour le contrôle de la température et un port pour
le piézo-électrique (PZT). Cependant, leurs réponses sont relativement lentes, ce qui
limite la bande passante de contrôle à quelques dizaines de kHz. Afin d’élargir la plage
de contrôle, un modulateur acousto-optique en double passage a été ajouté dans le che-
min optique du laser comme montré dans figure 4.18. Ce dispositif permet de corriger
la fréquence du laser avec retard de modulation d’environ 1 µs, ce qui étend la bande
passante de contrôle à ∼1 MHz.
La figure 4.18 montre le schéma d’asservissement du laser à fibre sur une cavité ultras-
table. Le faisceau laser est envoyé dans l’espace libre par l’intermédiaire d’un collimateur
fibré, relié à la sortie du laser avec une fibre à maintien de polarisation. La polarisa-
tion du faisceau est alignée sur le premier cube séparateur de polarisation après avoir
traversé une lame demi-onde. La quasi totalité de la puissance du faisceau est alors
transmises par ce cube en direction du modulateur acousto-optique, que nous avons
introduit dans le paragraphe précédent et qui travaille autour de 80 MHz, tandis que
presque toute la puissance du faisceau qui passe deux fois par ce modulateur et la lame
quart d’onde est réfléchie vers un deuxième cube séparateur de polarisation. Un tel
montage en double passage par l’AOM (représenté en pointillé sur la figure) permet
de maintenir l’alignement spatial du faisceau lorsqu’on apporte des corrections sur la
fréquence de l’AOM. Le second cube, précédé d’une lame demi-onde, permet d’extraire
une partie de la puissance du faisceau présentant la partie stabilisée du laser. La partie
transmise est envoyée à la cavité pour la stabilisation de la fréquence du laser. Elle
traverse un modulateur électro-optique (EOM) modulé à la fréquence 56 MHz, puis
traverse le dernier cube séparateur pour arriver finalement à l’entrée de la cavité. La
puissance réfléchie par cette dernière, contenant les bandes latérales générées par la
modulation et une fraction de la porteuse, est guidée, à l’aide d’une lame quart d’onde,
vers un photo-détecteur pour détecter le battement entre la porteuse optique et les
bandes latérales. Le signal de battement est ensuite démodulé à l’aide d’une détection
synchrone pour générer un signal d’erreur qui est envoyé à une boucle de verrouillage
de phase (PLL) pour produire deux signaux de correction. Un signal est appliqué au
piézo du laser pour apporter des corrections à basses fréquence, l’autre est appliqué à
la fréquence du modulateur acousto-optique pour les corrections rapides.
La stabilité du laser est évaluée en construisant deux lasers indépendants et identiques
stabilisés de la même manière [28]. L’écart type d’Allan de la fréquence du signal de
battement entre les deux lasers identiques, comparé à celui du bruit de fréquence théo-
rique d’un laser ayant une largeur de raie de 1 Hz, montre que la largeur de raie de
chaque laser stabilisé sur la cavité ultrastable, est inférieure à 1 Hz. La stabilité relative
est inférieure à 2.10−15 à 1s.
La fréquence du laser à fibre stabilisé sur la cavité ultrastable est mesurée avec une
grande précision au LNE-SYRTE grâce à des signaux de référence RF par l’intermé-
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diaire d’un laser femtoseconde asservi sur ce laser à fibre. Le faisceau laser est ensuite
transféré au LKB via un lien optique de 3 km par le réseau REFIMEVE dont le bruit
est compensé. Il arrive avec une stabilité, donnée par le constructeur, de l’ordre de 10−14

à 1s à la fréquence
νref = 194 400 008 500 000 ± 2 Hz. (4.43)

Cette fréquence est connue avec une exactitude de 10−14 de manière routinière et mieux
sur demande.

4.4.2.2 Génération du battement optique

Figure 4.19 – Principe de génération du battement RF entre le peigne de fréquence
et le signal optique de référence à 1542 nm. Le battement à 8,5 MHz est envoyé à un
module PFD pour générer un signal d’erreur qui sera utilisé pour asservir le peigne
de fréquence sur le signal optique de référence. Le signal à la fréquence frep=200 MHz
est extrait du spectre pour caractériser sa stabilité et son exactitude. CP : contrôle de
polarisation, CO : coupleur optique, PD : photo-détecteur, FBP : filtre bande passante,
FPB : filtre passe bas, OADM : optical add-drop multiplexer.

Le principe de génération du battement optique entre le peigne de fréquence à
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1.565 µm et le signal optique de référence de fréquence νref est représenté dans la fi-
gure 4.19. La puissance d’une sortie du peigne à 1,565 µm est spectralement filtrée par
un filtre OADM (optical add-drop multiplexer) centré à 1542 nm et d’une largeur de
100 GHz, puis couplée avec le signal de référence via un coupleur optique 90/10. Pour
optimiser la puissance du battement, la polarisation du champ électrique du signal de
référence est alignée avec celle du peigne de fréquence en utilisant un contrôleur de pola-
risation Thorlabs PFC024. Le spectre du battement est détecté par un photo-détecteur
de type InGaAs d’un rendement η=0,97 A/W et une bande passante d’environ ∼1 GHz.
Il est ensuite amplifié par une succession de deux amplificateurs RF : (minicircuits :
Gali-3+) d’un gain de 22,4 dB et (minicircuits : ZX60-3018G-S+) d’un gain de 22,8 dB
à 100 MHz. Environ 6,3% (-12 dB) de la puissance est extraite avec un coupleur mi-
nicircuits ZX30-12-4-S+ pour visualiser sur un analyseur de spectre. La figure 4.20
montre le spectre détecté par le photo-détecteur quand on lui envoie une puissance de
26,2 µW du peigne et 51,6 µW du signal optique de référence. La fréquence du signal
de battement ∆νn0 (Figure 4.20) entre le signal optique de référence et le mode nfrep

le plus proche du coté inférieur, s’écrit

∆νn0 = νref − n0frep ≃ 8, 5 MHz (4.44)

avec n0= 972 000. C’est le battement que nous utilisons pour asservir le peigne de
fréquence. De manière générale, le photo-détecteur détecte, tant que sa bande passante
le permet, les battements avec les différents modes du peigne. Leurs fréquences sont
données par

∆νn = |∆νn0 − (n − n0)frep| . (4.45)

En plus de cela, il y a aussi les battements RF entre les différents modes du peigne,
aux fréquences pfrep (p=1,2,...). Chaque battement résulte d’un très grand nombre de
battements entre les modes du peigne qui sont séparés de pfrep. Cela explique l’écart en
puissance de presque 25 dB, qu’on voit dans la figure 4.20, entre un pic à la fréquence
∆νn et un pic à pfrep. Il est vrai que le filtre OADM a atténué les puissances des pics à
pfrep, mais il a permis d’optimiser leurs rapports signal sur bruit. Pour le battement à
200 MHz, le rapport signal sur bruit vaut 60 dB dans une bande d’analyse de 300 kHz.
Le signal à la sortie du coupleur est divisé en deux branches avec un splitter (mini-
circuits : ZESC-2-11+). Une branche est dédiée à la mesure et au suivi continu de la
fréquence de répétition frep du peigne dans le but de détecter toute variation, dérive
ou instabilité. Pour cela, le signal est filtré par un filtre passe bande centré à 200 MHz,
puis splitté lui aussi en deux parties avec le même type de splitter. La fréquence de la
première partie est mesurée par un compteur (Keysight 53220A). Ce compteur, de type
Λ, utilise une technique de subdivision de son temps de porte en plusieurs sections et
déduit la moyenne glissante des fréquences mesurées pour chacune de ces sections, ce
qui permet de réduire l’impact des erreurs de déclenchement qui peuvent se produire
au début et à la fin du temps de porte, où des périodes d’oscillation peuvent être mal
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Figure 4.20 – Spectre du battement entre le peigne de fréquence et le signal optique de
référence à 1542 nm. Les pics aux fréquences ∆νn correspondent aux battements entre
le signal optique de référence et les modes du peigne de fréquence filtré avec l’OADM.
ils sont les mêmes que ceux dans la figure 4.2. Analyseur de spectre : Span : 650 MHz,
RBW : 300 kHz, VBW : 300 kHz.

comptées. L’autre partie est transposée à 21 MHz grâce à un synthétiseur et un mé-
langeur, et envoyée à une voie d’un oscillateur numérique (picoscope) et au compteur
K+K inclus dans le système TOPTICA à des fins de montoring à distance.
Comme nous l’avons dit précédemment, on vise le battement à ∆νn0 ≃8,5 MHz pour
asservir le peigne de fréquence. La deuxième branche est alors filtrée par un filtre passe
bas (minicircuits : SLP-10.7+) de fréquence de coupure ∼11 MHz pour retirer tous les
autres battements ainsi que les pics parasites (Figure 4.20) dont les origines ne sont pas
encore identifiées. La figure 4.21 montre le signal de battement à la fréquence ∆νn0 . Le
rapport signal sur bruit est 44,5 dB dans une bande d’analyse de 30 kHz, ce qui est
largement suffisant pour asservir le peigne de fréquence. Ce signal est envoyé ensuite
au module électronique PFD200 (Phase Frequency Detector), fourni par Toptica, pour
générer un signal d’erreur.

4.4.2.3 Module PFD200

Le module PFD200 (Phase Frequency Detector) est utilisé pour générer un signal
d’erreur correspondant à la différence de phase/fréquence entre le signal d’entrée et la
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Figure 4.21 – Battement à la fréquence ∆νn0 entre le peigne de fréquence en fonction-
nement libre et le signal optique de référence. Analyseur de spectre : Span = 6 MHz,
RBW = 30 kHz, VBW = 30 kHz.

Figure 4.22 – Principe de fonctionnement du module PFD200. FPB : filtre passe
bande, FBP : filtre passe bas, CGA : contrôle de gain automatique, CPF : comparateur
phase-fréquence.

référence interne. Il est conçu pour mettre en oeuvre une boucle à verrouillage de phase
avec le module FALC110 en tant que filtre de la boucle.
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Un comparateur phase fréquence (CPF) génère un signal d’erreur proportionnel à la
différence de phase entre deux signaux d’entrée de même fréquence ou délivre un signal
de sortie dont le signe correspond au signe de la différence de fréquence entre les signaux
d’entrée. Le CPF présente l’avantage de pouvoir accrocher facilement l’asservissement
car le signe du signal d’erreur est toujours correct. La figure 4.22 montre le principe de
fonctionnement du module PFD200. Le signal de battement RF à la fréquence ∆νn0(t)
qui doit être stabilisée sur une fréquence RF de consigne νc est, à l’entrée, filtré par un
filtre passe bas de fréquence de coupure de 120 MHz. Sa fréquence est ensuite divisée par
8 par un diviseur de fréquence pour augmenter la plage de comparaison de phase à 32π.
L’idée de ce montage est de translater la différence de fréquence δν(t) = ∆νn0(t) − νc

de 176 MHz. Pour cela, un générateur de fréquence référencé sur le signal à 10 MHz du
LNE-SYRTE délivre un signal à la fréquence νc+176 MHz. Ce signal est mélangé avec
le signal de battement à ∆νn0 , donnant un signal à la fréquence ∼176 MHz contenant
l’information sur le bruit de fréquence du signal de battement. Il est ensuite filtré par
un filtre passe bande centré à 176 MHz et d’une largeur de ∼2 MHz. Afin de générer
un signal d’erreur, une partie du signal filtré est comparée avec un signal propre à
176 MHz délivré par le même générateur, via un comparateur phase fréquence. Pour
un déclenchement correct de la logique numérique au niveau du comparateur phase
fréquence, un contrôle de gain automatique (CGA) est également mis en place, ce qui
garantit que le niveau du signal RF est maintenu à un niveau optimal à l’aide d’un
amplificateur de gain ajustable. L’autre partie du signal est ramenée, à nouveau, à la
fréquence ∆νn0(t) via un deuxième mélangeur RF pour mesurer sa fréquence avec le
compteur K+K.

4.4.2.4 Module FALC-110

Finalement, pour asservir le peigne de fréquence sur le signal optique de référence,
nous disposons d’un deuxième module électronique appelé FALC110 (Fast Analog Li-
newidth Control) fourni par Toptica. C’est un amplificateur de contrôle linéaire très
rapide conçu pour des taches de stabilisation de la fréquence des lasers. Ce module est
utilisé pour construire des signaux de corrections à partir du signal d’erreur généré par
le module PFD-200. Il se compose des trois parties suivantes :

Section d’entrée

Il y a une paire d’entrées de polarités différentes. L’une des entrées est utilisée
pour le signal d’erreur qu’on génère avec le module PFD200, et l’autre pour un signal
de consigne externe. En ajustant ce signal de consigne, on peut annuler un éventuel
offset du signal d’erreur qui peut rompre sa symétrie autour de zéro et détériorer ainsi
l’asservissement. Cet offset peut être causé par la nature de certains composants au
niveau de la génération du battement RF ou la détection du signal d’erreur. Un po-
tentiomètre supplémentaire est utilisé également pour centrer le signal d’erreur autour
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Figure 4.23 – Schéma fonctionnel du FALC-110. Av : gain en dB et f : fréquence de
coupure.

de zéro (consigne interne). Dans notre cas, le signal d’erreur ne présente aucun offset,
donc aucun signal de consigne n’est connecté.
Le choix de la polarité dépend du signe de la pente centrale du signal d’erreur, qui dé-
pend à son tour de la différence de phase. Comme nous l’avons dit dans le paragraphe
précédent, le module PFD200 utilise un comparateur de phase fréquence générant un
signal d’erreur qui est toujours correct.

Branche du circuit rapide

Après avoir passé la section d’entrée, le circuit FALC-110 est divisé en deux canaux
amplificateurs, dont l’un est la branche du circuit rapide, destinée à moduler le courant
d’injection de la diode laser, avec une bande passante de quelques dizaines de MHz.
Elle se compose de quatre étages de filtres, Intégrateur à limitation extra-lente (ILEL),
intégrateur à limitation lente (ILL) et intégrateur à limitation rapide (ILR)) et un filtre
dérivateur à limitation rapide (DLR). Les fréquences de coupures de ces filtres sont
ajustées par des interrupteurs mécaniques, ce qui permet de configurer la fonction de
transfert du FALC-110. Le gain global du chemin du circuit rapide est ajustable par un
potentiomètre et par le logiciel de contrôle à la fin du circuit.

Intégrateur illimité

La deuxième branche après la section d’entrée est l’intégrateur illimité avec une
bande passante de ∼10 kHz. il utilise le même signal d’erreur que la branche du circuit
rapide. Cette branche peut être utilisée pour le bruit et les dérives à basses fréquences,
induites par des changements de température par exemple. Cette partie n’a pas été
utilisée pour asservir le peigne de fréquence.
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4.4.2.5 Asservissement du peigne

Figure 4.24 – Boucle de rétroaction de l’asservissement du peigne de fréquence sur le
signal optique de référence. PID : proportionnel-intégrateur-dérivateur.

La figure 4.24 représente la boucle de rétroaction utilisée pour l’asservissement
du peigne. Une partie du signal de sortie du circuit rapide du FALC-110 est amplifié
par un amplificateur à gain variable contenu dans le module PFD-200 (contrôle de gain
interfacé) puis envoyé au module DFC-CORE pour agir sur le courant de pompe de la
diode laser pour les corrections rapides. L’autre partie du signal est envoyé au même
circuit à deux modules PID que nous avons utilisés pour asservir le peigne sur le signal
RF (Figure 4.14). Il apporte des corrections à moyennes et basses fréquences en agissant
sur le piézo de la fibre et à très basse fréquence en agissant sur la température. Du-
rant la première phase de test, à la fois l’intégrateur à limitation extra-lente (ILEL) et
l’intégrateur à limitation rapide (ILR) n’ont montré aucun impact visible sur les perfor-
mances d’asservissement. Par conséquent, l’étage ILEL a été désactivé (Av1=Av2=0 dB)
et ILR est utilisé comme un amplificateur à gain global plat (Av5=Av6=15 dB). Seuls
l’intégrateur à limitation lente (ILL) et le dérivateur à limitation rapide (DLR) sont
utilisés pour l’asservissement du peigne comme montré dans figure 4.25. Pour ILL :
Av3=37 dB, f3=1 kHz, f4=65 kHz et Av4=1,6 dB. Pour DLR : Av7=0 dB, f7=190 kHz,
f8=1 MHz et Av8=15 dB.
La figure 4.26 montre le signal de battement RF à la fréquence ∆νn0 entre le peigne de

fréquence et le signal optique de référence, lorsque la boucle d’asservissement est fermée
et la fréquence de consigne νc est à 8,5 MHz. Ce spectre est mesuré avec un analyseur
de spectre avec une résolution bandwith (RBW) de 3 kHz. La bande passante d’asser-
vissement est de l’ordre de 580 kHz. Cette valeur, atteinte grâce à l’asservissement via
le courant de pompe de la diode laser, est limitée par le filtre passe bas à 11 MHz (Fi-
gure 4.19), ainsi que le filtre passe bande à 176 MHz du module PFD-200 (Figure 4.22).
L’asservissement optique nous permet d’étendre la stabilité de la référence optique à

1542 nm à tous les modes du peigne de fréquence.
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Figure 4.25 – Diagramme de bode typique de la fonction de transfert de la branche
du circuit rapide du module FALC-110. ILL : intégrateur à limitation lente, DLR :
dérivateur à limitation rapide. f3,f4,f7,f8 : fréquences de coupure.

4.4.2.6 Caractérisation de l’asservissement optique

Pour vérifier l’efficacité de transfert de stabilité effectué par l’asservissement que
nous avons décrit précédemment, nous analysons le comportement de la fréquence de
répétition frep du peigne. Lorsqu’on ferme la boucle de rétroaction, les fluctuations de
la fréquence de répétition du peigne δfrep peuvent être exprimées, à partir de l’équa-
tion 4.44, en fonction de celles de la référence optique δνref par

δfrep = δνref + δνc

972000 , (4.46)

où δνc correspond aux fluctuations de la fréquence de consigne νc (Figure 4.22). La
stabilité de cette fréquence est donnée par celle de la référence RF à 10 MHz, donc ses
fluctuations sont de l’ordre du µHz. Ces fluctuations sont négligeables devant celles de
la référence optique qui sont de l’ordre du Hz. Par conséquent, les fluctuations de la
fréquence de répétition sont prévues pour être de l’ordre du µHz (soit une stabilité de
10−14). Dans la figure 4.27, la courbe verte représente la déviation d’Allan, relative à
200 MHz d’un signal à 10 MHz généré à partir de la fréquence de répétition frep lorsque
le peigne est asservi sur la référence optique. Pour la comparaison avec les performances
de l’asservissement RF, nous mettons sur la même figure, la stabilité relative du signal
de battement optique à la fréquence ∆νn0 (courbe bleue) lorsque le peigne est asservi
sur la référence RF dont la stabilité, donnée par le constructeur, est aussi représentée
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Figure 4.26 – Battement entre le peigne de fréquence asservi en optique et le signal
optique de référence lorsque la fréquence de consigne νc=8,5 MHz. Analyseur de spectre :
Span = 4 MHz, RBW = 3 kHz, VBW = 3 kHz.

par la ligne noire. Tous les enregistrements ont été fait par le même compteur (Keysight
53220) synchronisé par la référence à 10 MHz. On constate que le comportement de la
stabilité de la fréquence de répétition du peigne asservi sur la référence optique coïncide
avec celui de la référence RF ou le battement optique lorsque le peigne est asservi en
RF. Entre 1 et 10 s, la stabilité a un comportement plat à environ 5.10−13, et au delà de
10 s, elle décroit tout comme la référence RF, en τ−1. On en déduit que notre mesure
de stabilité dans le cas où le peigne est asservi sur la référence optique est limitée par
le compteur, plus précisément par la référence externe qui le synchronise, c’est à dire
le signal de référence à 10 MHz. Néanmoins, ces mesures nous permettent d’estimer
un majorant de la stabilité de la fréquence frep du peigne puisque la référence optique
est, de deux ordres de grandeurs au moins, plus stable que la référence RF. Dans notre
laboratoire, F.Nez dispose lui aussi d’un peigne de fréquence de la société MenloSystems
d’une fréquence de répétition de 250 MHz asservi sur la même référence optique. Un
travail sera effectué dans les mois à venir pour asservir le laser à fibre à 1549 nm, que
l’on utilise pour générer le faisceau de refroidissement des ions Be+, sur un des modes
optiques de notre peigne asservi en optique. La mesure de stabilité de la fréquence du
battement entre le laser à 1549 nm et le peigne de F.Nez nous permettra de caractériser
la stabilité de ce laser à fibre, et donc de notre peigne de fréquence.
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Figure 4.27 – (■) : Déviation d’Allan, relative à 200 MHz, d’un signal à 10 MHz
généré à partir de la fréquence de répétition frep lorsque le peigne est asservi en optique.
(★) : Déviation d’Allan du battement optique à la fréquence ∆νn0 quand le peigne est
asservi en RF. (▲) : Bruit de fond de mesures du compteur référencé sur le signal RF à
10 MHz. La ligne noire correspond à la stabilité du signal RF de référence donnée par
le constructeur.

4.5 Conclusion
En conclusion de ce chapitre, nous avons défini et exploré le concept du peigne

de fréquence et nous avons présenté les caractéristiques de notre peigne de fréquence.
Nous avons discuté également l’asservissement du peigne de fréquence, en stabilisant
soit sa fréquence de répétition sur un signal radiofréquence soit ses modes optiques sur
une référence optique.
Dans le chapitre suivant, nous aborderons l’application pratique de ce peigne de fré-
quence stabilisé pour l’asservissement du laser à CO2. Nous explorerons les différentes
étapes et les techniques nécessaire pour intégrer notre peigne de fréquence à l’asservis-
sement du laser à CO2 et donc du QCL utilisé pour la spectroscopie de H+

2 .



Chapitre 5

Stabilisation de la fréquence du
laser à CO2 sur le peigne de
fréquence

Sommaire
5.1 Introduction . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 104
5.2 Génération de somme de fréquence . . . . . . . . . . . . . . 105

5.2.1 Théorie et simulations . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 105
5.2.2 Expérience . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 116

5.3 Génération du battement RF . . . . . . . . . . . . . . . . . 125
5.3.1 Couplage du faisceau somme dans la fibre . . . . . . . . . . . 125
5.3.2 Génération du battement RF . . . . . . . . . . . . . . . . . . 125

5.4 Asservissement du laser à CO2 . . . . . . . . . . . . . . . . 127
5.5 Spectroscopie de HCOOH et répétabilité . . . . . . . . . . 130

5.5.1 Dispositif expérimental . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 130
5.5.2 Résultats et formes de raie . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 131
5.5.3 Répétabilité des mesures . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 133

5.6 Conclusion . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 134

103



104 5.1. Introduction

5.1 Introduction
Dans ce chapitre, nous allons nous intéresser à la stabilisation de la fréquence du

laser à CO2 sur le peigne de fréquence, c’est à dire le transfert des propriétés spectrales
des modes du peigne à 1,565 µm au laser à CO2 émettant à 9,166 µm. Le transfert est
réalisé grâce à une somme de fréquence dans un cristal non linéaire comme représenté
dans la figure 5.1. Une partie de la puissance du laser à CO2 est combinée avec le faisceau
issu de l’extension du peigne à 1,895 µm dans un cristal AgGaSe2 pour générer, via une
somme de fréquence, un nouveau peigne à 1,565 µm dont les caractéristiques spectrales
recopient celles du laser à CO2.
Le battement avec le peigne original à 1,565 µm révèle alors les propriétés spectrales

Figure 5.1 – Principe d’asservissement du laser à CO2 sur un peigne de fréquence.
le faisceau à 1,895 µm issu de l’extension du peigne est combiné avec le faisceau laser
à CO2 pour générer la somme de fréquence via le cristal AgGaSe2. Ce nouveau peigne
généré à 1,565 µm est comparé avec le peigne original à 1,565 µm en générant un
battement RF qui va être utilisé ensuite pour asservir le laser à CO2 via une boucle de
rétroaction.

du laser à CO2 et peut être utilisé pour contrôler la fréquence du laser à CO2 via une
boucle de rétroaction.
Dans la première partie de ce chapitre, nous allons parler de la théorie de la somme
de fréquence d’un peigne de fréquence avec un laser monomode, qui nous a permis
de faire des simulations pour optimiser la puissance du peigne généré par la somme
de fréquence et d’optimiser le signal de battement. Ensuite, nous décrivons le dispositif
expérimental qui nous a permis d’obtenir le faisceau somme de fréquence en utilisant les
résultats de la simulation. Dans la troisième partie, nous allons parler, d’un point de vu
expérimental, de la génération du signal de battement radio-fréquence pour expliquer
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finalement comment nous l’avons utilisé pour asservir la fréquence du laser à CO2.

5.2 Génération de somme de fréquence
La génération de somme de fréquence est l’archétype des effets non linéaires du

second ordre. Il s’agit du processus qui transforme deux photons de fréquences ω1 et
ω2 en un photon de fréquence ω3 = ω1 + ω2 à l’aide d’un cristal de susceptibilité χ(2)

comme montré dans la figure (5.2). C’est un cas particulier du mélange à trois ondes.

Figure 5.2 – Génération de somme de fréquence : le processus ainsi que les niveaux
d’énergie virtuels en jeu.

5.2.1 Théorie et simulations
Dans un milieu linéaire, la relation entre le champ de déplacement D et le champ

électrique E est
D = ε0εrE (5.1)

dans lequel εr est la matrice permittivité relative dans le cas d’un milieu anisotrope.
Lorsqu’on souhaite séparer l’influence du milieu du champ appliqué, on écrit le champ
de déplacement sous la forme

D = ε0E + P (5.2)

où P est le vecteur de polarisation induite. Cette polarisation contient des termes
linéaires et des termes non linéaires en E tels que :

P = PL + PNL (5.3)

avec
PL = ε0χLE (5.4)

le terme linéaire, et PNL = P(2) + P(3)... le terme non linéaire développé en puissance
du champ. Dans le cas de la somme de deux fréquences comme montré dans la figure
5.2, nous nous intéressons à la polarisation du second ordre P(2) liée à la susceptibilité
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non linéaire du second ordre χ(2). On envoie à l’échantillon une onde électromagnétique
où le champ électrique contient deux composantes spectrales de fréquences angulaires
ω1 et ω2 et de polarisation e1 et e2 tel que :

E(r, t) = A1e
i(k1.r−ω1t)e1 + A2e

i(k2.r−ω2t)e1 + c.c. (5.5)

La polarisation à l’ordre 2 est définie, dans le domaine des fréquences, par :

P (2)(ω1 + ω2, r) = ε0g2χ
(2)(−(ω1 + ω2); ω1; ω2)E1(ω1, r)E2(ω2, r) (5.6)

où les fréquences ω1 et ω2 ne sont pas nécessairement positives : une fréquence négative

signifie que c’est la composante conjuguée du champ électrique qui intervient. g2 est le
facteur de dégénérescence qui vaut 1 si ω1 = ω2 et 2 si ω1 ̸= ω2. Le terme qui oscille à
la fréquence ω3 = ω2 + ω1 est alors

Pω3(r, t) = 2ε0χ
(2)A1A2e

i[(k1+k2).r−ω3t)] + c.c. (5.7)

Dans la suite, on s’intéresse au calcul de l’efficacité de conversion dans le cas des ondes
planes puis des ondes gaussiennes.

5.2.1.1 Calcul en ondes planes

Équation de propagation

L’évolution d’une onde électromagnétique lorsqu’elle se propage dans le vide ou
dans un milieu matériel est donnée par la solution de l’équation de propagation linéaire.
Tout commence par les équations de Maxwell (données dans un milieu non métallique,
non magnétique) :

∇.D = 0 (5.8)

∇ × E = −∂B
∂t

= −µ0
∂H
∂t

(5.9)

∇ × H = ∂D
∂t

= ε0
∂E
∂t

+ ∂P
∂t

(5.10)

∇.B = 0 (5.11)

Des équations (5.9) et (5.10), on tire :

∇ × (∇ × E) = −µ0
∂2D
∂t2 (5.12)

qu’on peut réécrire en utilisant l’équation (5.2) :

∇ × (∇ × E) + 1
c2

∂2E
∂t2 = −µ0

∂2P
∂t2 (5.13)
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qui est la forme générale de l’équation de propagation. Cette équation peut être sim-
plifiée. Par exemple, en utilisant l’identité du calcul vectoriel, on peut écrire le premier
terme de la partie à gauche sous la forme :

∇ × (∇ × E) = ∇(∇.E) − ∇2(E). (5.14)

Lorsque l’onde se propage dans un milieu isotrope, le terme ∇(∇.E) est nul car dans
ce cas ∇.D = 0 implique que ∇.E = 0. Dans le cas d’un milieu non isotrope, ce terme
ne disparait pas. Cela est du à la relation générale qui existe entre D et E donnée
par l’équation (5.2). En général, la contribution de ∇(∇.E) dans l’équation (5.14) est
négligeable devant le terme ∇2(E). L’équation de propagation (5.13) devient alors

−∇2(E) + 1
c2

∂2E
∂t2 = −µ0

∂2P
∂t2 . (5.15)

En utilisant le fait que P = PL + PNL avec PL = ε0(εr(ω) − 1)E(ω) où εr(ω) est la
matrice de la permittivité relative linéaire du milieu de propagation et le fait que la
dépendance temporelle de E et PNL est en e−iωt, l’équation (5.15), dans le domaine des
fréquences, s’écrit alors

(∇2 + εr(ω))ω2

c2 E(ω) = − ω2

ε0c2 PNL(ω), (5.16)

où PNL est la polarisation non linéaire. Lorsqu’on s’intéresse à la propagation de l’onde
de fréquence angulaire ω3, cette polarisation est donnée par l’équation (5.7). L’équa-
tion 5.16 est l’équation d’évolution du champ qui nous intéresse.

Calcul de l’efficacité de conversion

Nous nous placerons ici dans le cas des ondes quasi planes d’axe z et polarisées
linéairement. Le champ électrique s’écrit alors

Ei(z, t) = Ai(z)ei(kiz−ωit) + c.c. (5.17)

où l’enveloppe Ai(z) décrit l’évolution spatiale de l’amplitude du champ électrique. Le
laplacien scalaire du champ électrique de l’onde généré de fréquence ω3 s’écrit

∇2(E3) =
[
−k2

3A3(z) + 2ik3
∂A3

∂z
+ ∂2A3

∂z2

]
eik3z. (5.18)

Dans l’approximation de l’enveloppe lentement variable, le champ électrique varie très
peu dans un intervalle en z de l’ordre de λ3, ce qui nous permet d’écrire

∂2A3

∂z2 ≪ k3
∂A3

∂z
. (5.19)
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Avec k3 =
√

εr(ω3)ω3
c

et
√

εr(ω3) = n3, l’équation 5.16 devient :

∂A3

∂z
= i

ω3

ε0cn3

∣∣∣PNL
∣∣∣ e−i∆kz (5.20)

où
∣∣∣PNL

∣∣∣ = 2ε0χ
(2) |A1A2| est le module de la polarisation non linéaire d’ordre 2 qui

oscille à la fréquence ω3 et ∆k = k3 − k2 − k1 avec ki = 2π
λi

le module du vecteur d’onde
du faisceau de longueur d’onde λi. Si on se place en régime paramétrique, c’est à dire si
on suppose que le rendement de conversion de la SFG est suffisamment faible pour que
l’on puisse négliger la variation de l’amplitude du faisceau fondamental au cours de la
propagation, on peut considérer que les amplitudes A1 et A2 sont indépendantes de z.
L’amplitude A3 de l’onde du faisceau généré par la somme de fréquence est obtenue en
intégrant l’équation 5.20 sur toute la longueur du cristal. L’efficacité de conversion est
alors donnée par

ΓSF G = P3

P1P2
=

23π2d2
eff l2

c

ε0cn1n2n3λ2
3S

(
sin(1

2∆klc)
1
2∆klc

)2

(5.21)

où Pj = ε0cnjA
2
jS/4 est la puissance du faisceau de longueur d’onde λj, nj est l’indice

de réfraction dans le cristal correspondant à la longueur d’onde λj, lc est la longueur
du cristal, ∆k est le désaccord de phase, S = πw2

0 correspond à la surface des faisceaux
des trois ondes (dans ce modèle d’ondes planes, nous avons supposé que les ondes ont la
même surface à l’intérieur du cristal). L’équation (5.21) montre l’efficacité de conversion
est maximale pour ∆k = 0, c’est la condition d’accord de phase.

Accord de phase par biréfringence

Pour que l’intensité de la lumière de fréquence angulaire ω3 ne soit pas trop faible, il est
indispensable d’obtenir un accord de phase parfait entre les trois ondes de fréquences
ωi(i = 1, 2, 3), c’est à dire annuler le désaccord de phase ∆k qui est donné par

∆k = k3 − k2 − k1 (5.22)

où ki est le vecteur d’onde de fréquence ωi avec ki = niωi

c
(i = 1, 2, 3) où ni est l’indice

de réfraction du cristal à la fréquence ωi et c est la vitesse de la lumière. L’onde générée
est donc observée autour de la condition d’accord de phase ∆k = 0, donc pour

n3ω3 = n2ω2 + n1ω1. (5.23)

Dans un cristal, il existe trois directions propres de propagation qui sont orthogonales
et d’indices de réfraction nx, ny et nz. Pour un cristal uniaxe négatif comme le AgGaSe2,
il existe en fait deux indices de réfraction ordinaires no (nx = ny = no) et un indice de



Chapitre 5. Stabilisation de la fréquence du laser à CO2 sur le peigne de
fréquence 109

réfraction extra-ordinaire ne (nz = ne) tel que ne < no. L’axe z est l’axe optique défini
par la direction où l’indice de réfraction est le même quelle que soit la polarisation
de l’onde incidente. La figure 5.3 montre deux ondes incidentes avec des polarisations

Figure 5.3 – La polarisation (direction du champ électrique E) de l’onde ordinaire (o)
est perpendiculaire au plan principal formé par l’axe optique z et le vecteur d’onde k.
L’onde extraordinaire (e) est polarisée dans le plan principal et θ est l’angle entre l’axe
optique et le vecteur d’onde k.

perpendiculaires. Le premier cas correspond à une onde possédant une polarisation
perpendiculaire au plan (k, z) contenant l’axe optique k et le vecteur d’onde k, on
appelle cette onde l’onde ordinaire d’indice no. Dans l’autre cas, l’onde possède une
polarisation contenue dans le plan (k, z). On appelle cette onde l’onde extraordinaire.
L’indice de réfraction de cette onde dépend de l’angle θ, de l’indice ordinaire no et de
l’indice extraordinaire ne selon la relation [4] :

ne(θ) =
(

cos2(θ)
n2

o

+ sin2(θ)
n2

e

)−1/2

. (5.24)

Une idée pour obtenir l’accord de phase est de jouer sur la direction de propagation en
choisissant l’angle θ qui vérifie la condition d’accord de phase. Pour un cristal négatif,
il existe en général deux types d’accord de phase : le type 1 qu’on note ooe et celui
de type 2 qu’on note oee où les deux premières lettres présentent la polarisation des
ondes incidentes et la troisième présente celle de l’onde générée. On voit que pour l’onde
extraordinaire à l’intérieur du cristal, le champ électrique n’est pas perpendiculaire au
vecteur d’onde et par conséquent le vecteur de Poynting S n’est pas parallèle à k : on
dit que l’énergie ne se propage plus comme la phase. Il s’agit de la double réfraction et
l’angle de walkoff entre le vecteur d’onde et le vecteur de Poynting est donnée par la
relation

ρ = arctan
[

n2
e(θ)
2

(
1
n2

o

− 1
n2

e

)
sin(2θ)

]
. (5.25)

Dans la suite, on va utiliser l’accord de phase de type 1 (ooe) comme montré dans
la figure (5.4) car l’onde générée de fréquence angulaire ω3 possède une polarisation
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extraordinaire orthogonale à la polarisation des ondes pompes incidentes et peut être
séparée par un polariseur. Elle est aussi séparée spatialement des ondes incidentes.
L’angle θ est choisi de façon à ce que ne(θ∆k=0)

λ3
= no(λ2)

λ2
+ no(λ1)

λ1
. En combinant cette

Figure 5.4 – Le faisceau de longueur d’onde 1,565µm possédant une polarisation
extraordinaire (e) est généré à partir des longueurs d’onde 9,166 µm et 1,895µm des
faisceaux incidents de polarisation ordinaire (o). θ est l’angle que fait le vecteur d’onde
k avec l’axe optique du cristal (z), S est le vecteur de poynting et ρ est l’angle de walkoff
(ou de double réfraction).

condition avec l’équation (5.24), on trouve que :

θ∆k=0 = arcsin
√U − V

W

 (5.26)

avec U = (no1
λ1

+ no2
λ2

)−2, V = ( λ3
no3

)2 et W = λ2
3

(
1

n2
e3

− 1
n2

o3

)
. Les indices de réfraction

sont calculés à partir de l’équation suivante,

n2 = A + B

λa − C
+ F

λb − G
+ D

1 − E
λc

(5.27)

où les paramètres a,b,c et de A à G sont trouvés dans la référence [2] pour les in-
dices ordinaire et extraordinaire. Les indices propres du cristal AgGaSe2 pour les trois
ondes sont donnés dans le tableau suivant Pour des faisceaux incidents à λ1=9,166 µm

Indice λ=9,166µm λ=1,895µm λ=1,565µm
ne 2,565 2,610 2,623
no 2,598 2,640 2,652

Table 5.1 – Les indices propres du cristal AgGaSe2 pour les trois ondes
.

et λ2=1,895 µm, la condition d’accord de phase est obtenue avec θ = 53, 6◦, ce qui
correspond à un petit angle de walkoff ρ =0,6◦(10.44 mrad) et un indice ne3=2,651
pour l’onde à 1,565µm. Pour le cristal AgGaSe2, le coefficient non linéaire effectif
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deff = d36 sin(θ) sin(2ϕ) où d36=33pmV−1 est l’élément du tenseur contracté de la
susceptibilité non linéaire tel que d36 = 1

2χ(2) et ϕ est l’angle que fait la projection du
vecteur d’onde k dans le plan (x, y) avec l’axe x comme montré dans la figure 5.5. Le
cristal est taillé pour que ϕ=45◦ et sin(2ϕ) = 1, ce qui maximise deff . La valeur de
deff calculée pour l’accord de phase de type 1 est 26,6 pmV−1 supérieure à celle dans
le cas de type 2 (26,2 pmV−1), ce qui représente un autre argument pour l’utilisation
de l’accord de phase de type 1. En suivant l’équation (5.21), l’efficacité de conversion
calculée est 4.41mW/W2 pour w0 = 100µm et un cristal de longueur 10 mm.

Figure 5.5 – Propriétés de réfraction dans un cristal uniaxe (AgGaSe2) : θ l’angle que
fait k avec l’axe optique z et Φ l’angle azimutal mesuré à partir de l’axe x. Figure prise
de la référence [8].

Acceptance spectrale

Comme nous l’avons dit en introduction, on s’intéresse à la somme de fréquence
du laser à CO2 avec le laser femtoseconde à peigne de fréquence. Le spectre de ce
dernier, comme nous l’avons vu précédemment, est composé d’un nombre très grand de
modes, tous séparés d’un intervalle égal à la fréquence de répétition des impulsions. La
fréquence de la qème dent du peigne s’écrit :

νq = f0 + qfrep, (5.28)

où f0 est le décalage du peigne par rapport à l’origine, frep est la fréquence de répétition
du peigne et q est un entier. Comme les conditions optimales pour la somme de fréquence
dépendent des longueurs d’onde en jeu, l’efficacité de conversion ne peut être optimale
pour toutes les dents du peigne. Il est donc utile de calculer l’acceptance spectrale
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quand la longueur d’onde λ2 varie (n’est plus égale à 1.895µm). Elle est définie comme
la fenêtre spectrale dans laquelle l’efficacité de conversion reste supérieure à la moitié du
maximum de cette efficacité même si la condition d’accord de phase n’est plus vérifiée
(∆k ̸= 0). La largeur de cette fenêtre pour λ2 peut être calculée à partir de l’expression
de l’efficacité de conversion dans l’équation (5.21) et de l’expression 5.22 de ∆k. Dans
le cas d’une polarisation de type "ooe", elle s’écrit sous la forme [4]

∆λ2 = 0.886λ2
2

lc

∣∣∣∣∣no2 − ne3 − λ2
∂no2

∂λ2
+ λ3

∂nθ
e3

∂λ3

∣∣∣∣∣
−1

, (5.29)

où nθ
e3 est l’indice de réfraction extraordinaire de l’onde λ3 donné par l’équation 5.24, lc

est la longueur du cristal et c est la vitesse de la lumière. Pour que la fenêtre spectrale
soit centrée en λ2 = 1.895µm, l’angle θ est choisi de façon à ce que la condition d’accord
de phase soit vérifiée (∆k = 0) pour cette valeur de λ2. L’acceptance calculée pour un
peigne centré en λ2=1,895 µm est ∆λ2 ≃ 17 nm (∆ν2 ≃ 1.44THz), ce qui correspond
à environ 7200 de dents si la fréquence de répétition frep est égale à 200 MHz.

5.2.1.2 Calcul en ondes gaussiennes

9,166μm

1,895μm

z

x

fc

1,57μm

axe optique

θ

lc

Figure 5.6 – Les faisceaux incidents considérés gaussiens sont focalisés à l’intérieur
du cristal en x=y=0 et z=fc. θ est l’angle que font les axes des faisceaux incidents avec
l’axe optique du cristal. Dans cette figure, la divergence des faisceaux est exagérée.

Dans les expressions précédentes, nous avons supposé que les ondes étaient planes.
Il ne peut s’agir que d’une approximation et, en réalité, l’extension spatiale d’un fais-
ceau est finie et la répartition de lumière dans un plan transverse est non uniforme.
Dans ce cas l’équation de propagation fait alors intervenir les gradients du champ élec-
trique dans les directions transverses, noté ∇⊥. Pour cela nous allons considérer que
les faisceaux incidents sont des faisceaux gaussiens dont nous rappelons l’expression du
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champ électrique [1] :

Ej(r) = Aj

1 + iτj

exp
(−αj

2 z
)

exp [i(kjz − ϕj)] exp
[

(x − ρj(z − fc))2 + y2

w2
j (1 + τj)

]
(5.30)

où

— j=1,2 est l’indice du faisceau de longueur d’onde respectivement λ1 et λ2

— Aj est l’amplitude réelle du champ du faisceau de longueur d’onde λi

— ϕj est une phase constante
— αj est le coefficient d’absorption du cristal à la longueur d’onde λi

— τj = (z − fc)/zj avec zj = 1
2kjwj qui est la longueur de Rayleigh qui représente

la distance caractéristique de focalisation du faisceau
— fc = ηlc est la localisation du waist mesurée à partir de la face d’entrée du cristal

(η = 0.5 correspond à un waist situé au centre du cristal).

Calcul de l’efficacité de conversion

Une solution scalaire de l’équation 5.16 est donnée par [1] :

E3(r) = i
ω3

cn3

∫
P NL(r’)G3(r’, r)dr’ (5.31)

où G est la fonction de Green pour un angle de walkoff petit. Elle s’écrit sous la forme :

G3(r’, r) = k3

i2πZ
exp

(
−α3

2 Z + ik3Z
)

exp
[

ik3(X2 + Y 2)
2Z

]
(5.32)

avec X = (x − ρz) − (x′ − ρz′) (5.33)

Y = y − y′, (5.34)

et Z = z − z′ > 0. (5.35)

α3 est le coefficient d’absorption de l’onde de fréquence ω3. Pour une onde polarisée
extraordinaire, la fonction de Green donnée par l’équation (5.32) est valable dans le cas
d’une petite anisotropie (∆n

n
≃ 10−2 dans notre cas, qui se traduit par ρ = 10,44mrad).

La forme générale de la fonction de Green est donnée dans la référence [7]. Dans le cas
d’accord de phase de type ooe, ρ1 = ρ2 = 0 dans l’équation (5.30). Comme il y a peu
d’absorption dans le cristal, on suppose que l’efficacité de conversion est optimale quand
les deux waists wj sont situés à la même position suivant z qu’on note fc. L’amplitude
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de l’onde à ω3 à la sortie du cristal en z = lc, s’écrit alors

E3(x, y, lc) = i
ω3

cn3
dA1A2 exp(−α3lc

2 ) exp(ik3lc − ϕ1 − ϕ2)

×
∫ lc

0
dz′ exp(−αz′ + i∆kz′)

Qs(τ ′) exp
[
− [x − ρ(lcz′)]2 + y2

w2
uRs(τ ′)

]
, (5.36)

où
Qs(τ) = (1 + κ1τ)(1 + κ2τ) + i(1 + κeτ)(l − f − τ) (5.37)

Rs(τ) = Qs(τ)
(1 + κeτ) . (5.38)

avec les notations
zu = 1

2k3w
2
u (5.39)

κ1,2 = zu

z1,2
= k1 + k2

k1z2 + k2z1
(5.40)

κe =
(

k1 + k2

k1z2 + k2z1

)
z1z2 (5.41)

l = lc
zu

, f = fc

zu

= ηl (5.42)

a = α1 + α2 − α3

2 zu, σ = ∆kzu. (5.43)

Les paramètres l, f, a et σ sont respectivement le paramètre de focalisation, la position
du waist à l’intérieur du cristal, le paramètre d’absorption normalisé et le paramètre
d’accord de phase. L’efficacité de conversion est définie par Γ = P3

P1P2
où P3 est obtenue

en intégrant la distribution d’intensité I3(x, y, lc) = 1
2ε0cn3E3E

∗
3 dans le plan (x, y). Un

choix d’écriture de l’expression de l’efficacité de conversion est donné par

ΓSF G = KSF Glc(k−1
1 + k−1

2 )−1e−α3lchSF G(a, l, f, σ) (5.44)

où KSF G = 8ω2
3d2

πε3c3no1no2ne3
et hSF G est la fonction de Boyd et Kleinman, donnée par

hSF G(a, l, f, σ) = κe

2l

∫ ∫ l−f

−f
dτdτ ′

× exp[−a(τ + τ ′ + 2f) + iσ(τ − τ ′)]
(1 − iκeτ ′)QS(τ) + (1 + iκeτ)Q⋆

S(τ ′) × Fβ(τ, τ ′), (5.45)
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avec

Fβ(τ, τ ′) = exp −β2[τ 2/RS(τ) + τ ′2R⋆
S(τ ′)]

× exp
(

+β2[τ/RS(τ) + τ ′/R⋆
S(τ ′)]2 × QS(τ)Q⋆

S(τ ′)
(1iκeτ ′)QS(τ) + (1 + iκeτ)Q⋆

S(τ ′)

)
. (5.46)

où
B = ρ

2

[
k3

2 lc

]
et β = ρzu

wu

= 2B√
l
. (5.47)

Pour faire ce calcul compliqué dans un code python donné en annexe 7.1, j’ai défini une
fonction qui prend comme arguments les longueurs d’ondes λ1 et λ2, les waists w1 et
w2, la longueur du cristal et θ (l’angle que font les faisceaux incidents avec l’axe optique
du cristal) et qui retourne la valeur de l’efficacité de conversion. Les intégrations sont
faites en utilisant la méthode de Simpson. Pour des faisceaux incident à 9,166 µm et
1,895 µm de même waist w = 100 µm, un accord de phase idéal ∆k=0, une focalisation
au centre du cristal décrite par η=0.5 et une longueur de cristal de 10mm, l’efficacité
de conversion est égale à 1,2 mW/W2 soit 27,7% de la valeur calculée en onde plane,
ce qui souligne l’importance de faire le calcul en ondes gaussiennes.

Optimisation de ΓSF G

La figure (5.7) montre la variation de l’efficacité de conversion en fonction des
waists des faisceaux incidents à l’intérieur du cristal. On voit que pour chaque valeur
du waist w1 (w9.166), l’efficacité de conversion admet un optimum correspondant à une
valeur w2,opt donnée. D’après cette figure, le maximum qu’on peut atteindre dans cette
configuration est ∼ 2,17 mW/W2 avec les waists (w1, w2)opt = (53,4µm, 39µm) dans le
cristal.

Existe-t-il un optimum sur θ et η ?

L’objectif de cette partie est de voir s’il existe un optimum de l’efficacité de conver-
sion ΓSF G suivant l’accord de phase ∆k, les deux waists (w1, w2) des faisceaux incidents
et leur localisation à l’intérieur du cristal donnée par le facteur η = fc

lc
(fc est la position

des deux waists et lc est la longueur du cristal). Cette optimisation s’effectue en variant
l’angle θ (l’angle que font les deux faisceaux incidents avec l’axe optique du cristal)
entre 52, 7◦ et 53, 85◦ (ce qui est équivalent à une variation de ∆k), et pour chaque
valeur de θ, le couple (w1, w2)opt et la valeur de η donnant le maximum de l’efficacité
de conversion sont déterminés par un algorithme de maximisation où j’ai scanné w1

entre 10 et 100µm par pas de 3µm, et pour chaque valeur de w1, j’ai scanné w2 dans
le même intervalle. La valeur du paramètre de localisation η qui optimise l’efficacité de
conversion est ηopt=0,5 [1]. Les résultats de l’optimisation pour le cristal AgGaSe2 de
longueur lc=10 mm sont représentés dans la figure (5.8). Cette figure montre la variation
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Figure 5.7 – Efficacité de conversion en fonction des waists w1 et w2. L’efficacité est
calculée pour une longueur de cristal lc=10mm, pour une condition d’accord de phase
vérifiée (∆k = 0) et pour des waists situés au milieu du cristal.

du maximum de l’efficacité de conversion en fonction de l’angle θ. Pour lc = 10 mm,
l’optimum est Γopt = 2,6 mW/W2, obtenu lorsque l’angle θopt = 53, 44◦ qui est très
proche de la condition d’accord de phase θ∆k=0 (∆θ = θ∆k=0 − θopt = 0, 16◦).

5.2.2 Expérience
Pour générer la somme de fréquence, nous utilisons un cristal AgGaSe2 d’une

longueur de 8 mm. Nous expliquerons plus loin dans ce chapitre le choix de cette
longueur. L’optimum de l’efficacité de conversion pour cette longueur de cristal est
2,21 mW/W2, obtenu avec les paramètres suivants :

wopt
9,166 = 42 µm,

wopt
1,895 = 33 µm,

θopt = 53, 45◦.

Dans cette section, nous aborderons en détail la préparation des faisceaux impliqués
dans la génération du faisceau somme de fréquence. Nous décrirons les procédures ex-
périmentales, y compris le réglage des équipements et les paramètres de contrôle. Pour
évaluer la cohérence entre la théorie et la pratique, nous comparerons également les
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Figure 5.8 – Efficacité de conversion en fonction de θ. Chaque valeur de l’efficacité de
conversion est obtenue en optimisant l’efficacité de conversion suivant w1, w2 et η. Le
pointillé vert représente la condition d’accord de phase ∆k = 0

résultats expérimentaux avec ceux issus de nos simulations numériques.

5.2.2.1 Préparation des faisceaux

Le dispositif expérimental est représenté dans la figure 5.9. Les deux faisceaux
laser à 9,166 µm et 1,895 µm sont combinés dans le cristal AgGaSe2 de dimensions
8×5×5 mm3 pour générer la somme de fréquence. Après avoir enlevé une partie de
la puissance pour faire un battement avec le laser à cascade quantique et une partie
pour la spectroscopie de l’acide formique, le laser à CO2 est focalisé dans le cristal
en utilisant un télescope composé d’une lentille L3 (II-VI Infrared, f=50 mm) et une
deuxième lentille L4 (Edmund 39-518, f=50 mm). Les surfaces des deux lentilles sont
traitées avec un antireflet à 9,2 µm. Il faut noter que le faisceau laser est très diver-
geant puisque la valeur du waist wopt

1 est de l’ordre de 3 à 4 fois la longueur d’onde
du laser à CO2 et donc son diamètre à la position de la lentille L4 est supérieure à
25,4 mm (1 pouce). Par conséquent, nous avons décidé d’utiliser une lentille de deux
pouces (diamètre=50,8 mm) pour la lentille L4. De plus, cette lentille a une géométrie
asphérique, que j’ai simulée et validée avec le logiciel OSLO, qui limite les aberrations
géométriques.
Le faisceau à 1,895 µm issu du module d’extension du peigne de fréquence arrive

à la table optique avec une fibre optique connectée à un collimateur fibré (Schäf-
ter+Kirchhoff : 60FC-SF-4-A6.2S). Ce faisceau dont les modes s’écrivent fq1 = f1 +
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Figure 5.9 – Schéma expérimental de la stabilisation du laser à CO2 sur le peigne de
fréquence. Le faisceau du laser à CO2 de fréquence fCO2 est combiné avec la partie à
1,895 µm du peigne pour générer la somme de fréquence dans le cristal AgGaSe2. Le
peigne généré centré à 1,565 µm est combiné avec le peigne original centré à 1,565 µm
pour détecter le battement sur la photodiode. Ce battement est utilisé ensuite pour
asservir le laser à CO2. LS : lame séparatrice, L : lentille, P : polariseur, F1560 : filtre
centré à 1560 nm, F1890 : filtre centré à 1890 nm, LD : lame dichroïque, CF : collimateur
fibré, CP : contrôle de polarisation, CO : coupleur optique, PD : photodiode.

q1frep avec f1 la fréquence centrale du spectre, est filtré spectralement avec un filtre
F1980 (SPECTROGON NB-1890-054) centré à 1892 nm avec un facteur de transmission
de 77% et une largeur de 54 nm. Dans un accord de phase de type ooe, les polarisations
des faisceaux incidents sont parallèles. La polarisation du faisceau à 1,895 µm peut être
contrôlée en tournant le collimateur fibré. Elle est ajustée en maximisant la puissance
transmise à travers d’un polariseur P1(Thorlabs LPNIRA-050) aligné horizontalement
comme la polarisation du faisceau laser à CO2. Le taux d’extinction du polariseur est
10−4 et le facteur de transmission est 85% à 1,895 µm. La préparation du faisceau
avec le waist voulu est réalisée aussi grâce à un télescope composé deux lentilles L1

plan concave divergente (Thorlabs LC1715-C, f=-50 mm) et L2 plan convexe (Thorlabs
LA1608-D, f=75 mm). Le télescope est placé de façon à ce que la position du waist
du faisceau à 1,895 µm soit le plus proche possible de celle du faisceau à 9,166 µm.
Les faisceaux lasers sont ensuite combinés grâce à une lame dichroïque (Edmund) en
Germanium d’une taille de deux pouces (diamètre = 50,8 mm). Cette lame est utilisée
pour réfléchir le faisceau à 1,895 µm et transmettre le faisceau à 9,166 µm. Nous avons
mesuré les coefficients de réflexion et de transmission de cette lame en polarisation hori-
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zontale et verticale pour les deux faisceaux et obtenu T (9,166µm)≃100% et R(1,895µm)
= 93,4% en polarisation horizontale contre T (9,166µm) = 63% et R(1,895µm) = 87,3%
en polarisation verticale. Ces chiffres expliquent le choix de la polarisation horizontale
pour les faisceaux pompe.

5.2.2.2 Alignement des faisceaux

La superposition des faisceaux est un facteur critique pour obtenir la somme de
fréquence. L’axe du faisceau laser à CO2 après la lame dichroïque a été pris comme
référence et nous avons aligné le faisceau du peigne à 1,895 µm sur cet axe. Pour cela,
nous avons placé un pinhole (Thorlabs : P50HK) qui sera remplacé par le cristal non
linéaire après l’alignement et un diaphragme dans l’axe du faisceau laser à CO2. La
distance qui sépare le pinhole et le diaphragme est 10 cm. Le pinhole est monté sur
deux goniomètres permettant le réglage angulaire selon les angles θ et ϕ. Le système
lui même est monté sur des platines de translation pour pouvoir déplacer le pinhole
dans les trois dimensions de l’espace. Le faisceau à 1,895 µm est alors aligné sur l’axe
du laser à CO2 grâce à des miroirs placés entre la lentille L2 et la lame dichroïque en
optimisant la puissance transmise à travers le diaphragme. Les waists très petits des
faisceaux qu’il faut mettre dans le cristal pour obtenir la somme de fréquence rendent
l’alignement assez délicat car il faut superposer les faisceaux à quelques dizaines de µm
près. D’après les résultats de la simulation de la somme de fréquence, les deux faisceaux
doivent être focalisés au milieu du cristal. Or, une différence d’indice entre les faisceaux
à 9,166 µm et 1,895 µm dans le cristal AgGaSe2 fait que les waists des faisceaux doivent
être décalés lors de la préparation de l’alignement fait dans l’air. Ce décalage est donné
par δn l

2=0,16 mm où l=8 mm est la longueur du cristal et δn∼ 4,14.10−2 est l’écart
entre les indices à 9,166µm et 1,895µm.
Les positions des waists des faisceaux ont été mesurées en charriotant le pinhole suivant
l’axe des faisceaux. La position du waist laser à CO2 a été prise comme référence et le
décalage est réalisé en jouant sur la position de la lentille L2 du faisceau à 1,895 µm.

5.2.2.3 Détection du faisceau somme de fréquence

Le cristal AgGaSe2 est taillé de façon à ce que, si les faisceaux sont en incidence
normale, l’angle entre les vecteurs d’ondes des faisceaux et l’axe optique du cristal cor-
respond à l’angle d’accord de phase. La surface d’entrée du cristal AgGaSe2 est traitée
avec un traitement antireflet à 1,895 µm et 9,2 µm tandis que la surface de sortie a un
traitement antireflet à 1,565 µm.
A la sortie du cristal, on obtient le faisceau somme de fréquence dont le spectre corres-
pond à un peigne décalé centré à 1,565 µm. Les fréquences des modes de ce peigne sont
données par

f1 + q1frep + fCO2 , (5.48)
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Figure 5.10 – Dispositif expérimental pour la génération de somme de fréquence.

où fCO2 est la fréquence du laser à CO2. Pour isoler le faisceau somme de fréquence,
une première étape consiste à mettre, à la sortie du cristal, une lentille L5 biconvexe
(Thorlabs LB1471-C , f =50 mm). Cette lentille permet de bloquer le faisceau laser à
CO2 transmis par le cristal et surtout de mettre en forme parallèle le faisceau somme
pour l’injecter dans la fibre. Le faisceau est ensuite filtré spectralement par un filtre
F1560 (SPECTROGON NB-1560-056) centré à 1560 nm, d’une largeur de 56 nm et
un facteur de transmission de 67%. Ce filtre permet d’atténuer la puissance transmise
à 1,895 µm par le cristal. La polarisation du faisceau généré est perpendiculaire à
celle des faisceaux incidents dans le cas d’une somme de fréquence de type ooe, donc
un polariseur P2 (Thorlabs LPNIRA-050) aligné verticalement est placé après le filtre
pour bloquer complètement le faisceau à 1,895 µm.

5.2.2.4 Efficacité de conversion

Pour estimer l’efficacité de conversion de la génération de somme de fréquence,
il faut déterminer la puissance du faisceau somme de fréquence à la sortie du cristal.
Cependant, il n’est pas possible de mesurer cette puissance à cause de la présence des
résidus des faisceaux à 1,895 µm et 9,166 µm à la sortie du cristal. Expérimentalement,
la puissance totale du faisceau à 1,895 µm à la sortie du collimateur fibré est 300 mW.
Cette puissance se réduit à 26,4 mW après le filtre F1892 et le polariseur P1 et à 18,4 mW
après la lame dichroïque, c’est à dire à l’entrée du cristal. La puissance du peigne généré
à 1,565 µm est mesurée après le polariseur P2, là où le faisceau est isolé, avec une grosse
photodiode (InGaAs-3000) d’un diamètre de 3 mm et un rendement de 0,95 A/W à
1550 nm. Pour une puissance de 87 mW à 9,166 µm à l’entrée du cristal, la puissance
du peigne généré est 627 nW. Cette valeur correspond à une puissance de 1,1 µW à la
sortie du cristal si on prend en compte les facteurs de transmission 85% du polariseur
et 67% du filtre. L’efficacité de conversion expérimentale est alors 0,7 mW/W2.
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5.2.2.5 Comparaison avec l’efficacité de conversion théorique

D’après la documentation du filtre F1892 (SPECTROGON), sa fonction de trans-
mission ressemble fortement à une lorentzienne. On considère que, à l’entrée du cristal,
la puissance du faisceau à 1,895 µm est distribuée sur les dents du peigne suivant une
lorentzienne(figure 5.11) donnée par

L(fq1) = A

1 +
(2(fq1 −fc)

γ

)2 , (5.49)

où fq1 = f1 + q1frep est la fréquence du mode d’ordre q1 du peigne avec frep=200 MHz
la fréquence de répétition du peigne, fc est la fréquence centrale du filtre, A est la
puissance du mode central du spectre, et γ la largeur à mi-hauteur du spectre supposée
fixée par celle du filtre. Si la puissance totale du faisceau à 1,895 µm est 18,4 mW, la
fonction L doit vérifier ΣpL(fq)=18,4 mW, donc le facteur A est estimé à 518 nW.

Pour un cristal de 8 mm de longueur, l’optimum théorique d’efficacité de conversion

Figure 5.11 – A gauche : La forme du spectre du peigne à 1,895 µm à l’entrée du
cristal. La puissance de 18,4 mW est supposée distribuée selon une lorentzienne avec
une largeur donnée par celle du filtre F1890 (∼4,5 THz). A droite : Le profil d’efficacité
de conversion de la somme de fréquence du cristal AgGaSe2 en fonction de la fréquence
du mode du peigne à 1,895 µm. La courbe noire correspond à un ajustement gaussien.

de la somme de fréquence dans le cas monochromatique (1,895 µm + 9,166 µm) est
2,21 mW/W2. Cet optimum est atteint avec les waists wopt

1 = 42 µm pour le faisceau à
9,166 µm et wopt

2 = 33 µm pour la faisceau à 1,895 µm et un angle d’accord de phase
de 53,45◦. On fixe alors ces paramètres et on calcule l’efficacité de conversion pour
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chaque dent (ou mode) du peigne à 1,895 µm. L’efficacité de conversion en fonction de
la fréquence des modes du peigne est montrée dans la figure 5.11. Ce profil correspond
parfaitement à une gaussienne qu’on peut l’écrire sous la forme :

Γ(fq1) = Γ0e
− (fq1 −f0)2

2σ2 , (5.50)

où Γ0=2,21 mW/W2 est l’efficacité pour la fréquence centrale f0 (cas monochroma-
tique). L’acceptance spectrale est ∼2,24 THz, elle est deux fois plus petite que la lar-
geur du filtre F1892.
Théoriquement, la puissance totale du peigne somme est alors donnée par

P = P9,166 ×
∑
q1

Γ(fq1)L(fq1), (5.51)

où P9166 est la puissance du laser à CO2 à l’entrée du cristal. La valeur théorique de
la puissance totale est 1,12 µW, correspond à une efficacité de conversion théorique de
0,7 mW/W2. Ces résultats sont en très bon accord avec ce qu’on a mesuré expérimen-
talement.

Pourquoi un cristal de 8 mm ?

Figure 5.12 – Variations des paramètres du profil gaussien de l’efficacité de conversion
en fonction de la longueur du cristal AgGaSe2. En rouge : L’amplitude du profil. En
bleu : La largeur à mi-hauteur du profil.
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Figure 5.13 – Variation de la puissance totale théorique du peigne généré par la
somme de fréquence en fonction de la longueur du cristal.

La puissance totale du peigne généré à 1,565 µm comme on l’a vu dans le pa-
ragraphe précédent dépend du profil gaussien de l’efficacité de conversion du cristal
AgGaSe2. Les paramètres de ce profil dépendent de la longueur du cristal comme mon-
tré dans la figure (5.12) où les calculs sont faits avec le modèle des ondes gaussiennes.
Lorsque la longueur du cristal est petite, l’acceptance spectrale est grande (et donc le
nombre de dents inclues dans la fenêtre spectrale est grand) mais l’efficacité de conver-
sion est faible. A contrario, pour un cristal long, l’efficacité est grande mais l’acceptance
spectrale est faible.
Il faut noter que les waists wopt

1 et wopt
2 ainsi que l’angle θopt qui optimisent l’efficacité

de conversion (Figure 5.12), c’est-à-dire l’amplitude du profil gaussien, dépendent de
la longueur du cristal. Pour chaque longueur, j’ai fixé les paramètres optimums et j’ai
calculé l’efficacité de conversion pour chaque dent du spectre de l’extension à 1,895 µm
pour obtenir finalement l’acceptance spectrale correspondante à cette longueur. La puis-
sance totale théorique du peigne somme à 1,565 µm en fonction de la longueur du cristal
est donnée dans la figure (5.13). Elle augmente avec la longueur du cristal et converge
vers une valeur de 1,15 µW qui est très proche de celle qu’on a obtenue avec un cristal
de 8 mm.
Expérimentalement, le faisceau du peigne généré est combiné avec celui du peigne ori-
ginal, dont le spectre est aussi supposé lorentzien (Figure 5.14 à gauche), pour générer
un battement RF comme montré dans la figure 5.15. La figure (5.14 à droite) montre la
variation de la la puissance théorique du signal de battement entre 220 µW du peigne
original et 20% de la puissance totale du peigne généré en fonction de la longueur du
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cristal. Il existe un optimum mou situé à des longueurs de cristal entre 5 et 8 mm. Ce
calcul nous a convaincu d’acheter un cristal de 8 mm et qu’il est inutile d’acheter un
cristal trop long qui serait plus cher.

Figure 5.14 – A gauche : Profil lorentzien du peigne original centré à 1,565 µm qu’on
considère pour faire le calcul de puissance du signal de battement. La puissance totale
est 220 µW. A droite : Puissance totale théorique du signal de battement entre le peigne
original et le peigne généré en fonction de la longueur du cristal. On a pris seulement
20% de la puissance totale du peigne généré.

Figure 5.15 – Somme de fréquence entre la partie extension du peigne à 1,895 µm
(bleu) de modes f1 + q1frep et le laser à CO2 (rouge) de fréquence fCO2 pour générer un
nouveau peigne à 1,565 µm (vert) de modes f1 + q1frep + fCO2 . Ce peigne est combiné
avec le peigne original à 1,565 µm (noir) de modes f2+q2frep pour générer un battement
radio-fréquence de fréquence fbattement = fCO2 + f1 − f2 + (q1 − q2)frep.
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5.3 Génération du battement RF

5.3.1 Couplage du faisceau somme dans la fibre
Le faisceau généré est couplé dans une fibre optique en utilisant un collimateur

fibré (Schäfter+Kirchhoff : 60FC-SF-4-A4.5S) (Figure 5.9) fixé dans une monture per-
mettant le réglage angulaire et la translation suivant les trois dimensions de l’espace.
Le waist du faisceau généré à 1,565 µm, situé au centre du cristal, est donné par [1]

w3 = w1,optw2,opt

(w2
1,opt + w2

2,opt)1/2 . (5.52)

Le faisceau est rendu parallèle grâce à la lentille L5 et envoyé ensuite vers le collimateur.
60% de la puissance du faisceau généré est injecté dans la fibre. Ces pertes sont dues
essentiellement au fait que la géométrie du faisceau n’est pas parfaitement adaptée à la
configuration du collimateur.

5.3.2 Génération du battement RF
Environ 90% de la puissance du peigne généré injectée dans la fibre optique est

couplée avec 10% du peigne original à 1,565 µm pour générer un battement radio-
fréquence au niveau du photo-détecteur (Figure 5.9) qui sera utilisé par la suite pour
asservir le laser à CO2. Il s’agit d’un battement entre deux peignes de fréquence, c’est
à dire deux trains d’impulsions dans l’espace temps comme montré dans la figure 5.16.
Si on considère que les deux peignes sont idéaux, on peut écrire la puissance du signal

Figure 5.16 – Décalage temporel δt entre les deux trains d’impulsions du peigne généré
et le peigne original dû à la différence de marche ∆L dans les fibres d’indice n. Trep est
le taux de répétition des peignes.

de battement électriques sous la forme (équation 4.26) :

Pω = ηϵ0ScE1E2ϵ1 · ϵ2

2
sin

(
N+1

2
n∆L

c
ωrep

)
sin

(
1
2

n∆L
c

ωrep

) . (5.53)
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Pour générer le battement radio-fréquence, une ligne à retard (NEWPORT :F-VDL-
2-3-FA-S) est placée dans le chemin du peigne original (Figure 5.9) pour compenser
finement la différence de marche n∆L et donc aligner temporellement les impulsions
des deux peignes. L’entrée et la sortie de cette ligne sont fibrées. Ce dispositif, réalisé
dans l’espace libre, est constitué de deux miroirs à 45◦ pour que le faisceau issu de
la fibre d’entrée soit parallèle à celui injecté dans la fibre de sortie. Les deux miroirs
peuvent être translatés sur une distance de 5 cm, ce qui permet de retarder temporelle-
ment le peigne original jusqu’à 330 ps. Nous avons utilisé un oscilloscope rapide d’une
bande passante de 350 MHz pour mesurer le déphasage temporel entre les signaux à la
fréquence frep des deux peignes détectés par un photo-détecteur (InGaAs) d’une bande
passante de 1GHz. Dans l’expression de la puissance du signal de battement (Équa-

Figure 5.17 – Bleu : Bruit de l’analyseur de spectre. Orange : Bruit électronique,
sans lumière sur le photodétecteur. Vert : Bruit de photons par peigne généré. Rouge :
Bruit du peigne original. Violet : Signal de battement obtenu lorsque les deux peignes
sont synchronisés temporellement. Le rapport signal sur bruit du signal de battement
est 58 dB dans une bande d’analyse de 30 kHz (53 dB dans 100 kHz). La ligne noire
indique la valeur théorique du bruit de photons généré par le puissance du peigne
original à 1,565 µm.

tion 5.53), il intervient le produit scalaire entre les vecteurs de polarisation ϵ1 et ϵ2

des champs électriques des deux peignes. Pour cela, un contrôleur de polarisation est
positionné lui aussi sur le trajet du peigne original permettant d’aligner sa polarisation
sur celle du peigne généré par la somme de fréquence. Quand on règle la ligne à retard
et le contrôle de polarisation, on obtient le signal de battement montré dans la figure
5.17. Le plancher de bruit rouge montre que le bruit du peigne original à 1,565 µm est
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au-dessus du bruit de photons généré par sa puissance (représenté par la ligne noire).
Le rapport signal sur bruit du signal de battement est d’environ 53 dB dans une bande
d’analyse de 100 kHz sur l’analyseur de spectre, ce qui est largement suffisant pour
asservir le laser à CO2.

5.4 Asservissement du laser à CO2

Figure 5.18 – Schéma d’asservissement du laser à CO2 sur le peigne de fréquence basé
sur une boucle de rétroaction fait maison.

Le système électronique de stabilisation de la fréquence du laser à CO2, que nous
avons réalisé, est représenté dans la figure 5.18. Le signal de battement détecté par le
photo-détecteur InGaAs (figure 5.9) est amplifié par un amplificateur radio-fréquence
(minicircuits : GALI-3+) d’un gain de 22,4 dB à 64MHz. Ensuite, pour éliminer le bat-
tement à 200 MHz et éviter de saturer les amplificateurs, le signal est filtré par un filtre
passe bas (minicircuits : SLP-90+) dont la bande passante s’étend de 0 à 81 MHz. Il
est ensuite, à nouveau, amplifié par un amplificateur RF (minicircuits : ZFL-500LN+)
d’environ 28 dB à 64 MHz, puis filtré par un filtre (SBP-70+) avec une bande passante
de 63 à 77 MHz. Notons que le choix des filtres dépend de la fréquence de battement
à laquelle nous souhaitons asservir le laser à CO2. Un coupleur (minicircuits : ZX30-
12-4-S+) est utilisé pour envoyer 6,3% de la puissance sur un analyseur de spectre
Rohde et Schwarz PFC1500. Le reste de la puissance du signal est envoyé sur un di-
viseur (MC12093) pour diviser sa fréquence par 8. Pour obtenir un signal d’erreur, un
comparateur phase/fréquence (MC12140) est utilisé pour comparer le signal de bat-
tement divisé par 8 avec un signal de référence délivré par un synthétiseur Rohde et



128 5.4. Asservissement du laser à CO2

Swcharz SMC100 référencé sur le 10 MHz de LNE-SYRTE. Le signal d’erreur obtenu
est proportionnel à la différence de phase entre les deux signaux, il varie de -2 V à
+2 V lorsqu’on passe de -2π à +2π sur la différence de phase. Cela correspond, en
tenant compte de la division par 8, à une amplitude de 4 V pour une différence de
phase du champ du faisceau à 1,565 µm (et donc du faisceau à 9,166µm) de 32π, ce qui
correspond à une pente de ∼25 rad/V. L’intérêt d’utiliser un diviseur par 8 est d’avoir
une marge de 16π pour la comparaison de phase, ce qui permet d’éviter les sauts de
cycle dans l’asservissement et donc d’améliorer la stabilité et la précision du système.
Le comparateur phase fréquence nous permet d’obtenir un système d’asservissement
qui peut fonctionner sur une large plage de fréquences. Le signal d’erreur obtenu à la
sortie du comparateur est filtré avec un filtre passe bas (minicircuits : SLP-1.9+) d’une
bande passante de 2,5 MHz. Dans le système d’asservissement (figure 5.18), la boucle

Figure 5.19 – Spectre du battement asservi entre le peigne original à 1,565 µm asservi
en optique et le peigne généré, RBW = 3 kHz (résolution bandwidth), VBW = 3 kHz
(vidéo bandwidth). Les bosses viennent du spectre du peigne asservi en optique et ne
correspondent pas à la bande d’asservissement du laser à CO2.

est fermée avec deux corrections différentes pour asservir en phase le laser à CO2 à
partir du signal d’erreur. Ces corrections sont appliquées à travers deux circuits dis-
tincts (voir annexe 7.2). Le premier circuit est constitué de deux étages proportionnel
et intégrateur (PI) de gains ajustables, il apporte des corrections de haute fréquence en
agissant sur la petite céramique piézoélectrique du laser à CO2. Une partie du signal
de ce circuit est envoyée à un deuxième circuit constitué d’un étage intégrateur (I) de
gain ajustable et qui est utilisé pour les corrections à basse fréquence en agissant sur la
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grosse céramique piézoélectrique. La figure 5.19 représente le signal de battement filtré
après asservissement. Ce signal est centré à la fréquence 64 MHz (la fréquence délivrée
par le synthétiseur pour la comparaison de phase est fixée à 8 MHz).
La figure 5.20 montre le signal de battement non filtré entre une puissance P1=210 nW

Figure 5.20 – Orange : Signaux à la fréquence frep généré par le peigne somme
(P1=210 nW) et le peigne original (P2=225 µW) à 1,565 µm. Bleu : Signal de bat-
tement asservi entre le peigne somme et le peigne original à 1,565µm. Analyseur de
spectre : RBW = 100 kHz ; VBW = 1 kHz.

du peigne somme et une puissance P2=225 µW du peigne original à 1,565 µm ainsi que
les signaux à la fréquence frep=200 MHz générés par les deux peignes. Ces signaux sont
mesurés avec l’analyseur de spectre 1 (figure 5.18).
Comme nous l’avons montré précédemment, l’expression du photocourant correspon-
dant à la fréquence 200MHz, détecté par le photodétecteur est donné par (l’équation
4.19)

IRMS
200 = ηP. (5.54)

où P est la puissance optique du peigne et η=0,97 A/W le rendement du photodétec-
teur. Pour comparer la théorie avec ce qu’on observe sur l’analyseur de spectre 1, nous
utilisons un circuit similaire à celui représenté dans la figure 4.7. La résistance équiva-
lente Req = (R2Rin)/(R2 + Rin) a été estimée à 377 Ω (voir section 4.3.2.2). De plus, il
faut tenir compte du gain GdB=22,4 dB (donnée par le constructeur) de l’amplificateur
Gali-3+ et du coupleur à -12 dB. L’expression théorique de la puissance en dBm du
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signal à la fréquence frep pour chaque peigne est donc donnée par

P th
dBm = 10 log10

(
Req(ηγnon,filtréP )2

P0

)
+ GdB − 12, (5.55)

où P0=1 mW et γnon,filtré est le facteur de contraste que nous avons estimé à 0,25 (peigne
non filtré, voir section 4.3.2.3). Les valeurs théoriques des puissances sont présentées
dans la figure 5.20. On observe que l’écart entre les valeurs théoriques et expérimentales
pour les signaux à la fréquence frep est quasiment identique, 1,8 dB. Cela montre qu’il
n’y a pas saturation au niveau du photodétecteur, les deux signaux à 200 MHz ont le
même facteur de contraste et donc la cohérence du peigne somme, plus précisément le
peigne à 1,895 µm, n’est pas dégradée par le processus de l’extension. Cet écart est dû
essentiellement au fait que la valeur du gain de l’amplificateur est mal estimée et qu’elle
est à -1,8 de celle spécifiée par le constructeur.
L’expression de la puissance signal de battement en dBm entre les deux peignes s’écrit

Pbatt = P1,dBm + P2,dBm

2 . (5.56)

La puissance de ce battement, calculée à partir des mesures expérimentales à 200 MHz,
présente un écart de 5,4 dB par rapport à la valeur observée sur l’analyseur de spectre
(courbe bleue). En revanche, lorsque cette puissance est déduite des valeurs théoriques
à 200 MHz, l’écart atteint 7,2 dB par rapport à la valeur observée. Il convient de noter
que le niveau de bruit observé correspond au plancher de bruit de l’analyseur de spectre.

5.5 Spectroscopie de HCOOH et répétabilité

5.5.1 Dispositif expérimental

Afin de mettre à l’épreuve notre laser à CO2 asservi sur le peigne de fréquence dans
le contexte d’une expérience de spectroscopie à haute résolution, nous avons procédé à
une nouvelle mesure de la raie d’absorption saturée de l’acide formique, qui avait déjà
servi de référence de fréquence pour la spectroscopie de H+

2 . Cette raie correspond à la
transition entre les niveaux (J ′ = 21, K ′

a = 2, K ′
c = 20) et (J ′ = 21, K ′

a = 3, K ′
c = 19).

Dans cette démarche, nous avons utilisé le même dispositif expérimental que celui
illustré dans la figure 3.5, avec quelques ajustements mineurs. Nous avons changé la
fréquence de modulation de 5,667 kHz à 700 Hz car pour 5,667 kHz, le 3f (3ème har-
monique) valait 17 kHz, qui est du même ordre de grandeur de la largeur de raie.
La modulation de la fréquence du laser à CO2 est appliquée par la modulation de la
fréquence du synthétiseur utilisé pour la comparaison de phase. Désormais, le signal
d’erreur issu de la détection synchrone sert de signal de spectroscopie, comme indi-
qué dans la figure 5.21. Il convient de noter que le laser à CO2 fonctionne sur la raie
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Figure 5.21 – Dispositif expérimental pour la spectroscopie de l’acide formique
(HCOOH). LS : lame séparatrice, M : miroir, DS : détection synchrone HgCdTe :
détecteur refroidi, L : lentille, A.O : amplificateur opérationnel.

9R(42), nous devons alors décaler sa fréquence de 128 MHz à l’aide d’un modulateur
acousto-optique, afin de la faire correspondre avec la raie de l’acide formique. Ensuite,
le faisceau est introduit dans la cavité de l’acide formique, qui fonctionne comme un
résonateur Fabry-Pérot. Pour optimiser le couplage, nous utilisons un téléscope com-
posé de deux lentilles L5 et L6. Le signal de transmission du faisceau par la cavité est
détecté avec un détecteur (HgCdTe) refroidi à la température de l’azote liquide, puis
amplifié avec un amplificateur opérationnel. La partie continu (DC) est extraite de ce
signal puis visualisée sur un oscilloscope pour déduire la puissance intra-cavité. Pour
obtenir le signal de spectroscopie, la fréquence du laser à CO2 est modulée avec une
fréquence de modulation fmod=700 Hz. Le signal est alors filtré par un filtre passe bande
centré à 2,1 kHz pour l’envoyer à la détection synchrone SRS 810 qui est configurée
pour détecter le signal d’absorption saturée en troisième harmonique.

5.5.2 Résultats et formes de raie

La figure 5.22 présente le spectre de la raie d’absorption saturée de l’acide formique
(courbe bleue), obtenue en balayant la fréquence du laser à CO2 sur une plage de
1,1 MHz autour du centre de la raie. La modulation de la fréquence est effectuée avec
une profondeur de modulation de Pmod=71 kHz. La pression de l’acide formique dans
la cavité est maintenue à 1,00±0,01 µbar, tandis que la puissance intracavité est fixée
à Pint=430 µW.
Nous supposons que la raie de l’acide formique a la forme d’une lorentzienne décrite
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par
L(x) = AL

1 + x2 , (5.57)

où AL est l’amplitude du profil de la raie et x est une variable sans dimension donnée
par

x = (ν − ν0)/Γ (5.58)

où ν0 désigne la fréquence centrale de la raie, tandis que Γ représente sa largeur expé-
rimentale à mi-hauteur. Une première approximation consiste à considérer que le profil
de la raie d’absorption saturée peut être décrit par la dérivée troisième du profil de la
raie donné par l’équation 5.57 :

L(3)(x) = AL

(
−48x3

(1 + x2)4 + 24x

(1 + x2)3

)
. (5.59)

L’ajustement du spectre en utilisant la dérivée troisième d’une Lorentzienne s’est révélé
insatisfaisant, notamment en ce qui concerne la reproduction des petites bosses latérales
de la raie comme montré dans la figure 5.22 (courbe rouge). Par conséquent, nous
sommes confrontés à la nécessité de rechercher un modèle alternatif qui puisse mieux
correspondre à ce spectre.
La spectroscopie que nous réalisons se trouve dans le régime de modulation de longueur
d’onde, avec des fréquences de modulation et de démodulation de 700 Hz et 2100 Hz,
très lentes devant le temps d’évolution des cohérences de l’acide formique. Pour une
modulation sinusoïdale de la fréquence du laser à CO2, le signal d’absorption est donné
par l’équation 5.57 avec x remplacée par x + m cos(2πfmodt) où m = Pmod/Γ :

S(x, t) = AL

1 + (x + m cos(2πfmodt))2 (5.60)

Plusieurs auteurs, tels R.Arndt [42], J.Reid et D.Labrie [43], ont exploré les modèles
théoriques pour la spectroscopie par modulation de fréquence. En suivant le modèle
d’Arndt, le signal à la nième harmonique détecté par la détection synchrone est propor-
tionnel à la quantité Sn(x) obtenue en calculant la décomposition en série de Fourier
de la fonction périodique de l’équation 5.60 :

Sn(x) = 1
2

1
mn

ϵnin

{
[(1 − ix)2 + m2]

1
2 − (1 − ix)

}n

[(1 − ix)2 + m2]
1
2

+ c.c, (5.61)

avec ϵ0 = 1, ϵn = 2 pour n ≥1. Pour n=3, l’équation 5.61 devient

S3(x) = − 1
m3 i

{
[(1 − ix)2 + m2]

1
2 − (1 − ix)

}3

[(1 − ix)2 + m2]
1
2

+ c.c. (5.62)
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Figure 5.22 – Bleu : Spectre de la raie d’absorption de l’acide formique détecté en
3ème harmonique. Rouge : Ajustement du spectre avec la dérivée troisième d’une Lorent-
zienne (L(3)). Vert : Ajustement avec le modèle S3 de R.Arndt. Les résidus de chaque
ajustement sont indiqués en bas. Le nombre de points est N=237. Conditions expéri-
mentales : pression=1 µbar, Puissance intracavité=430 µW, fréquence de modulation
fmod=700 Hz, profondeur de modulation Pmod=71 kHz, temps d’intégration pour chaque
point est 30 ms.

En introduisant une amplitude AS3 , l’ajustement du spectre est ensuite réalisé avec la
fonction AS3S3(x) et représenté par la courbe verte dans la figure 5.22. On remarque
que, au niveau des bosses, l’ajustement réalisé avec le modèle S3 a permis de réduire
les résidus de manière significative, avec une réduction quatre fois plus importante par
rapport à l’ajustement basé sur la dérivée troisième d’une lorentzienne.

5.5.3 Répétabilité des mesures

La figure 5.23 montre un ensemble de 140 mesures de la fréquence centrale de la
raie de l’acide formique, correspondant à 70 aller-retour de balayage de la fréquence
du laser à CO2. La fréquence centrale est déterminée via l’ajustement par le modèle
S3 décrit précédemment. Les mesures ont été réalisées en maintenant la pression à
1,00±0,01µbar, une puissance intracavité de 430 µW, une fréquence de modulation de



134 5.6. Conclusion

Figure 5.23 – 140 mesures de la fréquence centrale de la raie de l’acide formique via
l’ajustement par le modèle S3. Conditions expérimentales : pression=1,00±0,01 µbar,
puissance intracavité=430 µW, fréquence de modulation fmod=700 Hz, profondeur de
modulation Pmod=71 kHz, temps d’intégration de la détection synchrone pour chaque
point est 30 ms.

700 Hz, une profondeur de modulation de 71 kHz, et un temps d’intégration de la
détection synchrone de 30 ms.
L’analyse de la déviation standard de ces mesures révèle que nous sommes en mesure
de pointer avec une précision remarquable sur le centre de la raie, à 26 Hz près. Une
étude plus détaillée de la raie d’HCOOH réalisée par M.Leuliet, montre que l’incertitude
de 26 Hz est limitée par le rapport signal à bruit du spectromètre et non pas par la
fréquence du laser. Cela signifie que nous sommes capables de contrôler la fréquence du
laser à CO2 avec une précision relative meilleure que 10−12.

5.6 Conclusion
Dans ce chapitre, nous avons décrit la stabilisation de la fréquence du laser à

CO2 à 9,166 µm sur un harmonique élevé de la fréquence de répétition du peigne de
fréquence. Cette dernière est elle-même asservie sur un signal optique de référence dans
le domaine du proche infrarouge, à 1,542 µm, généré au LNE-SYRTE et transféré au
LKB via le réseau REFIMEVE.
Par la suite, nous avons procédé à la spectroscopie d’absorption saturée de l’acide
formique en utilisant le laser à CO2. Les résultats obtenus lors de la mesure de la
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répétabilité sur la fréquence centrale de la raie nous ont permis de conclure que la
fréquence de notre laser à CO2 est connue avec une précision relative meilleure que
10−12. Lorsque cette précision est transférée au laser à cascade quantique, il devient
possible de sonder la fréquence de raie de transition vibrationnelle de l’ion moléculaire
H+

2 avec une exactitude relative de 10−12.
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Chapitre 6

Conclusion générale et perspectives

Conclusion générale

Au cours de cette thèse, nous avons montré qu’une source laser à 9,166µm peut être
asservie sur une référence optique distante, afin de réaliser la spectroscopie à haute ré-
solution sans effet Doppler de la transition vibrationnelle (v = 0, L = 2→v = 1, L = 2)
à deux photons de l’ion moléculaire H+

2 pour une nouvelle détermination de la constante
fondamentale µpe = mp/me.

Dans notre expérience, nous disposons d’un piège de Paul linéaire nous permet-
tant de piéger les ions H+

2 préparés dans l’état vibrationnel (v = 0, L = 2) par la
méthode REMPI utilisant 3+1 photons à 303 nm. Ces ions sont refroidis sympathi-
quement par les ions du Béryllium Be+ piégés et refroidis par un laser UV à 313 nm.
Les ions Be+ sont créés soit par impact électronique soit par une photo-ionisation à 3
photons à 303 nm. Pour détecter la transition, nous utilisons la méthode REMPD, qui
consiste à dissocier optiquement et de manière sélective les ions H+

2 se trouvant dans
l’état (v = 1, L = 2) à l’aide d’un laser à 213 nm.

Nous avons décrit en détail nos sources laser à 9,166 µm, un laser à cascade quan-
tique (QCL) utilisé pour exciter la transition vibrationnelle v = 0, L = 2→v = 1, L = 2
de H+

2 et un laser à CO2 situé à 1,655 GHz de cette transition. Nous avons présenté le
système d’asservissement précédent qui reposait sur l’asservissement en phase du laser
à cascade quantique sur le laser à CO2 pour le transformer en une source laser dont la
fréquence est accordable en continu sur une plage de plusieurs GHz, tout en préservant
des propriétés spectrales parfaitement identiques à celles du laser à CO2. Ce dernier
était asservi sur la raie d’absorption saturée de l’acide formique. En terme d’exactitude
et de stabilité, le laser à CO2 asservi sur une raie de l’acide formique ne constitue pas
une référence suffisamment fiable pour permettre au QCL d’atteindre notre objectif
de mesurer les fréquences des transitions vibrationnelles de H+

2 avec une incertitude
relative de l’ordre de 10−12. Cela nous a conduit à changer cette méthode d’asservisse-
ment et à utiliser un laser femtoseconde à peigne de fréquence asservi sur une référence
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optique ultrastable comme référence pour stabiliser la fréquence du laser à CO2. Ce
changement de stratégie constitue le coeur de mon travail de thèse.

Ensuite, nous avons donné une brève définition d’un peigne de fréquence et pré-
senté les caractéristiques de notre peigne qui est centré à 1565 nm sans fréquence d’off-
set. Pour l’asservissement du peigne, nous avons d’abord décrit le dispositif expérimen-
tal permettant de stabiliser la fréquence de répétition sur une référence radio-fréquence
(RF) à 10 MHz provenant du LNE-SYRTE. Bien que cette référence RF ait permis
d’atteindre une stabilité relative de 4,7.10−13, elle a eu pour effet d’élargir les modes
optique du peigne, entrainant un élargissement d’environ 43,5 kHz. La réduction des
largeurs des modes optiques a été réalisée en stabilisant le peigne sur une référence
optique ultrastable à 1542 nm provenant du LNE-SYRTE. Nous avons décrit en détail
le dispositif expérimental associé.

Finalement, nous avons décrit le dispositif expérimental permettant de stabiliser
la fréquence du laser à CO2 sur le peigne de fréquence asservi sur la référence optique.
Nous avons fait une description détaillée du processus de somme de fréquence entre le
faisceau du laser à CO2 à 9,166 µm et l’extension du peigne à 1,895 µm dans un cristal
non linéaire de type AgGaSe2. La répétabilité des mesures de la fréquence centrale de
la raie d’acide formique effectuées par le laser CO2 asservi, a montré que la fréquence
de ce dernier est connue avec une incertitude relative inférieure à 10−12. Le QCL asservi
sur le laser à CO2 permettra alors de mesurer la fréquence de transition vibrationnelle
avec l’incertitude relative souhaitée.

Perspectives

Une fois que nous aurons accompli la mesure de la fréquence de transition v =
0, L = 2→v = 1, L = 2 de H+

2 avec le QCL à 9,166 µm asservi, notre prochaine étape
consistera à explorer d’autres transitions dans cet ion. La transition v = 0, L = 0→v =
0, L = 2 à deux photons à 9,128 µm [59] peut être sondée par un deuxième QCL dont
nous disposons, qui opère à cette longueur d’onde et qu’on peut asservir sur le peigne
de fréquence.
L’équipe dirigée par J.P Home à Zurich [82] s’engage dans la mesure de la fréquence
de transition v = 0, L = 0 → v = 3, L = 2 à un photon à 1576 nm de l’ion H+

2 .
Dans le même domaine de longueur d’onde, nous envisageons également la mesure de
la fréquence de transition v = 0, L = 2 → v = 3, L = 2 à un photon à 1621 nm en
utilisant une diode laser à cette longueur d’onde. Ces mesures, combinées avec celles
effectuées à Dusseldorf et à Amsterdam, constituent un ensemble complet permettant
de déterminer de manière indépendante les constantes µpe, µdp, R∞, rp et rd (la masse
du deutéron).
A plus long terme, la spectroscopie par logique quantique [83, 84] sur l’ion H+

2 est en-
visagée. Cette approche permet d’atteindre une précision considérable, bien supérieure
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à celle des calculs théoriques. Elle présente une grande importance pour évaluer la
stabilité des constantes fondamentales au fil du temps.
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7.1 Calcul de l’efficacité de conversion de la SFG

Ici, je donne le code Python que j’ai fait pour calculer l’efficacité de conversion de
la somme de fréquence donnée par l’équation 5.44. La fonction principale prend comme
argument les valeurs des waists des faisceaux incidents w1 et w2, leurs longueurs d’onde
λ1 et 2, la longueur lc du cristal AgGaSe2 et l’angle d’accord de phase θ. L’intégral
double de la fonction de Boyd et Kleinman, donnée par l’équation 5.45, est calculé par
la méthode de Simpson comme montré dans l’avant avant dernière ligne.

#calcul de l’indice ordinaire
def indice_ord_AgGaSe2(lambda_vide):

lambda_vide = lambda_vide*1e6
return np.sqrt(6.849065+0.417863/(lambda_vide**1.970203-0.178080)

+0.000442/(lambda_vide**0.340086-0.889242)+1.209374/(1-915.345/
lambda_vide**1.921292))

#calcul de l’indice extraordianire
def indice_extr_AgGaSe2(lambda_vide,theta):

n_o = indice_ord_AgGaSe2(lambda_vide)
lambda_vide = lambda_vide*1e6
n_e = np.sqrt(6.675232+0.436579/(lambda_vide**1.893694-0.229775)

+0.012063/ (lambda_vide**4.269152-0.213957)+3.252722/
(1-3129.32/lambda_vide**2.047204))

return n_e*n_o/np.sqrt(n_e**2*np.cos(theta)**2+n_o**2
*np.sin(theta)**2)

#calcul de l’efficacité de conversion
def gamma_SFG(w_1,w_2,lambda1_vide,lambda2_vide,l_c,theta):

lambda3_vide = 1/(1/lambda1_vide+1/lambda2_vide)
# o +o ---> e
n1o = indice_ord_AgGaSe2(lambda1_vide)
n2o = indice_ord_AgGaSe2(lambda2_vide)
n3e = indice_extr_AgGaSe2(lambda3_vide,theta)
ro = -1*np.arctan(n3e**2*(1/indice_ord_AgGaSe2(lambda3_vide)**2

-1/indice_extr_AgGaSe2(lambda3_vide,np.pi/2)**2)*
np.sin(2*theta)/2)

phi = np.pi/4
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d_eff = d_36*np.sin(theta+ro)*np.sin(2*phi)
lambda_1 = (lambda1_vide)/n1o
lambda_2 = (lambda2_vide)/n2o
lambda_3 = (lambda3_vide)/n3e
k_1 =2*np.pi/(lambda_1)
k_2 =2*np.pi/(lambda_2)
k_3 =2*np.pi/(lambda_3)
omega_3 = 2*np.pi*c/(lambda3_vide)
w_u = w_1*w_2/np.sqrt(w_1**2+w_2**2)
z_u = 0.5*k_3*w_u**2
z_1 = np.pi*w_1**2/(lambda_1)
z_2 = np.pi*w_2**2/(lambda_2)
eta=0.5
f_c = eta*l_c
l = l_c/z_u
f=f_c/z_u
a = 0.5*(alpha_1+alpha_2-alpha_3)*z_u
delta_k = (k_3 - k_2 - k_1)
sigma = delta_k*z_u
beta = ro*z_u/w_u
kappa_1 = (k_1 + k_2)*z_2/(k_1*z_2+k_2*z_1)
kappa_2 = (k_1 + k_2)*z_1/(k_1*z_2+k_2*z_1)
kappa_e = ((k_1+k_2)/(k_1*z_2+k_2*z_1))**2*z_1*z_2
def Q_s(t):

return (1+1j*kappa_1*t)*(1+1j*kappa_2*t)+(0+1j)
*(1+1j*kappa_e*t)*(l-f-t)

def R_s(t):
return Q_s(t)/(1+1j*kappa_e*t)

def exp_2(t,t_p):
return np.exp(beta**2*(t/R_s(t)+t_p/np.conj(R_s(t_p)))**2*
Q_s(t)*np.conj(Q_s(t_p))/((1-1j*kappa_e*t_p)*Q_s(t)+
(1+1j*kappa_e*t)*np.conj(Q_s(t_p))))

def F(t,t_p):
return np.exp(-beta**2*(t**2/R_s(t)+t_p**2/
np.conj(R_s(t_p))))*exp_2(t,t_p)

def integrand(tau,tau_p):
return np.real(np.exp(-a*(tau+tau_p+2*f)+1j*sigma*
(tau-tau_p))/((1-1j*kappa_e*tau_p)*Q_s(tau)+(1+1j*kappa_e
*tau)*np.conj(Q_s(tau_p)))*F(tau,tau_p))

K_SFG = 8*omega_3**2*d_eff**2/
(np.pi*epsilon_0*c**3*n1o*n2o*n3e)
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tau_h = np.linspace(-f,l-f,50)
tau_p_h = np.linspace(-f,l-f,50)
z = integrand(tau_h[:,None],tau_p_h)
h = (kappa_e/(2*l))*simps(simps(z,tau_h),tau_p_h)
gamma = (K_SFG*l_c*1/(1/k_1+1/k_2))*np.exp(-alpha_3*l_c)*h
return gamma
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7.2 Circuit d’asservissement du laser à CO2

Le circuit de la boucle de rétroaction pour l’asservissement du laser à CO2 est
illustré dans la figure 7.1. Les fonctions réalisées par les amplificateurs opérationnels
sont :

— U1A : gain proportionnel -P pour la petite céramique du laser à CO2.
— U1B : gain intégrateur -I pour la petite céramique du laser à CO2.
— U1C : sommateur des gains -((-P)+(-I))=I+P.
— U2A : intégrateur lent pour la grosse céramique du laser à CO2.
— U2D : offset pour ajuster le point de fonctionnement du laser à CO2.
— U2B : sommateur de l’offset et de l’intégrateur lent.
— U2C : inverseur.

Figure 7.1 – Circuit d’asservissement du laser à CO2.
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Résumé

Ma thèse présente le développement d’une source laser à 9,166 µm référencée au système
international d’unités, en vue de la spectroscopie vibrationnelle à haute résolution de
l’ion moléculaire H+

2 dans l’objectif d’obtenir une nouvelle détermination de la constante
fondamentale mp/me avec une incertitude relative extrêmement faible avec 12 chiffres
significatifs. La première partie explore la préparation, le piégeage et le refroidissement
d’ions Be+ permettant le refroidissement sympathique d’ions H+

2 piégés, ainsi que la
méthode utilisée pour créer des ions H+

2 dans l’état vibrationnel fondamental. Les par-
ties suivantes qui constituent le travail principal de ma thèse mettent en lumière la
source laser utilisée - un laser à cascade quantique - pour réaliser l’excitation à deux
photons de la transition de l’ion moléculaire H+

2 et présentent son asservissement en
phase sur un laser à CO2 lui-même asservi en phase sur un peigne de fréquence référencé
au système international d’unité via le réseau REFIMEVE. Le transfert de stabilité du
peigne au laser à CO2 est réalisé grâce à un processus de mélange non linéaire dans un
cristal d’AgGaSe2.

Mot-clés : Ions moléculaires, Ions piégés, Refroidissement laser, Refroidis-
sement sympathique, Spectroscopie à haute résolution, Asservissement des
lasers, peigne de fréquence, mélange non linéaire, AgGaSe2.

Abstract

My thesis presents the development of a 9,166 µm laser source referenced to the inter-
national system of units, for high-resolution vibrational spectroscopy of the molecular
ion H+

2 with the aim of obtaining a new determination of the fundamental constant
mp/me with extremely low relative uncertainty to 12 significant digits. The first part
explores the preparation, trapping and cooling of Be+ ions enabling sympathetic cooling
of trapped H+

2 ions, as well as the method used to create H+
2 ions in the fundamental

vibrational state. The following sections, which constitute the main work of my thesis,
highlight the laser source used - a quantum cascade laser - for the two-photon excitation
of the H+

2 transition, and present its phase locking to a CO2 laser itself phase-locked to
a frequency comb referenced to the international system of units via the REFIMEVE
network. Stability transfer from the comb to the CO2 laser is achieved by a non-linear
mixing process in an AgGaSe2 crystal.

Keywords : Molecular ions, Trapped ions, laser cooling, Sympathetic co-
oling, High resolution spectroscopy, Laser servo control, Frequency comb,
Non-linear mixing, AgGaSe2.


