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Introduction

La fluorescence induite intracavité laser (ICLIF) d’une transition moléculaire a été
analysée pour la premiere fois au MIT par I’équipe du professeur R.W. Field au M.I.T. . Elle
avait pour but de rendre détectables des transitions électroniques de Ni¢H . Plus généralement,
cette technique consiste a rendre accessible les systemes moléculaires indétectables par spec-
troscopie de fluorescence conventionnelle (LIF) ou par absorption (ICLAS, CRDS) pour des
raisons de symétrie ou de moments de transitions trop faibles. Le couplage de la spectrométrie
de Fourier (FTS) avec la fluorescence induite intracavité est une technique prometteuse pour
I’étude de la géométrie et des liaisons moléculaires d’especes indétectables par ailleurs. Nous
montrerons que ce couplage permet de gagner en sensibilité deux ordres de grandeurs par
rapport aux techniques LIF conventionnelles, tout en conservant les avantages de précision et
de résolution de la FTS. L’analyse par spectrométrie de Fourier de fluorescence induite par
laser de molécules en phase gazeuse est une technique bien maitrisée [Bacis 90| et idéale pour
sonder les niveaux quantiques de basse énergie. Les sources laser utilisées doivent étre a la fois
intenses et résolvantes, il s’agit de lasers continus accordables monofréquences, dont le mi-
lieu actif est soit un colorant soit un solide. La méthode ICLIF consiste a placer I’échantillon
dans la cavité d’un laser ou a injecter le faisceau dans une cavité externe passive asservie
en fréquence sur le mode du laser. Dans les deux configurations, le régime continu permet
d’analyser la fluorescence par TF "au vol”.

Les especes étudiables par cette technique couplée (FTS-ICLIF) sont a priori en nombre
infini. La seule condition est de présenter une absorbance suffisamment faible (typiquement <
10~*em™!). Les choix du groupe de spectroscopie moléculaire au L.A.S.I.M., dans lequel j’ai
effectué les travaux présentés dans ce mémoire, se sont portés vers les composés métalliques
ayant un intérét astrophysique (hydrures de métaux lourds : NiH, FeH, ...) ou relevant de la
problématique ”atomes froids” (dimeres d’alcalins,...). Cette theése présente le développement
de la technique FTS-ICLIF en cavité externe, plus spécifiquement adaptée au domaine du

visible. Dans ce cadre, j’ai développé en parallele, une source versatile a hydrures métalliques
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servant de test pour le couplage FTS-ICLIF en cavité externe. Le choix de la molécule s’est
naturellement porté sur NiH, suite aux travaux de Field. Son groupe a établi [Hill 90] que le
radical NiH est une espece faiblement absorbante dans le visible (107 cm™!) et qui peut étre
produite a des densités raisonnables (10®molécules. cm ™) de fagon stable pendant plusieurs
heures. Il présente enfin un domaine d’absorption compatible avec les colorants d’emploi aisé
tels que les Rhodamines 6G et 110.

Le spectre de NiH fut observé pour la premiere fois lors d’une expérience menée
par A.G. Gaydon dans les années trente [Gaydon 35]. Alors qu’il enregistrait la lumiere
provenant d’'une flamme contenant du Ni(CO)4 sur un spectrometre a réseau, il remarqua
deux séries de raies provenant de deux transitions électroniques différentes. Il attribua ces
bandes a I’hydrure de nickel et les désigna B QAg - X 2Ag. En 1971, Lambert et Mallia
observaient ces méme bandes pour le ¥ NiH et le ®NiH dans les taches solaires. L’analyse
de ces spectres a révélé une abondance isotopique identique entre le nickel solaire et le
nickel terrestre [Lambert 71]. Ce rapport isotopique est utilisé aujourd’hui pour déterminer
le rapport protons/neutrons dans les étoiles, notamment & 'intérieur des supernovae ot sont
produit les atomes de nickel .

L’étude expérimentale de NiH est difficile car il s’agit d'un composé réfractaire. La
température de fusion du nickel est de 1728 K. Les sources a haute température telles que
les caloducs ou les fours de King produisent des molécules dont la température est aux
environs de leur température de fonctionnement. Les raies sont élargies par effet Doppler
et les états de basse énergie se peuplent thermiquement. Les spectres deviennent alors tres
denses et difficilement exploitables. En 1982, Trkula et al. ont mis au point une source
"basse température” [Trkula 82]. Les hydrures y étaient produits par pulvérisation catho-
dique dans un mélange gazeux d’argon et d’hydrogene. La température des molécules était
bien inférieure a 1000 K. De plus, la zone de production de la molécule se trouvait a quelques
centimetres de la zone d’étude. La faible pression (~ 1 Torr) de cette derniére permit une
étude de l'effet Stark [Gray 85| puis de 'effet Zeeman a une résolution sub-Doppler [Gray 86]
des transitions A — X et B — X. En 1987, le groupe de R.W. Field met au point une cel-
lule multipassage [Li 87]. Cette derniere est associée a la polarisation rotatoire magnétique
(MRS) [McCarthy 92] puis a la modulation de fréquences (FM) [McCarthy 94| pour simpli-
fier les spectres. L’effet Zeeman est alors utilisé comme outil d’attribution d’une symétrie

électronique et de détermination des parametres moléculaires [Nelis 91]. Déja utilisé avec des
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expériences de double résonance optique-optique (OODR) [Li 89], il a permis de montrer le
caractere mélangé des états électroniques de NitH. En effet, cette molécule est issue d'une
configuration en 3d° — 4s!, le composé le plus simple pour les calculs ab initio et les modeles
semi-empiriques [Marian 89] [Marian 90]. La connaissance de la structure électronique peut
permettre de mieux comprendre les mécanismes de la catalyse dont I'hydrure de nickel en
phase condensée est un produit intermédiaire. Les interactions spin-orbite et rotationnelle
contribuent fortement & U'influence des niveaux les uns sur les aux autres. A tel point, que le
modele de Hund ne permet pas une interprétation physique correcte. Dans ce modele, l'inter-
action spin-orbite par exemple, est traitée comme une perturbation. C’est pourquoi Gray et
al. proposent un modele de supermultiplet qui prend en compte directement de telles interac-
tions [Gray 90] [Gray 91]. Le nombre de parameétres libres dans les ajustements numériques
est alors réduit et la prédiction quantitative du caractere atomique de certaines propriétés
moléculaires devient possible. Les données enregistrées sur les états électroniques excités de
NiH et NiD, montrent que ce modele pourrait aussi s’appliquer a ces états [Kadavathu 91].

Dans le méme temps, des expériences de fluorescence dispersée étaient aussi menées
[Hill 90]. Mais le caractere mélangé des états ne favorise pas ce type d’expérience. Comme les
états ne sont pas de symétrie pure, les désexcitations peuvent emprunter un grand nombre
de voies. Cela se traduit par un nombre de photons par voie de désexcitation tres faible
et souvent en dessous du seuil de détection des instruments. Pour obtenir un nombre plus
important de ces photons, il faut augmenter le nombre de photons incidents. Ainsi, les
expériences de fluorescence dispersée menée par E.J. Hill et al. se sont déroulées intracavité.
Le gain apporté par cette méthode a permis par exemple d’observer la saturation due a la
structure hyperfine de l'isotope rare ' NiH. Néanmoins, la précision des mesures n’était que

1 A cause des limitations imposées par le spectrometre a réseau.

de 2 em™

Les données enregistrées par Gray et al. portent sur les états X 2A (v = 0,1), A
2%t (v =10,1) et B 2Il (v = 0,1). Les seules listes de raies publiées sur la transition B
2Ag - X 2Ag de NiH sont celles qui remontent aux années trente et celles enregistrées
par O’Brien et al. par la méthode ICLAS (Intra-Cavity Laser Absorption Spectroscopy )
en 2005 [O’Brien 05]. Cette méthode permet d’enregistrer quantitativement des absorptions
tres faibles de l'ordre de 10~ em ™. Elle consiste a placer 1'échantillon & I'intérieur de la

cavité d’un laser. Lors de la construction du mode laser, pour une absorption faible, le gain

du milieu laser compensera les pertes induites par I'absorption de 1’échantillon. La cellule
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contenant ce dernier se comportera alors comme une cellule multipassage dont la longueur
effective L. s peut atteindre plusieurs dizaines de kilometres. Pour fonctionner correctement,
la courbe représentant le gain du milieu laser doit étre plus large que l’absorption. Les
expériences les plus sensibles utilisent principalement des lasers multimodes. Dans le cas
ou le spectrometre est suffisamment résolvant, la limite de résolution spectrale est donnée
par Uintervalle spectral libre (FSR) de la cavité. Le spectre d’absorption a la forme d’un
spectre baton dont I’enveloppe représente la courbe de gain du milieu laser moins les raies
d’absorption de ’échantillon. Pour augmenter la résolution, nous pouvons placer un étalon
de Fabry-Pérot a l'intérieur de la cavité. La finesse de I’étalon permet de sélectionner un
seul mode de cavité par intervalle spectral de ’étalon. En balayant la longueur de 1’étalon
conjointement avec la longueur de la cavité de laser, nous pouvons décrire I’ensemble de la
courbe de gain du milieu de fagon continue et non plus de maniere discrete. La résolution
est alors limitée par la résolution du spectrometre. Nous pouvons distinguer 4 intervalles
de temps pour décrire la construction de 'onde laser a l'intérieur d’une cavité multimode
[Baev 99]. Durant les deux premiers, a lieu le phénomene d’inversion de population, puis
de création de l'effet laser. Le nombre de photons a I'intérieur de la cavité augmente alors
exponentiellement jusqu’au moment t,; ou la population des niveaux excités arrive a la
valeur du seuil de I'inversion de population. Pour des temps ¢ > tj;, le nombre de photons
intracavité reste stationnaire. Toutefois la distribution des photons par mode continue de
varier a cause des pertes occasionnées par exemple par ’absorption de 1’échantillon. Au
bout d'un temps t,, cette distribution est devenue stable. C’est le quatrieme régime de
fonctionnement du laser. Seuls les modes subissant un minimum de pertes demeurent dans
la cavité. Le nombre de photons pour les modes ayant subi I’absorption de 1’échantillon est
quasi nul. II est alors impossible de calculer le coefficient d’absorption x(r) de I’échantillon.
Mais au cours de la génération de 1’onde laser, pour ¢ < t,, I’absorption de 1’échantillon suit
la loi de Beer-Lambert : I(v) = Iy(v)e ™ Eess T et I, sont respectivement les intensités
avec et sans absorption a la fréquence v, k(v) le coefficient d’absorption et L.; la longueur
d’absorption effective. Dans ce cas, cette longueur varie linéairement avec le temps : L.sr =
%ct, ou [ est la longueur de la cellule contenant I’échantillon, L la longueur de la cavité, c la
vitesse de la lumiere et ¢ le temps. En enregistrant cette variation jusqu’a la saturation, nous
pouvons calculer le coefficient d’absorption (). Une autre approche consiste a utiliser une

méthode impulsionnelle. Dans le cas ou la durée de 'impulsion est tres inférieure au temps ¢4,
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'absorption est une fonction linéaire du temps [Baev 99], et la mesure ne dépend pas du taux
de répétition du laser, ni des pertes de la cavité. Dans ces deux approches, les limitations de
sensibilité proviennent principalement des perturbations induites par I’émission spontanée
du milieu laser et par le couplage non-linéaire des modes qui en résulte [Kachanov 95]. Quant
a la résolution, elle est limitée par le spectrometre chargé d’analyser ’émission laser. Il s’agit
généralement d’un monochromateur disposant d’un capteur CCD. Il est alors nécessaire de
procéder a la calibration absolue du spectre d’absorption.

Le couplage de la technique ICLAS avec un spectrometre a Transformée de Fourier (FT)
permet de tirer parti des avantages des deux techniques. Ce spectrometre permet d’éliminer
simplement les raies provenant des réflexions parasites sur ’étalon intracavité et d’obtenir
une meilleure précision qu’avec un spectrometre a réseau [Olmo 91]. Le couplage se fait
en synchronisant le signal de pompe avec la prise de données du spectrometre. L’intensité
de la pompe est modulée entre une valeur juste en-dessous du seuil laser et une valeur
au-dessus. L’acquisition a lieu pendant le temps de génération de 1'onde laser. Lorsque le
spectrometre est de type ”step-scan”, I'enregistrement peut étre résolu en temps. Cela donne
acces a l’évolution temporelle de 1’émission laser et donc de I'absorption au cours du temps

de génération [Picqué 02].

BGICO [cm" )

Fic. 1: Exemple d’enregistrement d’un spectre ICLAS & ’aide d’un spectrometre TF résolu en

temps [Picqué 02].

Une autre approche consiste a utiliser non pas la cavité d’un laser, mais une cavité
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externe couplée a un laser impulsionnel, c’est la Cavity Ring-Down Spectroscopy (CRDS)
[O’Keefe 88]. Contrairement a la spectroscopie de fluorescence, la spectroscopie d’absorption
est traditionnellement enregistrée sur fond blanc. En d’autres termes, il s’agit de détecter
une faible variation d’intensité a un niveau d’intensité déja important. De plus, la mesure
de I'absorption se fait en calculant le rapport % ou [ et I sont respectivement les intensités
mesurées avec est sans absorbant. Cette méthode est tres sensible aux variations d’intensité.
L’approche en cavité externe (CRDS) n’utilise pas un rapport d’intensité mais la variation
de cette intensité au cours du temps. Cette derniere suit donc la loi de Beer-Lambert. A
Iintérieur d’une cavité optique de haute finesse, par exemple une cavité linéaire, la lumiere
parcourt plusieurs aller-retours entre les miroirs. A chaque réflexion, une petite partie est
transmise vers l'extérieur. La quantité de lumiere a l'intérieur de la cavité décroit expo-
nentiellement. Le temps caractérisant cette décroissance est appelé temps de "ring-down”
To = m ou d est la distance entre les miroirs, ¢ la vitesse de la lumiere et R le pro-
duit des coefficients de réflexion des miroirs. Si l'intervalle entre les miroirs est rempli par
un absorbant, le temps de ring-down dépendra du coefficient d’absorption. L’intensité de la
lumiere transmise est proportionnelle & [ I(v)exp (—#V)) dv , ou I(v) est la distribution
en fréquence de l'intensité lumineuse couplée dans la cavité, ¢ le temps et 7(v) le temps
de ring-down a la fréquence v. Ce dernier dépend alors de la transmission des miroirs et
de I'absorption. L’ajustement numérique de I'évolution de l'intensité permet de calculer le
temps de ring-down et donc I'absorption intracavité. Le couplage d'une cavité externe avec
une onde laser nécessite d’avoir une adaptation de mode transversalement et longitudina-
lement. L’adaptation longitudinale a lieu lorsqu'une des fréquences propres de la cavité est
égale a la fréquence de l'onde laser incidente. Sans intervention extérieure, cela a lieu de
maniere aléatoire. En utilisant un laser impulsionnel dont la longueur de cohérence de I'im-
pulsion est suffisamment courte par rapport a la longueur de la cavité externe, il n’y a pas
d’interférence intracavité et toutes les fréquences peuvent étre couplées. Le rapport signal
sur bruit sera amélioré en enregistrant plusieurs impulsions laser. Puisque cette méthode
n’utilise pas les rapports d’intensité, mais le temps de "ring-down”, il n’est pas nécessaire
d’avoir une intensité rigoureusement identique entre les impulsions lasers. La synchronisation
d’un spectrometre a transformée de Fourier pas a pas avec les impulsions laser permet de
bénéficier de 'avantage multiplex de cet appareil et d’enregistrer 1’évolution temporelle de

l'intensité [Engeln 96].
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Les deux approches spectroscopiques précédentes (ICLAS et CRDS) sont tres perfor-
mantes. Elles sont toutes les deux des méthodes en absorption. Les expériences de fluores-
cence induite par laser (LIF) sont quant a elles complémentaires des expériences menées en
absorption. Elles consistent a préparer ’atome ou la molécule dans un état donné et a enre-
gistrer I’émission de fluorescence lors de sa désexcitation. Cette méthode a deux photons, 1
photon absorbé et 1 photon émis, permet d’atteindre des états dont la symétrie est la méme
que celle de I'état de départ . Ceci est impossible en absorption directe pour des molécules
centro-symétrique . En préparant la molécule dans un seul état quantique excité , les spectres
de fluorescence et leur analyse sont considérablement simplifiés. Lorsque la molécule est dans
un état excité, I’émission de fluorescence peut avoir lieu entre un grand nombre de niveaux,
méme tres proches du niveau de dissociation. Par exemple, les niveaux vibrationnels élevés
de I'état fondamental d’une molécule sont difficiles a atteindre par une absorption directe
(facteurs de Franck-Condon et moments dipolaires de transition). Toutefois, pour obtenir
I'information sur les niveaux de retombée, il faut disperser la fluorescence. Cela se traduit
par la nécessité d’avoir un nombre suffisant de photons par transition pour que cette derniere
soit visible. Dans le cas de niveaux mélangés a 'instar de N7H , les nombreuses voies possibles
de désexcitation se traduisent par un nombre de photons par voie tres faible. Il faut donc
augmenter le flux lumineux incident pour augmenter le nombre total de photon de fluores-
cence. En 1990, Hill et al. ont proposé une expérience intracavité de fluorescence dispersée
de la molécule NiH [Hill 90] dans laquelle une mini source a pulvérisation cathodique était
insérée dans la cavité d’un laser a colorant modifié, et la fluorescence dispersée a travers un
monochromateur. Plus tard, cette technique a été utilisée avec succes via le couplage d'un
spectrometre a transformée de Fourier haute résolution. Le groupe de L. Halonen a Helsinki,
mit en place un échantillon d’eau [Nela 00] puis d’acétylene [Metsala 02| a l'intérieur d'un
laser Saphir-Titane. Ces expériences ont mis en évidence le gain important de signal grace
aux flux intracavité et a l'utilisation d'un spectrometre a transformée de Fourier dont les
avantages ont été décrits par Verges et al. [Verges 95]. Elles mettent aussi en évidence les
limitations de cette technique. Notamment I’encombrement de la source moléculaire doit étre
réduit pour l'insérer a l'intérieur d'une cavité. Le laser utilisé pour préparer la molécule dans
un seul état quantique doit étre monomode. Cette contrainte oblige a un choix judicieux de
la transition moléculaire. En effet, si I'absorption est trop grande (en pratique, supérieure

a quelques pour-cent) le milieu laser ne compensera pas cette perte et il sera impossible
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d’obtenir un rayonnement a la fréquence voulue. Par exemple lors d’expérience intracavité
sur le dimere de potassium, produit en caloduc [Crozet 05], la production du dimere est
controlée par la température du caloduc. Une trop grande production de molécules cause
une absorption trop forte. Au contraire, une température trop faible ne permet pas une pro-
duction suffisante pour enregistrer une émission de fluorescence. Il serait alors intéressant de
disposer d’une puissance plus grande. Toutefois, la puissance intracavité est intrinsequement
limitée par le milieu laser lui-méme et les éléments optiques nécessaires a un fonctionnement
optimal.

Pour un laser a colorant, I'intensité maximum est limitée par la saturation du milieu
amplificateur. L’ordre de grandeur de l'intensité intracavité n’est que de 10 fois 'intensité

extracavité. Elle peut étre un ordre de grandeur supérieure dans une cavité externe.
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Chapitre 1
Expérience ICLIF

La spectroscopie de fluorescence induite par laser (LIF) est une méthode couramment
utilisée pour sonder les propriétés de la matiere. Elle consiste a étudier I’émission de fluores-
cence a la suite d’une excitation laser. Deux techniques complémentaires sont utilisées pour
enregistrer un spectre de LIF : la spectroscopie d’excitation (LES) et la spectroscopie de fluo-
rescence dispersée (DFS). Dans la premiere, la fréquence vy, du laser est balayée, et le signal
d’émission de LIF globale est enregistré en fonction de la fréquence vy, (figure 1.1(a)). Pour la
seconde, le laser est accordé sur une transition rovibronique donnée (A’,v'; J') « (A", 0", J"),

puis la LIF est analysée par un spectrometre dispersif ou a transformée de Fourier (figure
1.1(b)).
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laser LIF laser
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F1a. 1.1: Principes de la spectroscopie LIF : (a) LIF en excitation, (b) LIF dispersée.
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1.1. EXPERIENCE ICLIF EN CAVITE ACTIVE

Ainsi la LES s’adresse plus a une analyse des états moléculaires excités, alors que la
DFS étudie les états électroniques de basse énergie. Le laser est utilisé pour ses propriétés
de pureté spectrale. En effet, dans la seconde technique, le laser est employé pour préparer
I’atome ou la molécule dans un seul état quantique donné. De cette maniere, I’émission de
fluorescence est conditionnée par des regles de sélection simples dépendant des propriétés
quantiques de I'état excité et de I’état de retombée. Les spectres enregistrés et leur analyse
sont alors considérablement simplifiés par rapport a une excitation large bande. Lorsque
la fluorescence est dispersée, toutes les voies de désexcitation sont alors enregistrées. Cela
permet d’avoir acces a un grand nombre de niveaux quantiques. Cette spectroscopie utilise
dans sa version la plus simple deux photons, un photon absorbé et un photon émis. Les
niveaux de retombée peuvent donc avoir la méme symétrie que le niveau de départ. Ces ni-
veaux sont difficiles a atteindre par des méthodes d’absorption directe, voire impossible pour
des molécules centro-symétriques. Le fait d’utiliser un niveau excité permet d’observer les
désexcitations vers des niveaux excités de ’état de départ et de s’approcher plus facilement de
la limite de dissociation qu’avec des méthodes en absorption directe. Dans le cas de la spec-
troscopie LIF électronique, les transitions ont lieu entre des états électroniques différents. Le
domaine de longueur d’onde est le visible. Cela permet de bénéficier de meilleurs coefficients
d’Einstein A d’émission par rapport a I’absorption ou I’émission infrarouge dans un méme
état électronique. Ce coefficient est proportionnel au cube de la fréquence observée. Malgré
tout, la spectroscopie de fluorescence dispersée nécessite un nombre important de photons de
fluorescence. Pour étre détectables, les transitions doivent étre suffisamment fortes. Puisque
I’émission est dispersée, il faut d’autant plus de photons par transition qu’il y a de voies
possibles de désexcitation. Dans le cas de transitions faibles ou de niveaux dont le caractere
spectroscopique est mélangé, le nombre de voies de désexcitation est important. Les méthodes
classiques de spectroscopie LIF sont insuffisantes pour détecter un signal. Pour obtenir un
nombre de photons d’émission plus important, il faut un nombre de photons excitateur lui

aussi plus important.

1.1 Expérience ICLIF en cavité active
1.1.1 Principe

Pour augmenter significativement le nombre de photons incidents en conservant leurs

caractéristiques spectrales, une méthode consiste a placer I’échantillon moléculaire a I'intérieur
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1.1. EXPERIENCE ICLIF EN CAVITE ACTIVE

de la cavité d’un laser. Si un laser délivre 1 Watt avec un coupleur de sortie qui transmet
10% de la lumiere, cela signifie que 90% de la puissance disponible se trouve intracavité.
L’échantillon est donc placé a l'intérieur de la cavité d’'un laser. Les expériences menées par
Hill et al. sur la molécule réfractaire NiH ont montré 'intérét d’une telle méthode [Hill 90].
Plus récemment, les travaux du groupe de L. Halonen sur les molécules d’eau et d’acétylene
ont permis, grace au couplage avec un spectrometre a transformée de Fourier, de mettre
en évidence des phénomenes de conservation du spin nucléaire durant des processus colli-
sionnels [Jungner 97] [Nela 00]. Les expériences ”Intra-Cavity Laser Induced Fluorescence
"ICLIF couplées a la spectrométrie de Fourier menées en parallele au L.A.S.I.M. confirment

I'intérét de cette méthode et montrent aussi ses limites.

1.1.2 Dispositif expérimental

Le dispositif expérimental a permis 1’étude du dimere de potassium en phase gazeuse
[Crozet 05]. La molécule K5 est habituellement produite en phase gazeuse a I'intérieur d’un
caloduc. Il s’agit d’un four en acier inoxydable en forme de tube. A Pintérieur de celui-ci, est
disposée une grille dont le maillage fin permet de conduire le métal en fusion par capillarité.
Les températures atteintes sont de plusieurs centaines de degrés et sont suffisantes pour
vaporiser le métal. Ce dernier est condensé aux extrémités du tube ou se situe une zone
froide et les fenétres a I'angle de Brewster protégées par un gaz tampon (Ar). Le cycle
vaporisation-condensation entretenu a l'intérieur du tube permet de purifier le métal dont
les impuretés ont des températures de changement de phase différentes de celle du métal.
Une version miniature de ce caloduc a été réalisée au L.A.S.I.M. et a été insérée a 'intérieur

de la cavité d'un laser a colorant commercial SP380 modifi¢ (figure 1.2).
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vers spectrométre
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M2 \ s ] M1
laser Argon

F1a. 1.2: Laser a colorant Spectra-Physics 380 modifié.

Les supports des éléments optiques, fixés directement sur une table en granite, ont été
réordonnés pour ménager un espace d’'une trentaine de centimetres entre les miroirs M3 et
M4. Cet espace peut accueillir une cellule et la collection de la fluorescence, composée d’un
miroir percé et d’une lentille de focalisation. La fluorescence est ensuite acheminée via une

fibre optique multimode vers le port d’entrée d’un interférometre Michelson Bomem DAS3.

1.1.3 Résultats en cavité active

Faisant suite a des expériences préliminaires systématiques, la comparaison basse résolution
du spectre de Ky excité & 13340.27 cm ™! montre directement I'intérét de la technique ICLIF

par rapport a la technique extracavité classique(figure 1.3.)

16
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FiG. 1.3: Comparaison des spectres TF de fluorescence de la molécule Ks, intracavité en haut,

extracavité en bas.

Nous observons notamment l'apparition d’une nouvelle bande moléculaire dans la
région de 7000 cm™! & 8000 cm™!. De plus, nous notons la présence de raies provenant de
transitions atomiques du potassium : 3d 2D — 4p 2P et 55 25 — 4p 2P°. Ces transi-
tions sont associées a des processus a deux photons mettant en évidence un état prédissocié
de K. L’enregistrement haute résolution (0.05cm™!) du spectre intracavité a nécessité une
vingtaine de minutes. Une partie de ce spectre (figure 1.4) montre les transitions vers des
niveaux vibrationnels élevés de 1’état fondamental. Ces niveaux avaient déja été observés par

Amiot et al. mais avec une durée d’enregistrement de trois heures [Amiot 95].
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FiG. 1.4: Spectre TF de fluorescence induite intracavité de Ks, résolution : 0.05 cm™t, 0jgser =

13340.27cm L.

De plus, lors de l'expérience intracavité, une bande moléculaire attribuée a Nal,
présent en impureté, a été observée. Cette bande provient d’une excitation a deux photons de
méme couleur (Optical-Optical Double Resonance (OODR)). La puissance alors disponible
intracavité était de 8.5 W, soit 17 fois plus que pour le spectre enregistré extracavité. Cette
puissance a été évaluée grace a la lumiere laser transmise par le coupleur de sortie du laser
dont le coefficient de réflexion était de 96%. Cette puissance (340 mW) differe de celle avec
laquelle le spectre extracavité a été enregistré car les pertes supplémentaires introduites dans

la cavité ne permettent pas un fonctionnement optimal du laser.

1.1.4 Limitations en cavité active

L’introduction d’éléments supplémentaires dans une cavité optique se traduit par des
pertes accrues. Si les pertes dues a I'absorption de la molécule sont trop importantes, le

gain du milieu amplificateur ne pourra pas compenser les pertes et le laser ne pourra pas
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1.1. EXPERIENCE ICLIF EN CAVITE ACTIVE

fonctionner. Il faut alors choisir judicieusement la transition moléculaire pour que celle-ci
n’absorbe pas trop le rayonnement. Dans le cas du dimere de potassium, la production de
molécules en phase gazeuse dans le caloduc est conditionnée par la température. Si celle-
ci est trop élevée, 'absorption est trop grande pour que le laser puisse fonctionner. Au
contraire, si elle est trop basse, la production de molécules est trop faible pour qu’un signal
soit détecté. La plage de variation possible pour la transition & 13340.27 cm™! est de 5 °C.
L’enregistrement est d’autant plus difficile que la miniaturisation du caloduc se traduit par
un angle solide de collection de fluorescence faible. De plus, les variations thermiques dues
a lintroduction d’une source intracavité a haute température se traduisent par une plus
grande difficulté pour stabiliser le laser a la fréquence voulue. En présence de I'absorbeur, les
fréquences accessibles se limitent a la zone spectrale située autour du maximum de la courbe
de gain du colorant. La puissance d’ailleurs disponible intracavité est limitée intrinsequement
par le milieu amplificateur lui-méme.

Pour un laser a colorant, le milieu amplificateur possede un gain homogene. Dans ce

cas, le coefficient de gain du milieu «,, est donné par

1
1+

QU = QX 7 (1.1)

Isat

oll Quy, est gain du milieu pour les petits signaux, Ig,; est l'intensité de saturation
a laquelle le gain est a la moitié de sa valeur initiale a,,, et I l'intensité a l'intérieur de
la cavité [Siegman 86]. En régime stationnaire, le gain du milieu compense exactement les
pertes dans la cavité :

e x (1—L)(1—T) =1 (1.2)

ou z est la longueur d’interaction entre 'onde lumineuse et le milieu amplificateur, T’
les pertes dues a la transmission du coupleur de sortie du laser et L les autres pertes de
la cavité. Pour des pertes et un couplage faible, & partir des équations (1.1) et (1.2), nous

obtenons l'intensité intracavité :

(0% zZ
I =1, 2 1 1.3
t(L+T > (1.3)

Dans le cas d’un laser SP380, et pour un colorant tel que la Rhodamine 6G, la puissance

intracavité P = A x I, o A = 1257 um? est la surface illuminée au niveau du jet de
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1.2. ICLIF EN CAVITE EXTERNE

colorant [Shank 75]. Les pertes minimales intracavité sont de l'ordre de 2.5% a cause des
éléments optiques de fonctionnement. Les valeurs de gain et d’intensité de saturation sont
Umez = 0.8, Iy = 1.1 MW .cm ™2 [Johnston 82]. D’apres 1'équation (1.3), l'intensité serait
de 34 MW .cm~2 pour T = 0 : un "coupleur” qui réfléchit completement le rayonnement
incident. Cela signifie que le laser fonctionne a son intensité de saturation. Dans le cas
du SP380, la puissance maximale disponible intracavité est de 13.8 W. Pour une expérience
extracavité, avec un coupleur optimal (T = /@, 2L— L = 10.7%), la puissance est d’environ
1.4 W. Le rapport entre la puissance intra et extracavité ou facteur de surtension PE est de
I'ordre de 10. Cette limitation n’est pas présente dans une cavité externe dépourvue de milieu
amplificateur. Les expériences Intra-Cavity Laser Induced Fluorescence (ICLIF) peuvent
donc étre améliorées en utilisant une telle cavité, a condition bien str qu’elle reste résonante

avec le laser d’injection a chaque instant de I'enregistrement de 'interférogramme.

1.2 ICLIF en cavité externe

Nous venons d’établir que les expériences ICLIF en cavité active sont principalement
limitées par le manque d’espace a l'intérieur d’une cavité laser et par I'intensité de saturation

du milieu amplificateur.

1.2.1 PE en cavité externe

Une cavité externe est basée sur le principe d’un interférometre de Fabry-Pérot. La
géométrie en "nceud papillon” choisie, établit une onde progressive. Ainsi, lorsque le tra-
jet optique a l'intérieur de 'interférometre est égal a un nombre entier de fois la longueur
d’onde du laser injecté, des interférences constructives y sont produites. La cavité externe
agit alors comme un réservoir d’énergie. Pour utiliser cette réserve d’énergie, il suffit de
placer la molécule a étudier a l'intérieur de cette cavité optique. Puisque cette cavité ne
dispose pas de milieu amplificateur, la puissance intracavité ne sera pas limitée par la satu-

Y

ration de ce dernier. L’intensité a l'intérieur de I'interférometre est donnée par la formule de

I'interférometre de Fabry-Pérot dans le cas d’une raie laser infiniment fine :
I. = ELA(r, ¢) (1.4)

ou t1 est le coefficient de réflexion en amplitude du coupleur d’entrée, I; I'intensité
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1.2. ICLIF EN CAVITE EXTERNE

incidente et A(r, ¢) ) la fonction d’Airy dépendant du produit r des coef-

_ 1
T (1—r)2+4rsin?(¢/2
ficients de réflexion en amplitude des miroirs de cavité et de la différence de phase ¢ = %
de l'onde (L est la distance entre les miroirs de linterférometre). Lorsque cette différence

2
de phase entre 'onde incidente et l'onde intracavité est nulle, PE = 1= —= (13)2. En

1;

présence de pertes supplémentaire dans la cavité, le coefficient r peut se réécrire sous la
forme r = v/1 — Lv/1 =T ou T est le coefficient de transmission en intensité du coupleur
d’entrée et L représente les autres pertes de la cavité. Pour L =T, le rapport % = % Cette
cavité ne présente aucun autre élément que les miroirs qui la constitue. Cela se traduit par
des pertes a priori plus faibles que dans le cas d’une cavité active qui doit posséder des
éléments optiques de sélection pour fonctionner. Pour des pertes de l'ordre de 1%, le facteur
de surtension atteint la valeur 100. Cela signifie que la puissance disponible intracavité est
cent fois supérieure a la puissance injectée. Cette puissance peut étre mesurée par la fuite

au travers d’un des miroirs de cavité si nous connaissons son coefficient de transmission.

1.2.2 Réflexion et transmission d’une cavité externe

Dans le cas précédent, la puissance disponible intracavité est 100 fois supérieure a
la puissance incidente. Toutefois, le principe de conservation de ’énergie n’est pas violé.
L’énergie est l'intégrale de la puissance en fonction du temps. Les 100 Watts correspondent en
réalité a un processus d’interférences qui réclame un certain temps pour que I’onde intracavité
se construise. Ce temps est égal a la durée pendant laquelle le photon est piégé dans la cavité.

De plus lorsque la cavité est en résonance avec 'onde incidente, la puissance transmise par

le miroir M2 (T=1%) est de 1 Watt (figure 1.5).

Fi1Gc. 1.5: Schéma de principe d’une cavité a deux miroirs.

En d’autres terme, si aucune source d’absorption n’est présente dans la cavité, celle-ci

devient ”transparente”.
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1.2. ICLIF EN CAVITE EXTERNE

Le champ réfléchi par le miroir M1 est composé de la réflexion directe du champ
incident et de la partie transmise du champ intracavité. La cavité se comporte comme un

interférometre de Fabry-Pérot. Le champ E. calculé juste apres M1 (voir figure 1.5) vaut

E. = lt_lr]”;§¢ . Le champ transmis par le miroir M1 est donc égal au champ intracavité avant

la réflexion sur M1 (au facteur ¢; pres). Il n’a donc pas subi la réflexion sur M1, c’est a dire
qu’il n’a pas de déphasage de 7 du a la réflexion air-verre et son amplitude est multiplié par

jo (as .
- Le champ réfléchi est donc donné par :

rel® 1
ETITEZ'—Ft - : Ez
! 1( 1 > 1 —rei®

r? —rel?

= WE (1.5)
D’apres 'équation (1.5), il est possible d’éteindre completement le faisceau réfléchi
lorsque la cavité est en résonance. Cela a lieu lorsque le coefficient de transmission du coupleur

d’entrée est égal au pertes intracavité [Siegman 86].
Expérimentalement, il est possible de vérifier ce phénomene en plagant une photodiode
sur le trajet du faisceau réfléchi par le coupleur d’une cavité optique. Sur la figure 1.6,
I’extinction visible sur la trace centrale lors du passage par la résonance de la cavité externe

(pic de la trace du bas) n’est pas complete. Dans le cas de cette cavité, la transmission du

coupleur d’entrée n’est pas égale aux pertes intracavité.
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Tek Exéc. | 5

] Déclench

Ch1 500mv  Ch2 500mv  M[1.00ms Al Chl Jf -460mV

F1G. 1.6: Enregistrement des signaux lors du balayage en longueur d’une cavité externe couplée a
un laser mono-mode. La trace du haut représente la rampe de balayage, la trace du bas
est I'intensité transmise par un des miroirs de la cavité, la trace du centre est l'intensité

réfléchie par le coupleur d’entrée.

1.3 Couplage d’une cavité externe avec un laser

Le couplage d'un laser avec une cavité externe se traduit par un couplage temporel et
par un couplage spatial. Dans le premier cas, il s’agit de faire coincider la fréquence laser
avec 1'un des modes de résonance longitudinaux de la cavité pendant toute la durée de
I'enregistrement du spectre LIF. Dans le second cas, le mode spatial du faisceau laser doit

étre adapté au mode transverse résonant dans la cavité.

1.3.1 Couplage temporel

Les lasers utilisés pour les expériences ICLIF sont des lasers mono-fréquences avec une

largeur de raie do. L'intensité intracavité peut se réécrire en fonction de la finesse F = £2E
doc
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ou F'SR est 'intervalle spectral libre de la cavité et do. sa bande passante :

1
L+ (27)?sin’(6/2)

zawecF:;T\/77 ounr=v1—-Lv1-T (1.7)
T

I. =1, (1.6)

Nous considérons une raie laser dont l'intensité suit une loi gaussienne normalisée :

(o) = I g(o —o1)
li(o) [lfg(a—aL)da

2
avec g(o — or) = exp (—a <%> ) ol a = 4In2 pour que g(‘s"TL) = 3. L’intensité
intracavité est donnée par :

I;
I = /ﬁA(r, ¢)5JL g(o—or)do (1.8)

™

Le détail du calcul est présenté en annexe. Nous utilisons une résolution numérique par
le logiciel Scilab interfacé avec un programme Fortran, pour calculer le facteur de surtension
dans le cas ou la largeur de raie du laser ne peut pas étre négligée devant la bande passante

de la cavité. Les résultats calculés pour une cavité d’intervalle spectral libre de 250 MHz

1
Longeur totale

sont présentés figure 1.7. Cet intervalle spectral libre (FRS = ) correspond a un
trajet optique de 1.20m dans la cavité, qui est celui sur lequel notre choix s’est porté, en
fonction des différents parametres : taille maximale de I’échantillon intracavité, stabilité de

I’asservissement et encombrement.
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F1G. 1.7: Représentation du facteur de surtension d’une cavité externe (FRS=250 MHz) couplée a
un laser de bande passante 1 MHz pour différentes valeurs des pertes L et des transmissions

du coupleurs d’entrée T.

Le facteur de surtension peut atteindre plusieurs centaines pour des pertes et un cou-
plage bien inférieurs au pour-cent. Sa valeur varie rapidement avec les pertes intracavité.
Pour une cavité résonante nue, contenant une cellule a 'angle de Breswter sous vide, les
pertes L sont voisines de 1%, en prennant en compte la réflexion, les pertes par transmission
et par diffusion. Ce n’est donc pas un facteur limitant (d’apres la figure 1.7, il permettrait
d’atteindre PE ~ 80). L’insertion d’un échantillon intracavité se traduit par des pertes
pouvant aller jusqu’a plusieurs pour-cents suivant 1’absorption de la molécule. La figure 1.8
montre I’évolution du facteur de surtension en fonction des pertes intracavité et de la trans-
mission du coupleur d’entrée. La ligne en pointillé montre le meilleur couplage qui a lieu

lorsque do;, < do..
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F1G. 1.8: Facteur de surtension pour une cavité externe (FSR=250MHz) couplée a un laser de

bande passante de 1MHz, tracés pour des pertes L allant de 0.5% a 8%.
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F1G. 1.9: Facteur de surtension pour une cavité externe (FSR=250MHz, L=1%) pour différentes

largeur de raie du laser injectée.

Pour un couplage optimal, le facteur de surtension varie de 40 a presque 70 pour des
pertes allant de 2% & 1%. Pour étre plus performant qu'une expérience intracavité active,
I’échantillon doit étre choisi pour son absorption faible. Toutefois, une absorption trop forte
n’empéche pas une cavité externe de fonctionner, son facteur de surtension sera seulement
plus faible. Au contraire, dans une expérience en cavité active, une absorption trop forte ne
permet pas au laser de fonctionner.

Lors du couplage temporel, la largeur de raie du laser injecté est un facteur limitant. La
figure 1.9 montre le facteur de surtension pour des pertes de 1% et pour différentes valeurs
de largeur de raie laser. Nous pouvons noter qu’il stagne autour de 100 pour de telles pertes.

Le facteur de surtension d'une cavité externe varie considérablement en fonction des
pertes et du coefficient de transmission du coupleur d’entrée, mais il est aussi limité par la

largeur de raie du laser avec lequel la cavité est couplée.

27



1.3. COUPLAGE D’UNE CAVITE EXTERNE AVEC UN LASER

1.3.2 Couplage spatial

Le mode spatial d'un laser correspond au profil d’intensité du faisceau dans sa section
transverse. Lorsque les miroirs, qui constituent le résonateur d'un laser, sont sphériques, le
profil d’intensité du faisceau est gaussien. En effet, un miroir sphérique dont le rayon de
courbure est égal au rayon de courbure du front d’onde incident, réfléchit exactement cette
onde sur elle-méme. Ces faisceaux dits ”gaussiens” sont caractérisés par leur rayon minimal

(waist) wg et leur longueur d’onde \. La valeur du champ électrique se propageant suivant

l'axe z est donnée par [Siegman 86] : E(x,y,z2) = (%)Qj 20— exp <—jk‘z —jkx;;(rzyf) ou k

woq(2)

est le vecteur d’onde, 2y = ﬂ—fg est le parametre de Rayleigh ou parametre confocal et ¢(z)

le parametre de mode. Ce dernier suit une loi de propagation conduisant aux relations entre

le waist et le parametre confocal :

w(z) = woy /1 + (3)2 (1.9)

20
2

R(z) =z + 0 Ja courbure du front d’onde (1.10)
2

miroir 1 miroir 2
surfaces d'onde
1

Fia. 1.10: Schéma de propagation d’un faisceau gaussien entre deux miroirs sphériques.

Nous pouvons déduire grace a ces relations la divergence du faisceau 6 = ﬁ
Pour que l'énergie soit stockée a l'intérieur d’'une cavité, il faut que cette derniere
présente des propriétés géométriques telles que les pertes d’intensité soient minimales a

chaque réflexion.
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1.3.2.1 Astigmatisme d’une cavité en anneau
Une cavité en anneau présente des angles d’incidence différents selon que nous considérons

le plan tangentiel au plan de la cavité ou le plan sagittal (figure ci-dessous).

Réflexion dans le plan sagittal Réflexion dans le plan tangentiel

L’approximation paraxialle n’est alors plus valable et la distance focale d’'un miroir
par exemple change en fonction du plan considéré. Elle sera modifiée en fonction de 'angle
d’incidence par : fiangentiel = Jf €080 et fegittal = ﬁ. Cela se traduit par une contrainte
supplémentaire sur les conditions de stabilité de la cavité. Cette derniere doit étre stable
dans les deux plans considérés, et les dimensions du faisceau dans ces plans doivent étre

similaires.

1.3.2.2 Stabilité d’une cavité en anneau

L’astigmatisme d’une cavité en anneau nécessite des calculs de stabilité a la fois pour
le plan tangentiel et le plan sagittal. Dans le cas de faisceaux gaussiens, le front d’onde
est sphérique. Pour réfléchir entierement un faisceau sur lui-méme, il suffit d’utiliser un
miroir dont le rayon de courbure est celui du front d’onde. Ainsi, deux miroirs en vis a vis
ayant ces propriétés constituent un résonateur optique stable. Nous pouvons alors définir les
parametres g tels que

l
Gr=1——-etg=1-— (1.11)

ol [ est la distance entre les miroirs et R; et Rs les rayons de courbure du premier et deuxieme

miroir. La condition de stabilité s’exprime comme :
0< g192 < 1 (112)

29



1.3. COUPLAGE D’UNE CAVITE EXTERNE AVEC UN LASER

La cavité utilisée dans les travaux présentés ici est une cavité symétrique en anneau a

quatre miroirs (figure 1.11).

4

FiG. 1.11: Cavité optique en anneau symétrique présentant deux waist.

La cavité, d'une longueur totale l;,;, présente deux rétrécissements ("beam waist”) :
entre les miroirs M1 et M2, et entre les miroirs M3 et M4. Le diametre du faisceau entre
M3 et M4 (0.7 mm) a été choisi pour étre légerement inférieur au diametre de l'iris d’entrée
de l'interférometre (1 mm). De cette maniere la fluorescence résultant de 'interaction entre
la molécule et le faisceau laser peut étre injectée dans l'interférometre sans utiliser d’op-
tique d’adaptation complexe. Pour définir les conditions de stabilité, il est nécessaire d’uti-
liser 'optique matricielle et les calculs dits de matrice ABCD [Siegman 86]. Cela permet
de transformer le résonateur a quatre miroirs en un résonateur équivalent a deux miroirs.
Les parametres confocaux (2o, z) des deux waist (w, w;)) de la cavité s’expriment alors en

fonction des parametres g; et g :

(1.13)

(2
0 g1

ou f est la distance focale des miroirs M3 et M4, g; = 1 — % et go =1— % Ce résultat

peut se traduire sous la forme de courbes représentant la longueur I’ = l,,, — [ et le waist wy,
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en fonction de [ la distance entre les miroirs M3 et M4 figure 1.12.

400 —
380+ es
E_ % . s
= 360+ o' =335 um o' (1m) ==
— T oT _ = -
D 340 - o' =332 um _ ==
= T 0s _ = -
§> 320 = = R(M,)=R(M,)=1.50m
| I s 7. =620nm o =354pum
00+ === 7,=0.635m 20 =15° (20=i+r)
280 _:: = = m'DTangenteil - m'DSagittal
260 —:_; - 'Tangentiel _______ 'Sagittal
‘T 80+ '
\S, T I =64.94 cm
5 I'S=63.80 cm
o)
g_) 1 I
S 60—+ T L'(cm)
S 1
| y | |
T T T T | T T T T | T T T T | T
0 30 60 90
L (cm)

Fia. 1.12: Courbes de stabilité pour le plan sagittal et tangentiel d’une cavité symétrique en anneau.

En fixant comme contrainte un waist wy = 354 um dans les deux plans, nous trouvons,
suivant ces plans, des waist w(, dont la taille est quasi identique (335 pm pour I'un et 332 ym
pour 'autre, figure 1.12) pour une longueur [ = 55cm entre les miroirs M3 et M4 (figure
1.11). La longueur totale de la cavité est Ly,; = 1.20m, et donc son intervalle spectral libre
est FRS = ﬁ = 250 MHz. Ces dimensions représentent un bon compromis vis a vis de
I’encombrement et de la stabilité de ’asservissement sur la résonance. De plus, le parametre
confocal choisi (z9p = 0.635m) permet de conserver un faisceau quasiment cylindrique dans

la cavité (2zy ~ longueur de la cavité).
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1.3.2.3 Pourquoi une cavité en anneau ?

Une cavité en anneau telle que celle présentée précédemment possede ’avantage d’étre
stigmatique puisque le rapport entre les dimensions du waist dans les plans sagittal et tan-
gentiel est quasiment 1. De plus, comme il s’agit d’une cavité en anneau, 'onde laser a
I'intérieur de celle-ci est progressive contrairement aux cavités linéaires ou 1'onde est sta-
tionnaire. Avec ces dernieres, la réflexion sur le miroir d’entrée est redirigée vers le laser et
peut le perturber. L’angle de réflexion différent pour une cavité en anneau permet de faire
I’économie d’un isolateur de Faraday. L’espace disponible entre les miroirs M3 et M4 est
suffisant pour accueillir une source d’assez grande dimension (35 cm de long) avec un waist

dont la taille est proche du millimetre.

1.3.2.4 Optique d’adaptation du mode transverse

Le couplage de modes transverses consiste a exciter le mode TEMOO de la cavité externe
grace a un laser. Pour cela, le mode du laser doit étre adapté de telle facon qu’apres couplage,
il corresponde en taille et position au mode transverse résonant dans la cavité. Les contraintes
d’agencement du laboratoire place la cavité externe et plus précisément son waist wy, a environ
3 metres du laser a injecter. Le waist de ce dernier est situé a 10 cm de son coupleur de sortie
et possede une taille Weangentiel = 178 £ 5 um dans le plan tangentiel et wgagitta = 220 £ 8 pm
dans le plan sagittal. Ces mesures ont été effectuées alors que le laser dispose d’un correcteur
d’astigmatisme intracavité. Sans ce dernier, le rapport des waist est de 'ordre de 2, rendant
difficile le couplage avec une cavité externe stigmatique.

La mise en forme du faisceau laser se fait grace a des lentilles convexes. Il est possible
de coupler le mode du laser avec celui de la cavité avec une seule lentille (voir annexe).
Néanmoins, les distances amont et aval de la lentille sont incompatibles avec la disposition des
éléments optiques (laser, cavité externe, ...) du laboratoire. De plus, I'insertion d’une cellule
a l'intérieur de la cavité externe modifie ses conditions de stabilité. Il est alors nécessaire
d’adapter légerement le mode couplé. C’est pourquoi le couplage de mode est réalisé avec un

télescope a deux lentilles. Les parametres de ce dernier doivent répondre aux équations de
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propagation d'un faisceau gaussien en présence d’une lentille (équations 1.14 et 1.15) :

di=f+ R (1.14)
dy = f + Z—f\/ﬁ — f2 (1.15)

ou d; et dy sont les distances entre les waist amont w; et aval wy de la lentille, f la

distance focale de la lentille et fo = %42

(voir figure 1.13). Ces relations sont valables pour

des distances d; et dy supérieures a la distance focale de la lentille[Demtroeder 81].

Fi1G. 1.13: Principe de propagation d’un faisceau gaussien en présence d’une lentille.

Nous choisissons pour le télescope des lentilles de distances focales 5 cm et 20 cm. Les

distances et positions des différents waist pour A = 620 nm sont présentés figure 1.14.
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plan tangentiel

40 cm 56 cm 21.35cm 3.05m

w,=178um f=5cm w,=25.4um f=20cm W=335um

|

t

w,=220um w,=31.4um w',=348um

40 cm 55cm 21.4 cm 2.84m

plan sagittal

F1a. 1.14: Position et taille des waist au cours du couplage de mode entre le laser et la cavité

externe.

La position du waist apres couplage differe selon que nous considérons le plan tangentiel
ou le plan sagittal. Toutefois, le parametre confocal représentant la distance entre le waist
et la position du faisceau telle que son diametre augmente d’un facteur v/2, est de 57 cm.
En d’autres termes, nous pouvons considérer que le faisceau mis en forme est quasiment
cylindrique a une distance de 2.95m de la deuxieme lentille. La distance totale entre le laser

et la cavité est de 3.62 metres.

1.4 Dispositif expérimental

Le dispositif expérimental se compose d'une cavité externe destinée a stocker ’énergie
d’un laser a colorant SP380 pompé par un laser a Argon ionisé SP2045. Ce dernier délivre une
puissance de 15W en fonctionnement ”toutes raies”. Les colorants utilisés lors des expériences
ICLIF présentées dans ce mémoire sont la Rhodamine 6G et la Coumarine 6. Ils nécessitent
un pompage optique par les raies a 514, 5nm et 488.0 nm du laser Argon respectivement.
La source moléculaire insérée dans la cavité produit une émission de fluorescence qui est
analysée par un interférometre Michelson commercial BOMEM DA3. La Rhodamine 6G

émet de 565 nm a 630 nm, la Coumarine 6 de 532 nm a 560 nm.
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1.4.1 Laser a colorant

Le laser a colorant SP380 est un laser monomode en anneau. Le résonateur se compose
de quatre miroirs : trois sphériques et un coupleur de sortie plan. Le milieu amplificateur
est un colorant dissous dans un solvant liquide. Ce dernier se présente dans la cavité sous
la forme d’un jet laminaire de 0.2 mm d’épaisseur et de 5 mm de large. Le colorant circule

a une vitesse proche de 20m.s™!

ce qui limite le "quenching” du aux états triplets. La
longueur totale de la cavité est de 1.25m, soit un intervalle spectral libre de 240 MHz.
A Dintérieur de la cavité, sont disposés les éléments optiques qui rendent le laser mono-
fréquence et permettent le balayage du mode temporel sélectionné. Un filtre de Lyot composé
de trois lames biréfringentes dont 'épaisseur suit une progression géométrique permet de
sélectionner une bande passante de 25 GHz. Ces lames sont orientées a 1'angle de Brewster
pour minimiser les pertes par transmission. En les faisant pivoter dans un plan qui contient
leurs axes de biréfringence, nous pouvons sélectionner grossierement la longueur d’onde du
laser. Une ”diode” optique permet d’obtenir une onde progressive a I'intérieur de la cavité. Ce
dispositif fonctionne grace a un aimant permanent et utilise la biréfringence induite par un
champ magnétique (effet Faraday). La polarisation linéaire intracavité est alors tournée d’un
angle €. Une lame demi-onde compense ensuite cette rotation. Dans un sens de propagation,
la polarisation subira une rotation d’angle € par la lame a effet Faraday, puis une rotation
d’angle —¢ par la lame demi-onde. Dans le sens inverse, la polarisation subira une rotation
de —e par la lame demi-onde puis une rotation de —e par la lame a effet Faraday, soit
un angle total de —2¢. Cette nouvelle orientation de la polarisation ne respectera pas les
conditions d’angle de Brewster sur les autres éléments optiques de la cavité, les pertes alors
plus importantes empécheront la construction de I'onde laser dans ce sens de propagation.
Cet élément optique ne contredit en rien le principe de retour inverse de la lumiere car le
champ magnétique créé par 'aimant permanent n’est pas orienté dans la méme direction
suivant le sens de propagation de 'onde. Cet élément optique réduit la bande passante du
laser & 2 GHz. L’insertion d'un étalon de Fabry-Pérot intracavité (FSR= 75 GHz) permet
d’affiner la raie laser jusqu’a 40 MHz. Ce dernier est stabilisé en température. De plus, son
mode est asservi de telle sorte que le maximum de la courbe de transmission corresponde
avec la fréquence du laser. Pour cela, la longueur de I’étalon est modulée avec une fréquence
de 2 kHz, une lame séparatrice et une photodiode permettant d’analyser I'intensité a la sortie

du laser. Celle-ci varie a la fréquence de modulation. Lorsque la fréquence du laser correspond

35



1.4. DISPOSITIF EXPERIMENTAL

au maximum de la fonction de transfert de I’étalon, la fréquence de modulation de I'intensité
n’est plus 2kHz mais 4kHz (de plus amples détails seront donnés paragraphe 1.5.1). Une
détection synchrone permet d’asservir le maximum du pic de transmission de 1’étalon avec
le fréquence du laser. Cette derniere est ajustée finement a l'aide d’un couple de lames
galvanométriques dont la rotation dans les deux sens opposés autour d’axes verticaux, fait
varier de maniere continue le trajet optique de la cavité. Le laser est alors accordable de
facon continue sur I’ensemble du domaine spectral accessible par le colorant mais avec une
largeur de raie de 40 MHz. Cette largeur de raie est une largeur ”intégrée”. En d’autres
termes, la largeur intrinseque de la raie laser est inférieure au mégahertz, mais présente
une excursion en fréquence dont l'enveloppe est de 40 MHz. Pour obtenir une raie stable,
la fréquence du laser est asservie sur une cavité Fabry-Pérot externe de référence. Cette
derniere est de finesse 2.5 et d’intervalle spectral 500 MHz. Le principe de ’asservissement
est ici différent. La fonction de transfert du Fabry-Pérot est une fonction d’Airy. La basse
finesse permet d’avoir une zone linéaire a mi-hauteur des maxima de cette fonction de part et
d’autre de ces derniers. Le signal d’erreur est alors issu du rapport entre l'intensité mesurée a
travers la cavité de référence et 'intensité incidente. Lorsque ce rapport vaut %, la fréquence
du laser est la fréquence pour laquelle I'intensité transmise vaut la moitié de l'intensité
incidente. C’est a dire que cette fréquence correspond a la zone linéaire de la fonction de
transfert citée précédemment. L’asservissement se fait alors autour de cette fréquence. Avec
cette méthode, le signal d’erreur est identique a la fonction d’Airy de la cavité de référence.
La basse finesse de cette derniere permet d’obtenir une excursion en fréquence du signal
d’erreur tres importante de 1'ordre de deux fois l'intervalle spectral du laser a colorant. Ceci
présente 'avantage de fournir un signal d’erreur suffisamment large pour asservir le laser a
partir de n’importe quelle fréquence. En d’autre termes, un signal de correction est toujours
disponible quelque soit la fréquence du laser par rapport a la fréquence propre de la cavité de
référence. En lui sommant une composante continue, le signal d’erreur voit son signe changer

au passage du point d’asservissement. Toutefois, le choix des intervalles spectraux du laser et

500 MHz
240 MHz

de la cavité est discutable. Le rapport , proche de deux, présente un inconvénient si la
fréquence du laser n’est pas assez stable. En effet, puisque le signal d’erreur suit la périodicité
de la fonction d’Airy, la valeur du signal est elle aussi périodique. Lors d’une perturbation
telle qu’une micro-bulle dans la circulation du colorant, la fréquence du laser peut passer

d’une valeur a la valeur suivante de la fonction d’Airy (tout en restant asservi), soit un saut

36



1.4. DISPOSITIF EXPERIMENTAL

de 0.015 ecm~!. Nous verrons plus tard que nous pouvons tirer parti de ce comportement de
saut avec la cavité externe. Avec ce dispositif, le laser a colorant possede une raie dont la
largeur de 'ordre du mégahertz peut s’adapter a la cavité externe que j’ai développée durant

ma these.

1.4.2 Cavité externe

M2 M1

photo-diode
intensité intra-cavité

PZT

puissance-metre

g fibre optique
' vers TF

Fi1G. 1.15: Schéma de la cavité externe

Le couplage du mode spatial du laser (paragraphe 1.3.2) permet d’exciter le mode
TEMOO d’une cavité externe en anneau. Sa longueur totale est de 1.20m et elle se compose
de 4 miroirs(figure 1.15) : deux miroirs sphériques de rayons de courbure 1.5m espacés
de 54 cm et deux miroirs plans espacés de 5cm dont un est le coupleur d’entrée avec un
traitement anti-reflet sur la face extracavité. L’angle d’incidence est # = 17°. Les deux
waist présents dans la cavité se situent entre les miroirs M1 et M2, et entre les miroirs M3
et M4. La finesse de cette cavité varie avec la qualité des miroirs utilisés. Deux jeux de
miroirs ont été commandés pour couvrir le domaine de longueur d’onde allant du bleu au
rouge. La finesse est de 150 avec le jeu de miroirs pour le domaine 590 nm —650 nm et de
170 avec le jeu de miroirs pour le domaine 490 nm —600 nm. La courbe de transmission des

miroirs pour le domaine 590 nm —650 nm est présentée en annexe. Pour le second domaine

37



1.4. DISPOSITIF EXPERIMENTAL

de longueur d’onde, la mesure du coefficient de transmission présente une erreur de l'ordre
de 10% a cause des faibles signaux transmis par les miroirs. Le revétement de ces derniers
est choisi pour résister a une puissance de plusieurs dizaines de watts par centimetres carré.
Les supports de miroirs sont fixés sur une table optique en acier posée sur une multi-couche
caoutchouc/liege. Cette derniere est positionnée a l'intérieur d’une boite dont les parois
sont plus hautes que les supports de miroirs de sorte a minimiser les mouvements d’air a
I'intérieur de la cavité. De plus, ces parois sont constituées d’une multi-couche de mousse-
plomb-liege capable d’amortir les fréquences supérieures a 350 Hz (figure 1.16). Le miroir M3
est monté sur une cale piézoélectrique permettant de balayer la longueur de la cavité. La
source moléculaire ainsi que le systeme de détection de la fluorescence sont positionnés sur la
table optique. La fluorescence est acheminée vers le spectrometre TF par une fibre optique

multi-mode de 200 ym de diametre de coeur.

Mesure dans la cavité externe
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F1G. 1.16: Mesures vibro-acoustique a I'aide d’un oscillateur a quartz a I'intérieur de la boite conte-

nant la cavité externe. Mesures effectuées avec tous les instruments en fonctionnement.
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1.4.3 Spectrometre a Transformée de Fourier

Le spectrometre est un interférometre a deux ondes BOMEM DA3. La partie optique
est essentiellement constituée d’un interférometre de Michelson. La résolution maximale de
'interférometre est de 0.002 cm™! vers 10000 cm™~!. Toutefois, cette résolvance de 500000 est
peu utilisée en raison des temps d’enregistrement nécessaires (plusieurs heures). La précision
du spectrometre est possible grace a la connaissance rigoureuse de la position du miroir mo-
bile de I'interférometre. Ce dernier se déplace sur plus d’un metre (1.25m pour 0.002 cm™1)
en restant constamment aligné avec ’axe optique de 'appareil. L’enregistrement des franges
d’interférence d’un laser HeNe mono-mode asservi en température permet de connaitre avec
précision la position du miroir mobile. L’échantillonnage de linterférogramme se fait de
une a deux fois par interfrange suivant que le domaine spectral exploré est dans l'infra-
rouge ou dans une région proche de celle du laser HeNe. Puisque la vitesse du miroir est
de 0.2cm.s™!, la fréquence d’échantillonnage est de 6.3kHz ou 12.6 kHz selon la relation
F = 2vo. Le déplacement du miroir est continu tout au long de I’enregistrement, les données
sont acquises "au vol”. Les fréquences optiques et les intensités des raies composant le rayon-
nement de fluorescence sont calculées par la transformée de Fourier de I'interférogramme.
Cela signifie que I'intensité lumineuse des ces raies ne doit pas varier au cours de ’acquisition
d’un interférogramme pour étre ensuite recalculées avec précision. Les variations d’intensité
du signal de fluorescence sont toutefois possibles, mais doivent avoir lieu a des fréquences
supérieures a la fréquence d’échantillonnage. La conception méme du systeme d’acquisition
des données de l'interférometre ne permet pas de le synchroniser avec par exemple le pas-
sage en résonance d'une cavité externe. Par conséquent, pour fonctionner correctement, la
cavité externe de l'expérience ICLIF doit rester en permanence en résonance avec l'onde la-
ser incidente, laquelle doit aussi rester résonante avec la transition moléculaire sélectionnée.
En outre, les fluctuations d’intensités doivent avoir lieu a des fréquences bien supérieures
a 12.6 kHz. Pour cela, la cavité externe doit disposer d'un systeme d’asservissement sur
I'onde laser incidente. Pour augmenter le rapport signal sur bruit du spectre TF, les in-
terférogrammes sont sommeés entre eux et l'opération de transformée de Fourier est effectuée
sur cette somme. Les variations de niveau de signal entre les interférogrammes, si elles sont
moins préjudiciables qu’au cours de 'acquisition de 1'un de ces derniers, se traduisent par une
augmentation du bruit sur les spectres. En conséquence, I’émission de fluorescence, et donc

I’ensemble de la chaine de production de cette fluorescence doit étre stable pendant toute la
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durée d’enregistrement. Les durées typiques d’enregistrement de spectre a une résolution de
0.015cm™! varie de vingt minutes & une heure. Les réglages de la cavité externe, ainsi que
celles de la source moléculaire et du laser a colorant, doivent demeurer stables au cours de

cette durée.

1.5 Asservissement de la cavité externe

Les interférences constructives a l'intérieur de la cavité externe ont lieu lorsque sa
longueur optique est égale a un nombre entier de fois la longueur d’onde du laser injecté. Les
variations de longueur naturelles d'un tel dispositif font que la cavité est régulierement en
résonance avec l'onde incidente, mais ceci de maniere et pour une durée aléatoire. Comme
nous l'avons vu paragraphe 1.4.3, il est nécessaire de maintenir en permanence la cavité
en résonance avec ’onde laser incidente. Pour cela, il faut asservir la longueur de la cavité
a 'onde laser. Il est aussi possible d’asservir le laser sur la cavité. La cavité externe joue
alors le role de la cavité de référence. Toutefois, pour réaliser une expérience de fluorescence
dispersée, la fréquence excitatrice doit étre fixe. Dans le cas d'un asservissement laser sur
cavité, la fréquence optique est commandée par la longueur de la cavité. Les variations de
cette méme longueur ne permettent pas de considérer la cavité externe comme une cavité de
référence, il est alors indispensable d’asservir la fréquence optique sur une référence extérieure
telle qu’'une transition de I'iode par exemple. Devant la complexité d’un tel montage, j’ai fait
le choix d’asservir la cavité sur I'onde laser. Toutefois, ’asservissement inverse a été testé
avec succes sur de courts intervalles temporels et sans référence extérieure.

Un asservissement est possible des lors qu’il est possible de générer un signal d’erreur
dont le signe algébrique change suivant le sens de la correction a effectuer. Une boucle de
rétro-action permet ensuite de faire I’éventuelle correction. Je présente ici les quatre types
d’asservissement que j’ai considérés pour maintenir la cavité externe en résonance avec ’onde

du laser a colorant.

1.5.1 Asservissement par détection synchrone
1.5.1.1 Principe de fonctionnement

La détection synchrone est un mode opératoire couramment employé dans les labora-
toires pour mettre en évidence des signaux dont 'amplitude peut étre plusieurs ordres de

grandeur inférieure au bruit ambiant [Scofield 94]. Le principe général consiste a moduler a

40



1.5. ASSERVISSEMENT DE LA CAVITE EXTERNE

une fréquence fp un phénomene physique de facon a moduler par exemple le signal détecté
par une photodiode. Une ”"détection synchrone” permet alors d’extraire la partie modulée
a la fréquence fy dans le signal mesuré. Le signal Vj, de la photodiode constitue le signal
d’entrée du dispositif :

Vin = Vo cos(2m fot + 9) + V,.(¢) (1.16)

ou I'amplitude Vj représente 1'excursion maximale du signal modulé et V,,(¢) le bruit. Le
premier traitement de ce signal d’entrée est son amplification sélective en fréquence. Puisque
le signal a détecter est a la fréquence fy, il n’est pas nécessaire d’amplifier les autres fréquences
qui composent le signal. Le résultat est alors multiplié par la tension Vs provenant d'un
oscillateur. Cette tension périodique a fréquence f; qui est généralement synchronisée avec
une tension périodique de référence. La tension de sortie de 'oscillateur est soit une sinusoide
soit une tension créneaux. Les tensions créneaux sont utilisées car elles sont plus faciles a
fabriquer a partir de transistors en mode commutation qu’une tension sinusoidale et leur
multiplication avec le signal d’entrée (1.16) devient tres facile. Il suffit en effet de changer
la polarité du signal V;, suivant la polarité du signal V,,.. Dans ce cas, nous considérons la

tension V. sous sa décomposition de Fourier :

Vo = nZS % sin [(2n 4 1)27 f1t + ¢, (1.17)

En choisissant la fréquence f; = fy et en synchronisant les tensions V;, et V... en phase, le

résultat de la multiplication des deux signaux est une tension qui s’exprime sous la forme :

Vi = S0 feos(@mt(fo — fo)) + cos(2rt(fo + fo))] (1.18)

2
si nous ne considérons pas les harmoniques supérieurs a deux. La synchronisation en phase
se fait alors par détection d’'un signal a 2f, (figure 1.17). La composante continue de (1.18)
est alors directement proportionnelle a la tension d’entrée V;. Il suffit alors de filtrer cette
composante continue avec un montage intégrateur dont la fréquence de coupure est inférieure
a la seconde harmonique de fy. En plus de sélectionner uniquement les basses fréquences,
I'intégration permet d’augmenter le rapport signal sur bruit. En général, ce dernier est dit

"blanc” et son intégration dans le temps se traduit par un signal nul. La rapidité et la qualité
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du signal de sortie de la détection synchrone dépendent alors de la constante de temps de

I'intégrateur. Plus celle-ci est grande, plus le systeme est lent mais plus le signal est " propre”.
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Fi1c. 1.17: Signaux Vj,, Vise, Vin X Vose dans un dispositif a détection synchrone.
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1.5.1.2 Application a l’asservissement en fréquence d’une cavité
L’asservissement dune cavité externe sur 'onde laser incidente consiste en réalité a
asservir la cavité en longueur. La longueur est celle qui permet d’avoir un pic de transmission
de la cavité pour 'onde laser incidente. Le signal d’erreur qui permet l’asservissement est
généré grace a la modulation de la longueur de la cavité. Pour une amplitude de modulation
donnée, la valeur de l'intensité lumineuse transmise par la cavité varie comme la dérivée

premiere de la fonction de transfert de cette derniere (figure 1.18).
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modulation de la longueur
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F1G. 1.18: Modulation autour du maximum de la fonction d’Airy de la cavité (en haut) correspond

a la dérivée de cette fonction (en bas).

La dérivée est un signal "dispersif” qui peut étre utilisé pour l'asservissement. Pour
employer une détection synchrone, nous balayons la longueur de la cavité grace a une cale
piézoélectrique, a la fréquence fy. Une photodiode placée a l'extérieur de la cavité recueille
Iintensité de fuite transmise par un des miroirs. Ce signal constitue la tension V;, de la
détection synchrone. Le signal de modulation constitue le signal V,,.. Lorsque la boucle
d’asservissement est fermée, le signal de sortie de la détection synchrone est ajouté au si-
gnal de modulation grace a un circuit sommateur. L’asservissement a donc lieu autour du
maximum de l'intensité transmise par la cavité externe. Lorsque la cavité est asservie sur
le laser, le signal de sortie de la détection synchrone est nul, et le seul signal envoyé a la
cale piézoélectrique est le signal de balayage. La cavité oscille donc en permanence autour
de la résonance avec l'onde laser incidence. Le temps de réponse de l'asservissement est di-
rectement relié a la constante de temps de l'intégrateur. Le modele que j’ai utilisé dispose

d’une constante de temps minimum de 1ms. Un laser HeNe a été utilisé pour valider le dis-
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positif complet. Il s’agit d’un laser multimode non-stabilisé. Il est inséré dans une enceinte
cylindrique remplie de polystyrene expansé jouant le role d’isolant thermique. Le laser est
en contact avec un réservoir de chaleur constituant la source froide du dispositif. De cette
maniere, le flux thermique est ”canalisé” en permanence vers un réservoir. La stabilité en
fréquence des modes du laser intervient au bout d’une quinzaine de minutes par rapport aux
quarante cing minutes nécessaires auparavant. Apres une adaptation convenable du mode
transverse du laser, cette stabilité est suffisante pour asservir sans difficulté la cavité externe
sur I'un des mode du laser HeNe rouge. La bande passante d’'un des modes du laser est
bien inférieure a celle de la cavité. Le niveau du signal de fuite du miroir indique une puis-
sance intracavité dont l'oscillation résiduelle est de 5% avec une fréquence de modulation
fo = 2.1kHz. Toutefois, ces oscillations résiduelles représentent plus de 25% du signal de
fuite lorsque les autres instruments du laboratoire sont mis en marche (laser Argon, circula-
teur de colorant....). Les principales composantes de fréquences de cette oscillation sont les
différentes harmoniques de la fréquence de modulation.

En introduisant une cellule, contenant de I'iode sous faible pression, a l'intérieur de la
cavité, nous pouvons enregistrer un spectre de fluorescence dispersée. La transition moléculaire
est choisie pour absorber faiblement le rayonnement laser. Dans le cas contraire, la finesse
de la cavité est fortement diminuée par les pertes dues a I'absorption. L’intérét autre que
démonstratif d’une telle expérience intracavité en est d’autant plus réduit. La fréquence
de modulation pour laquelle le dispositif de cavité externe-détection synchrone donne de
meilleurs résultats est fo = 4kHz. Les oscillations résiduelles (25% du signal) sont princi-
palement composées des harmoniques de la fréquence de modulation. Pour minimiser les
variations d’intensité lors de 'enregistrement d’un spectre TF, les modulations d’intensité
doivent avoir lieu a des fréquences supérieures a la fréquence d’échantillonnage. Avec une
vitesse de déplacement du miroir mobile de Iinterférometre de 0.2cm.s™!, la fréquence
d’échantillonnage est de 12 kHz. Un filtre numérique passe-bas dont la fréquence de coupure
est 20 kHz permet d’éliminer la fréquence de modulation f, = 25kHz. Toutefois, les varia-
tions d’intensités restent trop importante pour obtenir un bon rapport signal sur bruit (voir

figure 1.19).
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Fia. 1.19: Exemple de spectre d’iode moléculaire intra-cavité avec un asservissement par détection

synchrone.

La limitation principale de ce type d’asservissement est la fréquence de réponse de
I'intégrateur présent dans la détection synchrone ainsi que les actuateurs dont les fréquences

doivent étre tres supérieures a la fréquence d’échantillonnage du spectrometre.

1.5.2 Asservissement Pound-Drever-Hall

L’asservissement proposé par Pound et al. était a l'origine destiné au domaine des
micro-ondes. Son adaptation dans le domaine optique donne aujourd’hui lieu a de tres hautes

performances en termes de largeur de raie laser et de stabilité de fréquence.

1.5.2.1 Principe général
Cet asservissement repose sur le phénomene optique de réflexion d’une onde sur un

résonateur optique. Le résultat de la réflexion d'un faisceau laser parfaitement couplé a une
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cavité optique externe peut s’écrire sous la forme d’une somme de deux champs (équation
1.5) : le champ réfléchit directement par le coupleur d’entrée et le champ transmis par la
cavité. La part de ce dernier dépend fortement de la fréquence optique du champ incident.
Si la fréquence du champ incident correspond a I'une des fréquences propres de la cavité, le
coefficient de réflexion devient nul et I'intensité réfléchie est minimale. Dans le cas contraire,
le champ est presque completement réfléchi. Cette dépendance en fréquence du coefficient
de réflexion est a l'origine de la création d'un signal d’erreur. Nous pouvons, a partir d'un
faisceau initial créer des bandes latérales dont la fréquence est différente de la fréquence
initiale. Grace a une cellule de Pockels, nous pouvons moduler rapidement la phase d’une
onde. Le résultat de cette modulation, apres une analyse en série de Bessel, est composé de
trois ondes dont les pulsations sont w,w — €2 et w + €2, si nous négligeons les termes d’ordres
supérieurs, ol w est la pulsation de 'onde porteuse et () est la pulsation de modulation de la
cellule de Pockels. Le coefficient de réflexion est donc différent pour ces trois ondes. L’intensité
réfléchie est donc principalement une onde a la pulsation w, issue de la composition de la
porteuse avec les bandes latérales et de la composition des bandes latérales avec elles-méme.
Cela ce traduit par une intensité présentant des battements aux pulsations 2 et 2{2. La
partie oscillant a la pulsation 2 possede deux parties dépendant respectivement du sin {2 et
du cos Q [Black 01].

Le fait de moduler la fréquence du laser se traduit de la méme facon que lorsque la
longueur de la cavité est modulée a fréquence de laser fixe. Nous obtenons un signal dont
Pallure est la dérivée de la fonction d’Airy de la cavité. Si la fréquence de modulation est
faible, I’'onde intracavité a le temps de suivre la modulation. Seule la partie en cosinus subsiste

dans l'intensité réfléchie et celle-ci décrit la dérivée de la fonction d’Airy.

1.5.2.2 Particularité lors d’une modulation a haute fréquence

Lorsque la modulation de 'onde a lieu a des fréquences élevées, 'onde a l'intérieur de
la cavité n’a pas le temps de prendre en compte 'effet de modulation. L’intensité transmise
par la cavité est en fait la moyenne temporelle de la fréquence modulée. En d’autres termes,
la cavité joue le role de référence de fréquence pour 'onde laser incidente. Cet effet est
d’autant plus marqué que la cavité est de haute finesse, c’est a dire que la durée pendant
laquelle, un photon est piégé a lintérieur de cette cavité, est grande. L’intensité réfléchie

pour un faisceau parfaitement couplée est alors quasi-nulle. Si la fréquence de modulation
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de la cellule de Pockels est suffisamment grande, les bandes latérales aux pulsations w — € et
w + () ne voient pas le méme coefficient de réflexion que I'onde a la pulsation w. Ces bandes

sont completement réfléchies et le signal d’erreur ainsi obtenu est représenté figure 1.20.

F1a. 1.20: Allure du signal d’erreur de la méthode Pound-Drever-Hall.

Le terme proportionnel a sin €2 dans I'intensité réfléchie devient prépondérant et contient
toute l'information nécessaire a l'asservissement[Black 01]. L’intensité réfléchie est mesurée
par un photodétecteur rapide est multipliée avec la fréquence de modulation de la méme
maniere qu'un dispositif a détection synchrone, mais a des fréquences de 'ordre de la di-
zaine de mégahertz. Un filtre passe-bas suffit alors pour extraire I’amplitude du signal d’er-
reur. Ce type d’asservissement permet d’obtenir des stabilités de fréquence du tout premier
ordre. Il permet par exemple d’atteindre des largeurs de raie inférieures au kilohertz avec
des lasers a colorant [Kallenbach 89]. Néanmoins, il nécessite un ensemble de dispositifs
électroniques adaptés au domaine des radio-fréquences pour la boucle de contre-réaction.
De plus, la modulation qui permet de créer le signal d’erreur a lieu grace a un modula-

teur électo-optique(EOM). Le domaine de fréquence alors atteint pour les corrections est de
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I'ordre de plusieurs mégahertz. Des corrections aussi rapide ne peuvent pas étre effectuées
avec une cale piézoélectrique, mais avec une cellule de Pockels intracavité. Les corrections
aux fréquences plus basses sont réalisées avec une cale piézoélectrique et un dispositif du

type lames galvanométriques.

1.5.3 Asservissement ”Tilt Locking”

D.A. Shaddock et al. ont proposé une méthode originale d’asservissement d’un laser
sur une cavité optique de référence[Shaddock 99]. De la méme maniere que la technique
Pound-Drever-Hall, ce systeme utilise la composition de plusieurs ondes a la réflexion sur le
coupleur d’entrée d’un cavité optique. Une cavité optique décompose le champ d’un faisceau
incident désaligné en plusieurs modes transverses d’ordre élevé et de fréquence de résonance
différentes de I'onde incidente[Siegman 86]. Les interférences entre ces modes sont utilisées
a la réflexion sur le coupleur d’entrée de la cavité pour créer un signal d’erreur. Les champs

réfléchis sont représentés figure 1.21.

(a). - (B) spiit Photodiode

—he
T

Electric Field [a.u.]
o

2 4 0 1 2
Transverse Position [a.u.]

F1c. 1.21: Amplitudes des champs TEMO00 et TEMO1 (a) et projection des intensités correspon-
dantes sur le cadran d’une photodiode (b) [Shaddock 99]

Lorsque la cavité est en résonance (mode TEMOO résonant), les interférences des

champs sont symétriques sur les deux cadrans de la photodiode. La différence des inten-
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sités alors mesurées est nulle. Lorsque la fréquence de 'onde incidente ne correspond pas
a la fréquence de résonance de la cavité, le mode TEMOO est déphasé. La résultante de
I'interférence entre les deux modes spatiaux est alors dissymétrique. Le signal d’erreur est
produit avec une simple photodiode a deux cadrans. Toutefois, si cet asservissement donne
des résultats de la méme qualité que 'asservissement Pound-Drever-Hall [Slagmolen 02], il
est tres sensible aux variations de positions du faisceau laser. Ces variations sont courantes
avec un laser a colorant ou il est souvent nécessaire de reprendre les réglages de la cavité
du laser lors d'un changement de domaine spectral. De plus, les variations de l'indice de
réfraction de 'air dues a un mouvement quelconque dans la piece suffisent & modifier la
position du faisceau sur la photodiode de détection. Il apparait que cet asservissement, s’il
est peu cher en instruments de détection, est difficile a mettre en ceuvre au laboratoire avec

des lasers a colorant.

1.5.4 Asservissement par la méthode de Hansch & Couillaud

La plupart des lasers accordables sélectionnent leur longueur d’onde par des éléments
intracavité a ’angle de Brewster. Par conséquent, 1’onde laser est linéairement polarisée. La
méthode proposée par T.W. Hansch et B. Couillaud en 1980 utilise cette caractéristique

pour asservir un résonateur optique sur une onde laser polarisée [Hansch 80].

1.5.4.1 Principe de fonctionnement
Cette méthode repose sur 1'analyse ellipsométrique de la polarisation d’une onde apres

sa réflexion sur le coupleur d’entrée d’un résonateur optique (figure 1.22).
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F1a. 1.22: Principe de la création d’un signal d’erreur par la méthode de Hansch & Couillaud.

Pour cela, la polarisation de I'onde laser tourne par rapport a sa direction initiale grace
a une lame demi-onde. Nous pouvons donc décomposer la polarisation résultante suivant deux
axes orthogonaux. L’onde est ensuite couplée avec le résonateur optique a l'intérieur duquel
est disposé un polariseur ou une lame a ’angle de Brewster. Cet élément optique a pour but de
sélectionner une seule composante de polarisation de 'onde incidente. Dans I’application qui
nous concerne, la polarisation sélectionnée est celle dont ’amplitude est la plus importante
pour maximiser la puissance disponible intracavité. La polarisation apres la réflexion sur le
coupleur M1 est donc la somme des polarisations incidentes avec la polarisation provenant du
résonateur. Aucune relation de phase particuliere n’existe entre ses deux ondes, le résultat est
donc une polarisation a priori elliptique. L’ellipsometre qui mesure cette ellipticité et génere

ainsi le signal d’erreur, est composé d'une lame quart d’onde et d'un cube polarisant . L’axe
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rapide de la lame quart d’onde présente un angle de 45° avec les axes du cube polarisant.
Ce dernier sépare les composantes de polarisation suivant deux directions perpendiculaires.
L’analyse par ce dispositif d'une polarisation elliptique se traduit par deux polarisations
d’amplitudes différentes. Lorsque le résonateur optique est en résonance avec 1’onde laser
incidente, le trajet optique de 'onde entre ses miroirs est égal a un nombre entier de fois
la longueur d’onde du laser. En d’autres termes, la polarisation transmise par le résonateur
est en phase avec la 'onde incidente. La combinaison des ondes réfléchies directement et
transmise est alors une polarisation linéaire. Apres le passage de la lame quart d’onde, la
polarisation est circulaire, droite ou gauche suivant la base considérée. Le cube polarisant se
comporte alors comme un polariseur a 45° . Les amplitudes des champs apres le cube sont
alors identiques, marquant ainsi la condition de résonance du résonateur optique avec 'onde

laser incidente.

1.5.4.2 Forme du signal d’erreur

Techniquement, le signal d’erreur provient de la différence des deux intensités lumi-
neuses sortant du cube polarisant. La forme analytique du signal d’erreur peut alors étre
calculée grace au formalisme de Jones [Huard 97|, bien adapté au traitement des ondes par-
faitement polarisées. Avec ce formalisme, une onde est représentée par un vecteur a deux
composantes dont chacune est la projection du champ électrique sur une base orthonormée.
Pour des raisons de facilité d’écriture, la base choisie est celle des états de polarisation linéaire
et les axes sont paralleles aux axes du laboratoire (Ox : horizontal ou dans la plan parallele,
Oy : vertical ou dans le plan perpendiculaire au plan de la cavité). Chaque élément optique
est représenté par une matrice 2 x 2, correspondant a la fonction de transfert de cet élément.
De méme, nous pouvons représenter le résonateur optique sous forme matricielle. L’expres-
sion générale du champ réfléchi par M1 est donnée par 1'équation (1.5). A Tlintérieur du
résonateur, est disposée une lame a ’angle de Brewster ayant pour role de sélectionner une
polarisation intracavité. La polarisation parallele au plan d’incidence, ici le plan horizontal,
est totalement transmise. La composante perpendiculaire voit quant a elle un coefficient de
réflexion de lordre de 30% par passage. Compte tenu que le champ transmis par M1 pro-

vient des multiples passages a I'intérieur de la cavité externe, nous négligerons la composante
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perpendiculaire. La matrice de Jones a donc la forme :

r2—rel®
r(ifrefw) 0
0 T1

L’expression du champ apres le cube polarisant (figure 1.22) est donnée par le produit ma-
triciel :

[cube polarisant] [Lame \/4] [cavité] [lame \/2] E)lam (1.19)

Le détail du calcul est donné en annexe. Le signal d’erreur, provenant de la différence

des deux intensités séparées par le cube, vaut alors :

rT} sin(4a) sin ¢

0(1 — r)2 + 4r sin® (%)

(1.20)
ou Iy est l'intensité du laser incident, T} le coefficient de transmission en intensité du

miroir M1. Ce signal possede un signe et son étendue est supérieure a celle du signal généré

par une modulation de longueur de cavité (figure 1.23).
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F1G. 1.23: Fonction d’Airy de la cavité externe (en haut), signal d’erreur obtenu par modulation

(milieu), signal d’erreur obtenu par la méthode de Hansch & Couillaud

Puisque un signal est présent sur tout 'intervalle spectral libre, I’asservissement peut
avoir lieu a partir de n’importe quelle fréquence optique dans cet intervalle. Bien sur, le
niveau de signal des ailes de la fonction (1.20) dépend de la finesse de la cavité. Plus celle-ci
sera élevée, plus la largeur du signal sera faible. De plus, ce signal est proportionnel au sinus
de I'angle de I'axe de la lame demi-onde. Le maximum de puissance intracavité est obtenu
pour un angle petit. Le signal d’erreur sera lui aussi plus petit. Il s’agit alors de trouver
un compromis entre la puissance couplée et le niveau du signal d’erreur. Toutefois, dans le

cas ou le l'intensité du laser incident varie, le meilleur rapport signal sur bruit est obtenu

23



1.5. ASSERVISSEMENT DE LA CAVITE EXTERNE

pour un angle faible [Hansch 80]. Les variations d’intensité sont d’ailleurs une limitation des
performances de cet asservissement. Aucune différence ne peut étre faite entre une variation
de la fréquence du laser et une variation de son intensité a fréquence fixe. Nous verrons plus
loin comment résoudre cet inconvénient pour les modulations a basses fréquences. Apres
avoir créé le signal d’erreur, celui-ci est traité par une boucle de contre-réaction dont le
coeur est un montage PID. Il s’agit d'un régulateur dont le but, en boucle fermée, est de
stabiliser rapidement et avec de faibles variations un signal autour d’une valeur ou point de
consigne. Ici, le point de consigne est la résonance et le signal est le signal d’erreur généré

par l'ellipsometre.

1.5.5 Choix de la méthode d’asservissement

Les méthodes d’asservissement précédemment citées présentent toutes des avantages
et des inconvénients. La méthode par détection synchrone est principalement limitée par la
fréquence de modulation qui permet de créer le signal d’erreur. Lors de cette modulation
le signal d’erreur correspond a la dérivée de la fonction d’Airy de la cavité. La largeur du
signal, qui est un critere de choix, est identique a la bande passante de la cavité. Plus le signal
d’erreur s’étendra sur une grande partie de 'intervalle spectral libre de la cavité, plus il sera
facile d’asservir cette cavité sur 'onde laser incidente. La fréquence de celle-ci n’aura pas
besoin d’étre tres proche de la fréquence de résonance de la cavité. L’approche de la méthode
Pound-Drever-Hall est de tirer partie de la part imaginaire du coefficient de réflexion de la
cavité externe. Si cette méthode donne assurément des résultats du tout premier ordre, elle
présente I'inconvénient majeur d’étre complexe a mettre en oceuvre. La production de bandes
latérales dans le domaine optique nécessite une cellule Pockels, un dispositif d’asservisse-
ment répondant sur une large plage de fréquence est indispensable pour un fonctionnement
correct. Plusieurs circuits électroniques sont requis pour chaque domaine de fréquence allant
de quelques hertz aux radio-fréquences. Il est important de rappeler a ce stade que la cavité
externe doit accueillir une source moléculaire dont le fonctionnement peut étre plus ou moins
complexe suivant la molécule étudiée. Il est donc primordial de faire le choix d'un asservis-
sement simple a mettre en ceuvre et ne demandant pas un nombre important de composants
optiques. En ce sens, la méthode "Tilt locking” répond a ces contraintes. Néanmoins, son
utilisation avec des lasers a colorant dans une piece ou les variations d’indice sont possibles

par un simple courant d’air rend a priori cette méthode difficile a mettre en application. En

o4



1.6. RESULTATS EXPERIMENTAUX

outre, 'agencement du laboratoire, particuliecrement les distances entre le laser et la cavité
externe, rend l'exigence de stabilité en position des faisceaux difficile a atteindre. La méthode
proposée par Hénsch & Couillaud, quant a elle, offre 'avantage d’étre peu consommatrice
d’éléments optiques. Sa principale limitation provient du fait qu’elle réclame un polariseur
intracavité. Cette complication peut étre levée en utilisant une lame a ’angle de Brewster.
C’est d’ailleurs avec des fenétres de ce type que la source moléculaire sera insérée intra-
cavité. Enfin, pour ne pas surcharger le montage optique, les variations de longueur de la
cavité seront effectuées avec une cale piézoélectrique unique. Cela suppose que la cavité soit
relativement stable thermiquement. Des lors, j’ai fait le choix de cette méthode, sachant que

la méthode par modulation avait échoué du fait d'un temps de réponse trop long.

1.6 Résultats expérimentaux

La cavité externe présentée dans ce mémoire est un dispositif destiné a augmenter la
sensibilité des expériences de fluorescence induite par laser. Pour cela, elle stocke 1'énergie
d’un laser a colorant lui-méme asservi sur une cavité Fabry-Pérot de référence. Pour accu-
muler 1'énergie délivrée par ce laser, la cavité est maintenue en résonance avec l'onde laser
incidente grace a une boucle de contre-réaction. Le signal provenant de cette boucle permet
d’effectuer les corrections de longueur nécessaires au maintient des conditions de résonance.
Ce signal est généré par la méthode de Hénsch & Couillaud et le dispositif expérimental
complet est présenté figure 1.24.. Le faisceau issu du laser a colorant est couplé spatialement
avec la cavité externe grace a deux lentilles. Une partie du faisceau réfléchi par M1 est alors
prélevée par une lame séparatrice et dirigée vers un ellipsometre constitué d’une lame quart
d’onde et d’un cube polarisant. Une lentille de focalisation est disposée sur le trajet optique
entre les lames séparatrice et quart d’onde. Cette lentille permet de minimiser les variations
de position des faisceaux laser a 'entrée des fibres optiques via lesquelles ces derniers sont
acheminés vers un amplificateur différentiel a bas bruit. En effet, si a 'entrée de la fibre, le
faisceau se déplace d’un intervalle dx, alors en présence d’une lentille, le déplacement sera de
fox ou f est la distance focale de la lentille. Avec une lentille de 10 cm de longueur focale, les
déplacements éventuels du faisceau sont réduits d’un facteur 10. L’amplificateur différentiel
a bas bruit dispose d'une bande passante de 125 kHz et sa sortie analogique est directement
proportionnelle au signal d’erreur (équation 1.20). Toutefois, ce signal ne peut pas étre utilisé

directement a cause des fluctuations instantanées et le niveau du signal nécessite une adap-

25



’

’

1.6. RESULTATS EXPERIMENTAUX

j fibre Lambdametre

Laser Argon ﬁ Laser a colorant ‘d /

& 7 Fabry-Pérot
de

. référence
Photo-diode
de contrdle de / \

puissance

optique
fibre _o\ﬁm
; A

optique

ptiq = R I /

. lame séparatrice /
1 " couplage
de mode
photo-diode n AV

| intensite intra-cavité Lame photo-diode

b 1/2 intensité laser

amplificateur

différentiel a

bas bruit
_ml_v

B PZT
Mesure
de puissance
a
fibre optique
vers TF Boucle

d'asservissement

FiG. 1.24: Schéma complet du dispositif expérimental.
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tation aux actuateurs de 'asservissement. C’est pourquoi il est entre autres indispensable

d’utiliser un dispositif PID a l'intérieur de la boucle d’asservissement.

1.6.1 Dispositif PID

Un dispositif PID est un montage électronique ”proportionnel intégral différentiel”. Le
role de ce controleur est de stabiliser le plus rapidement possible une tension de mesure a une
valeur de consigne en utilisant I'information donnée par un signal d’erreur et en délivrant
alors une correction par un signal de commande (figure 1.25). Les différents réglages de ce
composant permettent de minimiser le temps pour atteindre un point de consigne donné et

de maintenir le systeme autour de ce point.

1"‘1 T T T T
Deépassement
121 &
|
1L Consign | ¢
i Erreur statique
0st | -
503.?’35_ ] Temps de monté | i
04t | _
02k Temps d'établissement du régime |
' stationnaire
I:I 1 1 1 |
0 5 10 15 20 25

Fi1c. 1.25: Réponse d’un régulateur PID a un signal carré. Le point de consigne étant le niveau

haut de ce signal.

Quelque soit le dispositif expérimental, le signal d’erreur ne peut pas étre utilisé tel
quel. Les actuateurs de I’asservissement exigent une mise en forme du signal au moins sur son
amplitude. C’est le cas ici, ou 'asservissement a lieu grace a une cale piézoélectrique. Cette
derniere a besoin, pour fonctionner correctement, d’une tension de polarisation de 'ordre

de la centaine de volts en polarisation inverse. Le signal d’erreur est donc amplifié par un
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amplificateur haute tension. La partie proportionnelle du montage PID permet d’ajuster
le signal de sorte que la réponse du dispositif soit cohérente avec la correction a effectuer.
Toutefois un asservissement qui ne possede qu’un réglage proportionnel aura une tendance
a se stabiliser autour d’une valeur non-nulle du signal d’erreur. Il est alors nécessaire de
compenser la sortie du controleur PID par une tension d’offset de fagon a produire une cor-
rection nulle lorsque le systeme atteint le point de consigne. Néanmoins, cela suppose que le
signal ne varie plus avec le temps. Un moyen pour disposer d'un ajustement dynamiquement
la tension de sortie est de disposer d’un montage intégrateur. Ce dernier utilise I'informa-
tion intégrée sur un intervalle de temps qui permet de tenir compte des variations de signal
préalables. Ce dispositif joue le role d’amortisseur autour du point de consigne. De méme
que pour le réglage proportionnel, un facteur multiplicatif trop important devant le réglage
de l'intégrateur aura pour conséquence une oscillation du systeme. A I'opposé du montage
intégrateur, le montage dérivateur tient compte des oscillations rapides autour du point de
consigne puisqu’il est proportionnel au taux de variation du signal. En pratique ce réglage

n’est pas indispensable.

1.6.2 Validation de la cavité externe

La premiere étape de I'expérience consiste a valider le dispositif de cavité externe avec
asservissement PID a I'aide d’un laser stable du type HeNe d’alignement, puis a enregistrer
des spectres de fluorescence induite de la molécule d’iode. En effet, cette molécule est faci-
lement disponible sous forme gazeuse dans une cellule scellée facile d’emploi. Les résultats
expérimentaux présentés ici ont été obtenus avec une cavité externe dont la longueur totale
est deux metres. L’intervalle spectral libre est donc de 150 MHz et sa finesse est de 150.
La bande passante de cette cavité est donc de 1 MHz. La géométrie générale de la cavité
est identique a celle présentée au paragraphe 1.4.2 mais avec une distance supérieure entre
les miroirs M3 et M4. Nous verrons ulterieurement pourquoi une cavité d’intervalle spectral

250 MHz et de finesse 150 a finalement été choisi pour réaliser les expériences ICLIF.

1.6.2.1 Circuit PID de test
Pour cette premiere phase le circuit électronique a entierement été réalisé au labora-
toire. Il existe plusieurs philosophie de circuit PID : fonctions en série, en parallele, ou les

deux. J’ai tout d’abord mis en place un circuit ou les fonctions sont en série, ce qui présente
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I’avantage de limiter le nombre de réglages a effectuer pour trouver la zone de fonctionnement

optimale.
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Fi1G. 1.26: Schéma du circuit électronique d’asservissement

Le diagramme figure 1.26 montre le circuit correspondant aux fonctions ”proportion-
nelle” et 7intégrale”. La fonction ”dérivée” n’a pas apporté d’amélioration significative de
I’asservissement et n’est donc pas représentée ici. Les parties grises sont les fonctions d’off-
set du montage. Ce circuit permet tout d’abord d’amplifier le signal d’erreur produit par le
dispositif de Hansch & Couillaud, auquel est ajouté un ”offset” dont le role est de rendre
parfaitement symétrique le signal d’erreur autour de la résonance lors d’un réglage en boucle
ouverte. En boucle fermée, ce réglage permet de compenser d’éventuelles variations de niveau
du signal d’erreur. La cavité externe est tout d’abord testée "a vide”, c’est a dire avec une

lame a l’angle de Brewster en lieu et place de la source moléculaire. Le laser utilisé est un
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laser HeNe multi-mode d’une puissance de 4 mW. Le mode transverse de ce laser est adapté
au mode résonant de la cavité au moyen du télescope a deux lentilles (figure 1.24). Le réglage
optimum est obtenu en minimisant la part des modes transverses d’ordre élevé par rapport
au mode TEMOO. Le meilleur asservissement est alors atteint avec un gain de —0.4 et une
fréquence de coupure de l'intégrateur de 7.9 kHz. Néanmoins, des fluctuations d’intensité de

lordre de 20% persistent (figure 1.27).

RERE o ChZ 200mVC M4.00ms A Chl £ —920mV-

i ﬁ : : ﬁ . W55.00% : : :

F1a. 1.27: Signal de fuite d’un des miroirs de la cavité externe ”"vide” (avec une lame a langle de

Brewster) couplée a un laser HeNe de 12 mW.

La composante principale de ces fréquences est de 8 kHz. Cette valeur est mesurée di-
rectement sur le signal transmis par un des miroirs de cavité, avec une photodiode rapide. Ce
comportement n’est pas étonnant si nous regardons la fonction de transfert du circuit. Celle-
ci peut se résumer sous la forme [ P(e+of fset)dt, ou P est le gain du circuit proportionnel
et € le signal d’erreur. Le temps de réponse de I'asservissement est dicté par la constante de
temps du montage intégrateur. Si les variations relatives des fréquences de résonance de la
cavité par rapport a celle du laser sont assez faibles, un dispositif intégrateur est suffisant
pour maintenir la cavité en résonance avec ’onde laser.

En insérant une cellule d’iode a l'intérieur de la cavité, la finesse de cette derniere
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diminue et les variations intrinseques de longueur de la cavité deviennent moins critiques.
Nous avons donc pu enregistrer le spectre de fluorescence de l'iode intracavité couplée a
un laser HeNe multimode. La cavité externe agit alors comme un filtre en longueur d’onde
de haute résolution et peut étre asservie indifféremment sur chacun des modes du laser.
L’intervalle spectral libre du laser HeNe est 400 MHz. La différence de fréquence entre les
modes du laser permet d’exciter différemment la molécule d’iode. La figure 1.28 représente
les trois spectres de fluorescence dispersée obtenus avec chacun des modes du laser HeNe.
La cellule utilisée contient l'isotope 129 de l'iode. Le spectre du bas (figure 1.28) résulte
de lexcitation sélective de 271'29] présent a 'état de trace dans cette cellule. Cet exemple
montre la sélectivité de cette cavité externe vis a vis d’un laser multi-mode. Toutefois, je n’ai
pas pu estimer le facteur de surtension, rapport entre la puissance intracavité et la puissance
incidente, alors atteint lors de cette expérience, car la puissance de ce laser (4 mW) répartie
sur plusieurs modes était trop faible pour effectuer une mesure fiable par détection des

”fuites” a travers un miroir de cavité.
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F1G. 1.28: Spectres de fluorescence intracavité dispersée sur TF, résultant de l'excitation de la

molécule d’iode par chacun des modes d’un laser HeNe.

1.6.2.2 Performance du systeme PID de test avec le laser a colorant

Si un circuit PID 7série” est suffisant pour asservir une cavité sur un laser stable, il
n’en est pas de méme avec un laser a colorant. C’est pourquoi le circuit figure 1.27 a été
modifié pour inclure les fonctions ”proportionnelle” et ”différentielle” en parallele.

De plus, le laser a colorant est pompé par un laser a argon ionisé. Ce dernier présente
une fluctuation d’intensité a la fréquence de 300 Hz. Cette derniere est le troisieme harmo-
nique du 50 Hz redressé utilisé pour son alimentation. Cette modulation est aussi présente
sur 'intensité lumineuse du laser a colorant. Elle représente typiquement dix pour-cent de
I'intensité totale. Le signal d’erreur produit par le systeme de Hansch & Couillaud est quant
a lui directement proportionnel a I'intensité du laser incident (équation 1.20), de sorte qu'une
variation d’intensité se traduit par une correction en fréquence de la cavité. Pour s’affranchir

de ce comportement en présence d'un laser dont 'intensité présente une modulation, j’ai mis
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en place un circuit diviseur. Ce dernier effectue le rapport du signal d’erreur avec 'intensité
du laser mesurée par une photodiode. Si les corrections de fréquences de la cavité externe
sont indépendantes des fluctuations d’intensité du laser, alors l'intensité intracavité mesuré
par l'intermédiaire du signal de fuite de I'un de ses miroirs présente les méme fluctuations

(figure 1.29).

F1a. 1.29: Signal de fuite d’un des miroirs de la cavité asservie sur le laser a colorant SP380.

Ce signal de fuite montre une variation d’intensité qui atteint 75% de sa valeur maxi-
male, avec une modulation a 300 Hz visible sur le haut du tracé. Les variations d’intensité

ont principalement lieu aux fréquences proches de 25kHz (figure 1.30).
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FiG. 1.30: Intensité mesurée par une fuite d’'un des miroirs de cavité lorsque cette derniére est

asservie sur le laser a colorant.

1.6.2.3 Performances du systeme PID de test

Les valeurs d’intensité de la cavité présentent des fluctuations de I'ordre de trois quart
de la valeur maximale. La durée pendant laquelle la cavité est restée en résonance est de
quelques minutes avec un facteur de surtension PE de 22. Le laser a colorant est asservi
sur une cavité de référence qui lui confere une largeur de raie de 1 MHz. Cette valeur est
estimée par I'amplitude du signal de correction généré grace a la cavité de référence. En fait,
la largeur de I'enveloppe résultant des variations de fréquences résiduelles est de 1 MHz. 11
s’agit aussi de la bande passante de la cavité externe. Pour faciliter 1’asservissement, j’ai
augmenté la bande passante de la cavité jusqu'a 1.7 MHz a finesse constante. Pour cela,
la distance entre les miroirs M3 et M4 a été réduite jusqu’a obtenir la configuration décrite
paragraphe 1.4.2. Cette variation de bande passante n’a pas eu de conséquences significatives
sur la part des fluctuations d’intensité qui demeurent de I'ordre de 75%. Toutefois, la tenue
de I'asservissement est passée a plus de dix minutes. Ceci met en évidence les faiblesses de

I’asservissement de la cavité externe qui n’est pas assez rapide mais aussi des fluctuations
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de fréquence du laser a colorant qui sont bien plus importantes que celles d’un laser HeNe
d’alignement non-asservi. Le choix de la simplicité d’une seule cale piézoélectrique limite
donc l'efficacité de I’asservissement lorsqu’il est nécessaire d’effectuer des corrections dans
un large domaine de fréquences. Pour disposer d'un systeme exploitable, il est indispensable
de travailler sur les performances de I’asservissement de la cavité externe, mais aussi sur la
stabilité en fréquence du laser a colorant.

Ce dernier est asservi sur une cavité de référence d’intervalle spectral libre 500 MHz.
L’intervalle spectral du laser est de 240 MHz. Aussi lorsque ce dernier est asservi et qu’une
perturbation fait varier brusquement la fréquence, le laser fait un saut de fréquence égal a
I'intervalle spectral de la cavité de référence. Puisque la cavité possede un intervalle spectral
de 250 MHz, lorsqu’il se produit un saut de fréquence de 500 MHz, la cavité externe fait un
saut elle aussi de 500 MHz. Elle ne reste ainsi quasiment pas hors résonance. La fréquence
du laser peut ensuite étre modifiée manuellement jusqu’a la fréquence de travail tout en
maintenant la cavité en résonance. Cet effet n’était pas attendu mais permet de continuer
I'enregistrement de spectre. Dans la configuration précédente (FSR=150 MHz), I’enregistre-
ment devait étre abandonné. L’effet d’un tel saut de fréquence, s’il a lieu lorsque le miroir
mobile de I'interférometre est proche du contact optique, est dramatique pour la qualité du

spectre. Un exemple est donné figure 1.31.
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Fia. 1.31: Comparaison entre deux spectres TF de la méme transition : durant ’enregistrement du
spectre du bas, un saut de la fréquence du laser a eu lieu lorsque le miroir mobile de

I'interférometre était au contact optique.

1.6.2.4 Utilisation d’un circuit PID commercial avec un laser HeNe

La principale difficulté du circuit PID présenté précédemment est le nombre important
de parametres liés. Par exemple, pour une fonction intégrale réalisée en circuits discrets, le
changement de la constante de temps se traduit aussi par une modification du ”gain” de la
fonction. Il est alors nécessaire, pour ne modifier que la constante de temps de I'intégrateur,
de modifier le gain en conséquence de sorte que la fonction demeure normalisée. Cela explique
les difficultés a trouver la zone de travail pour laquelle les parametres du montage permettent
d’asservir correctement la cavité externe sur ’onde laser incidence. Le PID commercial SRS

(Stanford Research Systems) SIM960 présente 1’avantage de disposer de fonctions normalisées
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et dont les parametres peuvent varier simplement sur plusieurs ordres de grandeur. Le signal

délivré par 'appareil peut s’écrire :

1 d
Vour = P (6 + T /5dt + Dd—i) + of fset (1.21)

ol ¢ correspond a la différence entre le signal d’erreur et le point de consigne. Les parametres
ajustables du PID sont P, %et D. La recherche de la zone de fonctionnement est alors gran-
dement facilitée.

La validation du dispositif expérimental avec ce circuit PID et un laser HeNe a donné
lieu a un asservissement de la cavité externe sur 'onde incidente pendant plusieurs heures

avec un bruit d’asservissement de 27% (figure 1.32).
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Fic. 1.32: Signal de fuite de la cavité asservie sur un laser HeNe multimode avec le systeme PID

SRS (en haut). Signal d’erreur correspondant (en bas).

Ces performances sont obtenues avec le montage diviseur qui permet de s’affranchir

des variation d’intensité du laser, et avec les valeurs des parametres :

P L(Hz) D(s)
02 10* 0

La valeur minimale du parametre P est 0.1. Pour augmenter la plage de variation
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du parametre P, j'ai mis en place un circuit qui réduit le signal d’entrée du PID de sorte
a pouvoir augmenter la valeur de P et 'ajuster plus finement. Le résultat est un bruit

d’asservissement de 10% avec un laser HeNe (figure 1.33(a)).

B LA {19 [ i ] Auto

bbbt e bbb 3 P P I ST (PP (PP S P I S
M[10.0ms A 7 Soaomy 2 Ch2| 200mv _ M10.0ms A 5 —940mv

(a) (b)

TUCh2[ 200mv

Fic. 1.33: Signal de fuite d’un des miroirs de cavité asservie sur un laser HeNe multi-mode non-
stabilisé de 4mW. La cavité ne comporte qu'une lame a ’angle de Brewster entre les

miroirs M3 et M4. (a) En présence de modulation, (b) en abscence de modulation.

La fréquence principale du bruit d’asservissement est de 86 kHz. Cette oscillation ap-
parait et disparait de fagon aléatoire sans aucune raison apparente. Le bruit d’asservissement
ce réduit alors de moitié (figure 1.33(b)). Toutefois, la qualité de l'asservissement est sen-
sible aux bruits et aux vibrations environnants, notamment le laser de pompe et le laser a
colorant. L’ensemble du dispositif expérimental est situé sur une table en granite. Le laser
a argon ionisé nécessite, pour son refroidissement, un débit d’eau de l'ordre de 201/ min a
4.6 bar. Lors de sa mise en fonctionnement, les vibrations acoustiques et mécaniques sont
transmises a la cavité malgré la boite qui 'entoure et les amortisseurs placés sous la table
optique. Le bruit sur le signal de fuite est alors de 25% avec une modulation importante a

300 Hz. Les autres fréquences sont centrées autour de 20 kHz et de 43kHz (figure 1.34(b)).
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Fia. 1.34: Couplage cavité externe-HeNe en présence des autres appareils du laboratoire en fonc-

tionnement : (a)intensité intra-cavité, (b)analyse par FFT de ce signal.

Ces fréquences qui perturbent ’asservissement proviennent des appareils présents dans
le laboratoire, soit par la ligne électrique soit de maniere mécanique (vibrations transmises
par l'air ou par la table optique elleeméme). Pour les perturbations sur la ligne électrique,
les alimentations de ’électronique d’asservissement et du laser HeNe ont été raccordées de
maniere indépendante a celle du laser argon. Cela n’a pas eu d’effet sur ces perturbations.

Leur origine est donc mécanique.

1.6.2.5 Résonance de cale piézoélectrique et supports

L’asservissement de la cavité externe se fait grace a une cale piézoélectrique. Ce type
de dispositif se comporte de fagon similaire a un condensateur et possede les caractéristiques
mécaniques d’un solide masse-ressort. La fréquence de résonance de la cale est donnée par le
constructeur : 125 kHz. Le miroir de la cavité est directement collé sur la cale. Il s’agit d’un
miroir en BK7 (masse volumique 2.51g.cm™3) de 6 mm de diametre et 3mm d’épaisseur.

La fréquence de résonance du systeme cale-miroir est donnée par

Meys
Meyy + Mpiroir

fo = fo (1.22)
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ou fo est la fréquence de résonance de la cale seule, m.s; la masse effective de la cale
(mepr = 0.373g) et Myiroir 1la masse du miroir. Cette derniere étant tres faible devant la
masse effective de la cale, la fréquence de résonance du systeme cale-miroir est tres peu
différente de celle donnée par le constructeur.

Il était envisageable que le support optique soutenant la cale piézoélectrique et le
miroir soit a l'origine des perturbations de l'intensité enregistrées. En effet, ce dernier réagit
aux mouvements de la cale piézoélectrique [von Klitzing 98]. Pour valider cette hypothese, le
support a été changé, notamment en modifiant sa masse et en modifiant la force avec laquelle
le support est bridé sur la table optique. Aucune variation significative du comportement
de la cavité n’a pu étre mise en évidence. Les perturbations ne proviennent donc pas des
éléments de la cavité externe mais de son environnement.

Des variations a 300 Hz de l'intensité du laser de pompe a argon ionisé ont été en-
registrées et attribuées a une fluctuation électrique. Une vibration mécanique a la méme
fréquence perturbe la cavité externe. Cette derniere a été enregistrée grace a un accélérometre
disposé sur l'alimentation du laser de pompe (voir figure B.3 en annexe). En éloignant ’ali-
mentation de la table optique, les vibrations mécaniques diminuent mais ne disparaissent
pas. Quant aux autres fréquences, elles ne sont pas imputables au laser de pompe, mais au
circulateur du laser a colorant. Cette hypothese sera confirmée par un changement de laser

de pompe.

1.6.2.6 Test avec une cellule d’iode et un laser HeNe
L’insertion d’une cellule d’iode intracavité permet de comparer les performances obte-
nues lors de I'enregistrement de spectres avec le circuit d’asservissement ”maison”. Le bruit

enregistré sur le signal d’intensité intracavité est de 7% (figure 1.35).
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Fia. 1.35: Signal de fuite de l'intensité intracavité asservie sur un laser HeNe en présence d’une

cellule d’iode.

L’amélioration de la qualité du spectre est significative puisque le bruit sur la ligne de

base est 1égerement inférieur alors que le nombre d’interférogrammes est inférieur d’un tiers.

1.6.3 Performances du dispositif expérimental /SRS avec le laser a colorant
Les performances ”a vide” sont réalisées avec une lame a I'angle de Brewster disposée
entre les miroirs M3 et M4 de la cavité externe. Le couplage optimal du mode transverse est
réalisé avec le télescope a deux lentilles et correspond a la minimisation des modes transverses
d’ordre élevé a l'intérieur de la cavité. Ces modes présentent un déphasage par rapport au

TEMOO visible sur le signal d’erreur renversé de 7 (figure 1.36).
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Fia. 1.36: Capture d’écran, en haut le signal de rampe de balayage de la longueur de la cavité, en
bas le signal d’intensité transmise par la cavité externe et au centre le signal d’erreur

correspondant.

Lorsque la cavité est asservie, le facteur de surtension PE = 40. Ce facteur a été obtenu
a la longueur d’onde de 610.5nm avec une puissance incidente de 217mW. La puissance
intracavité est alors a ce moment de 8.75 W. Cette valeur est une valeur moyenne, intégrée
par le mesureur de puissance placé extracavité et mesurant I'intensité de fuite de miroir M4.

Le bruit d’asservissement est de 'ordre de 50% du signal maximum (figure 1.37(a)).
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Fia. 1.37: la cavité est couplée au laser a colorant A = 610.5nm. Le facteur de surtension est

PE =40 : (a) Signal de fuite de la cavité, (b) FFT du signal

Les fréquences principales de ce bruit sont centrées autour de 12 kHz et 23 kHz (figure
1.37(b)) et proviennent du circulateur a colorant dont la pression de fonctionnement est de
65psi (4.5 bar). Toutefois, la valeur moyenne de l'intensité est de 'ordre de 75% de la valeur
maximale avec un bruit de 50%. Cette valeur est néanmoins inférieure a celle mesurée avec
le systeme d’asservissement ”PID maison” (figure 1.29).

Les variations d’intensité a l'intérieur de la cavité traduisent une variation de fréquence
de I'onde laser incidente. Pour maintenir la cavité en résonance, avec cette onde, la valeur de
P du montage PID SRS est augmentée de maniere a ce que le dispositif oscille. Le facteur
de surtension est alors plus faible mais la cavité est maintenue en résonance suffisamment
longtemps pour enregistrer un spectre TF. Dans le cas contraire, la cavité ne peut pas étre
maintenue en résonance. Le choix technologique de I'unique actuateur effectuant les correc-
tions de longueur de cavité montre ici ses limites, puisque la réponse de la cale piézoélectrique
doit répondre de la méme maniere pour les basses fréquences, inférieures au kilohertz, et
pour les fréquences de 'ordre quelques dizaines de kilohertz. La diminution des fluctuations
passe alors par l'introduction, intracavité, d’un miroir monté sur une cale piézoélectrique a
grand déplacement ou d'un systeme a lames galvanométriques a l'instar du laser a colorant

qui dispose d’actuateur pour chaque domaine de fréquence. Cette configuration augmente
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la complexité du systeme a cavité externe qui se veut simple a mettre en ceuvre avec un
laser stable comme un laser HeNe par exemple. Les variations de fréquence du laser a colo-
rant commercial sont inhérentes a ce type de technologie. En effet, I'effet laser est produit
A l'intérieur d'un jet laminaire de colorant circulant & une vitesse de 20m.s~t. Ce jet est
alors pompé optiquement par un laser dont le tache de focalisation est de 50 pum. A cette
vitesse la molécule de colorant n’est illuminée que pendant 2.5 us [Divens 82]. La fréquence
des instabilités, provoquées par les bulles d’air ou les petites particules en suspension dans
le colorant, peut donc étre estimée a 400 kHz. Toutefois, des effets d’irrégularités de surface
peuvent quant a elles avoir lieu a des fréquences bien plus basses, de l'ordre de quelques
dizaines de kilohertz [Jitschin 79]. L’ensemble des instabilités du fluide contenant le colorant
est fortement dépendant de la vitesse a laquelle le colorant circule. Si la vitesse diminue la
fréquence des instabilités diminuent elles aussi. Néanmoins, 1'effet laser est obtenu, dans les
colorants en solution comme la Rhodamine 6G, en créant une inversion de population entre
I’état fondamental et le premier état excité singulet. Dans le cas ou la molécule de colorant
demeure trop longtemps en interaction avec le faisceau de pompe, un phénomene de relaxa-
tion vers un état triplet peut avoir lieu. L’absorption aura alors préférentiellement lieu entre
des états triplets ce qui inhibe 'effet laser. Il est donc indispensable de maintenir une vi-
tesse du colorant suffisante pour produire 'effet laser. Au contraire, une vitesse trop grande
augmente les turbulences du fluide et par la les phénomenes tels que le cavitation dont les
effets sont la création de micro-poches de gaz qui déstabilisent I’écoulement du fluide. Nous
devons aussi tenir compte de I'onde de choc subie par le jet de colorant lorsque celui-ci est
canalisé vers le circulateur. Cette onde de choc est présente lorsque un fluide en écoulement
rencontre une paroi, I’onde remonte alors 1’écoulement en sens inverse et peut perturber la
surface du jet. La mise en évidence d’instabilité de I’écoulement n’est pas une chose triviale.
Toutefois, I'expérience a montré une influence de la vitesse du colorant sur le facteur de
surtension de la cavité pour des largeurs de raie du laser similaires. En effet, la valeur de
PE maximum a été obtenue avec une pression de 65psi. Les fluctuations de fréquence ont
déja été observées par Kallenbach et al. autour de la dizaine de kilohertz sur laser a colorant
lors de l'asservissement avec la méthode Pound-Drever-Hall(figure 1.38). Les limitations en

terme de stabilité de fréquence sont alors imputables aux fluctuations du jet de colorant.
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FiG. 1.38: Spectre en fréquence du bruit d’asservissement d’un laser a colorant avec le systéme

commercial (A) et avec un systéme Pound-Drever-Hall (B) [Kallenbach 89].

1.6.3.1 Estimation du coefficient de surtension PE

Le facteur de surtension PE (Power Enhancement) d’une cavité externe est principale-
ment limité par la finesse de la cavité a travers ses pertes (figure 1.8) et par la largeur de raie
du laser avec lequel elle est couplée (figure 1.9). Lorsque nous insérons des éléments optiques
supplémentaires a l'intérieur de la cavité, les pertes augmentent. De plus, la longueur du
trajet optique dans l'air a l'intérieur de la cavité externe devient considérable. Ici, avec une
finesse de 150, le nombre de passages du photon dans la cavité est de 24, soit, pour une
cavité de 1.20m de longueur, une longueur équivalente de 28.8 m. Il est donc nécessaire de
faire le bilan des pertes de flux lumineux pour estimer les performances du dispositif a cavité
externe.

Les pertes dues a l'insertion d'une lame a l’angle de Brewster peuvent étre mesurées
simplement en comparant la puissance laser réfléchie par la lame avec la puissance incidente,
dans le cas d’un laser parfaitement polarisé. Les pertes minimales se montent a 0.1% de la
puissance incidente. Ces pertes sont mesurées dans le cas ou la polarisation incidente est
située dans le plan d’incidence. Dans le calcul du facteur de surtension, la polarisation per-

pendiculaire au plan d’incidence est négligée. Aussi, dans I'estimation des pertes intracavité,
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ne seront pas prises en compte les pertes de la polarisation perpendiculaire au plan d’inci-
dence. L’effet d’interférences constructives n’a lieu qu’avec la polarisation parallele au plan,
les pertes considérées sont donc uniquement liées a cette composante. En effet, la finesse
de la cavité ne change pas avec la rotation de la polarisation incidente et le facteur de sur-
tension doit s’exprimer en toute rigueur, en tenant compte de la polarisation parallele au
plan uniquement. A l'instar de ce facteur qui peut étre déduit lors du couplage avec un laser
multi-mode, le calcul ne prend en compte que I'intensité du mode avec lequel est couplée la
cavité et non l'intensité totale incidente.

La dépolarisation de I'onde intracavité par la réflexion sur les différents miroirs doit
étre considérée. Cette derniere est difficile a évaluer du fait de mesurer quantitativement ce
phénomene sans dédier un dispositif complet a cette mesure. Ce phénomene intervient par
exemple lorsque un cristal biréfringent est contraint mécaniquement.

Le trajet optique de la cavité est effectué dans I’air. Il est alors utile de connaitre 1’ab-
sorption due a la vapeur d’eau par exemple pour estimer les pertes intracavité. L’absorbance

est alors donnée par la loi de Beer-Lambert :
dl = —k,1,dl (1.23)

ou k, est le coefficient d’absorption a la fréquence v et dl 1’élément de longueur. La base de
donnée HITRAN permet alors de calculer le coefficient d’absorption [Rothman 05]. Pour
des pressions supérieures a 100 torr, I’élargissement collisionnel se traduit par un profil de

raie lorentzien de demi-largeur . Le coefficient d’absorption k, est donc égal a

k, = (S,n) % (1.24)

ou S, est le coefficient d’absorption intégré par molécule présent dans la base de donnée
HITRAN, n le nombre de molécules par centimetre cube qu’il est possible de retrouver
grace a la loi des gaz parfaits (& 296 K, sous 1 atmosphere, n = 2.45 . 10molécule cm™3).

L’élargissement collisionnel est donné par :

Tref

V= (T) (Yair (P — Pry0) — Vsetf Pr,0) (1.25)

ot Py,o est la pression partielle de vapeur d’eau (soit pour une humidité relative de 50%,
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la moitié de la pression de vapeur saturante de l'air humide : Py,0 = 13.7mbar), T,.s la
température de référence, 7, 'élargissement dans I'air, ne;, son coefficient correctif, e ¢
I’auto-élargissement ; ces parametres sont fournis par la base HITRAN. P et T, les pres-
sion et température de travail (respectivement 1bar et 296 K). La valeur de S, dans le
domaine de 16000 cm—! —18500 cm™! n’est pas supérieure & 2.8 . 10724 cm .molécule™!. La
valeur du coefficient d’absorption pour une longueur de 1.20 m, représentant un trajet op-
tique a l'intérieur de la cavité est de : k,dl = 0.02 pour les quelques raies qui absorbent le
plus et plus généralement de 1'ordre de 0.005 dans le domaine 16000 cm ™! —17200 cm ™! et de
I'ordre de 0.001 dans le domaine 17200 cm ™! —18500 cm~!. Quant a l'oxygene et 1'azote de
air, aucune raie d’absorption ne figure dans la base de donnée HITRAN pour cette région
spectrale.

Les pertes par diffusion et par diffraction ont été évaluée par T.F. Johnston et al. et
sont de 'ordre de 0.1% pour chaque phénomene[Johnston 82].

Les pertes intrinseques de la cavité sont donc inférieures & 3% dans le cas ot la longueur
d’onde du laser correspondrait avec une transition de l’eau, et sont, dans le cas contraire,
inférieures au pour-cent. Le facteur de surtension alors accessible avec un laser dont la largeur
de raie est de 1 MHz est de 68. Or le maximum obtenu est de 40 avec un bruit d’asservissement
de lordre de 50% (figure 1.37(a)). Cette contre-performance est attribuée aux fluctuations
de fréquence du laser, principalement dues aux instabilités de la surface du jet de colorant.
Ces instabilités peuvent étre provoquées d’une part, par la forme du jet lui-méme et d’autre
part, par des changements de pression dans le circuit de pompage du colorant. Dans ce cas,
le probleme est réglé par le changement du circulateur a colorant et par la mise en place sur
la ligne de pompage du colorant, d'un amortisseur pneumatique qui réduit considérablement
le bruit d’asservissement. En ce qui concerne les instabilités du jet de colorant, les fréquences
les plus hautes, proche de la 100kHz sont provoquées par des micro-particules ou bulle de
gaz qui passe dans le colorant. Pour les fréquences plus faible de I'ordre de la dizaine de kHz,
ce sont plutot des instabilités de surface, provoquées a priori par 'onde de choc subie par
le jet lorsque le colorant est récupéré apres son excitation par le laser de pompe. Bien sur
cela est difficile a mettre en évidence et a corriger sans changer la géométrie du support du
résonateur laser. Un facteur de surtension de 43 a été atteint avec ce dispositif pneumatique
et une puissance incidente de 350 mW, soit une puissance disponible intracavité de 15 W.

Le bruit sur le signal de fuite est 1a encore de 'ordre de 50%. Toutefois, les fluctuations
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de fréquences du laser a colorant semblent étre moins importantes, car la cavité est restée
en résonance pendant 45 min sans intervention extérieure. Une telle stabilité n’avait pas été
observée au préalable avec le laser a colorant. Cette expérience met en lumiere la source des
fluctuations importantes de fréquence du laser a colorant, c¢’est a dire le jet lui-méme. Pour
confirmer cette hypothese, le laser a argon ionisé a été remplacé par un laser YAG tout solide
(Verdi). Le méme facteur de facteur de surtension a été observé ainsi que la méme stabilité
pour le comportement de la cavité dans la durée.

Le facteur de surtension est limité par les variations de fréquences du laser a colorant.
Dans ce cas, l'asservissement ne peut pas compenser les variations de longueur de la ca-
vité ainsi que les variations de la fréquence de l'onde incidente. La cavité n’est alors plus
que périodiquement en résonance avec ’onde incidente. La simulation de ce phénomene est
présentée figure 1.39 : pour des pertes de 0.3%, 1’évolution temporelle du facteur de sur-
tension passe de 85 a 40 pour un désaccord relatif en fréquence (%M)de 0.4% et de
PE=30 a PE=20 pour des pertes de 3%. Dans le cas ou le désaccord relatif en fréquence est
plus important, de 4% par exemple, la cavité est alors plus longtemps hors résonance qu’en
résonance avec I’onde incidente. Ce phénomene correspond bien a I'expérience ou le facteur
de surtension moyen est PE=40 avec un bruit de 50% alors que le facteur calculé est PE=80.
Puisque expérimentalement la bande passante de la cavité externe est proche de la largeur
de raie du laser, il a été possible d’augmenter le facteur surtension en modifiant le réglage
de 'asservissement du laser a colorant. En effet, ce dernier est asservi sur une cavité Fabry-
Pérot de référence, et dispose de deux boucles d’asservissement commandant respectivement
les lames galvanométriques et la cale piézoélectrique sur laquelle est montée un miroir. En
augmentant 'amplitude du signal renvoyé a cette derniere, c’est a dire, en faisant osciller
I’asservissement du laser et par la sa fréquence, le facteur de surtension peut-étre augmenté
de 10% mais cela au détriment du bruit d’asservissement. Les fréquences qui composent ce

dernier deviennent alors plus génantes pour l'interférometre TF.
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FiG. 1.39: Evolution temporelle du facteur de surtension lors d’un désaccord de fréquences de

résonance entre la cavité externe et le laser & colorant.

1.6.3.2 Performances avec une cellule d’iode

L’introduction d’une cellule d’iode a I'intérieur de la cavité change, comme nous I’avons
déja vu, grandement les conditions de 1’asservissement. Une finesse beaucoup plus basse rend
I’asservissement plus performant mais le facteur de surtension est moindre. L’absorption de
la transition R(75) 6—0 & o7, = 16394.96 cm™! de 2"I'*[ présent en impureté dans la cellule
est d’environ 3%. Dans ces conditions, le facteur de surtension mesuré est de 24. Le calcul
du facteur de surtension dans les conditions décrites ici donne un résultat de 30 pour une
onde laser parfaitement couplée. Les valeurs de ce facteur atteintes expérimentalement sont
donc proches de la valeur maximale calculée. La figure 1.40 présente la comparaison intra
et extracavité. Les battements présents dans la ligne de base du spectre extracavité sont
dus a la faiblesse du signal enregistré. Pour enregistrer des signaux aussi faibles, les instru-
ments de controle de 'interférometre sont éteints ou leur intensité est fortement atténuée.

Par exemple, I'intensité de la lampe ”blanche” qui permet une détection précise du contact
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optique de l'interférometre est atténuée de sorte a devenir bien inférieure au signal enre-
gistré. Dans ce cas, ou l'interférometre est utilisé aux limites de ces possibilités de détection,
la mauvaise définition de l'interférogramme se traduit par des battements de la ligne de
base. En comparaison, I'enregistrement de la méme transition intracavité permet d’utiliser
toute la réponse dynamique des détecteurs. Le principal avantage de la technique ICLIF
est 'augmentation de la sensibilité des expériences LIF sans dégrader la résolution et les
performances du laser excitateur. Cette caractéristique est visible sur la figure 1.41 ou sont
représentés les spectres TF provenant de la méme transition que précédemment mais avec le

spectre réalisé extracavité multiplié par le facteur de surtension.

120000 —
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80000 —
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0 ;MA l | i L J"[ o ‘ m !Il h
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FIG. 1.41: Comparaison de spectres TF intra et extra-cavité sur la molécule d’iode (1271'%1) ex-
citée par ojgser = 16394.97cm L. Le spectre extra-cavité est multiplié par le facteur de

surtension (ici PE=22).

Le niveau des signaux est alors comparable, mais le bruit est bien plus grand dans le cas
du spectre enregistré extracavité. Toutefois, la multiplication de 'intensité d’un spectre par
le facteur de surtension n’est pas rigoureuse mais donne un ordre de grandeur appréciable. En

effet, 'augmentation du flux incident se traduit par une augmentation de 1’émission de fluo-
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rescence, mais de la fluorescence globale. En d’autres terme, il faut prendre en compte toutes
les voies de désexcitation possibles et pas seulement les voies pour lesquelles le détecteur est
sensible. Si cette considération ne modifie pas significativement 1’allure des spectres TF
présentés ici, ce n’est pas le cas pour les spectres de la molécule NiH réalisés avec un mono-

chromateur basse résolution.

1.6.3.3 Performances avec la source a cathode creuse

L’introduction dune source a cathode creuse a l'intérieur de la cavité impose une
contrainte supplémentaire : la fabrication de la molécule NiH par pulvérisation cathodique
nécessite une grande capacité de pompage. Le détail de la source moléculaire ainsi que son
fonctionnement seront donnés dans le chapitre suivant. Le débit requis pour une production
moléculaire optimale est obtenu a 'aide d’un groupe de pompage constitué de deux pompes
type "roots” dont le débit maximum est de 4001. min~!. L’enceinte dans laquelle est produite
la molécule NiH est installée sur la table optique ou repose la cavité externe. Les vibrations
occasionnées par le pompage sont donc transmises a la cavité via le tuyau de pompage et
I’enceinte. Ces vibrations ne permettent plus d’asservir correctement la cavité externe sur
I’onde du laser a colorant. Aussi, j’ai mis en place un circuit de tuyaux qui déporte le groupe
de pompage a pres d’une dizaine de metres. Ce circuit est constitué de tuyaux rigides et
souples en alternance pour minimiser la transmission des vibrations.

L’installation de la source a cathode creuse se solde par une augmentation des pertes
intracavité. Ces dernieres sont dues aux fenétres qui permettent le passage du faisceau laser.
En effet, la pression de travail a 'intérieur de ’enceinte est de 'ordre du Torr et les fenétres
en quartz sont collées a ’aide d’une colle silicone. Lors du pompage, la position des fenétres
varient suffisamment pour désaligner completement le faisceau a l'intérieur de la cavité. De
plus, cet écart de position modifie 'angle d’incidence du faisceau. L’incidence de Brewster
n’est alors plus respectée et les pertes intracavité deviennent de l'ordre du pour-cent. Le
facteur de surtension diminue alors significativement. Le facteur maximum mesuré de 40
diminue jusqu’a 35 avec 'introduction d’une seule fenétre et n’est plus que de trente avec les
deux fenétres en place. Le bruit d’asservissement est toujours de l'ordre de 50% de 'intensité
maximale avec une valeur moyenne autour de 75% de cette valeur. Le couplage ICLIF avec un
monochromateur basse résolution permet de ne plus étre géné par les fluctuations d’intensité

du signal. La prise de donnée est en effet moyennée sur pres d’'une seconde. La figure 1.42
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montre la comparaison entre un spectre enregistré intracavité et extracavité a l'aide d'un

monochromateur dans le domaine visible.

ICLIF
ICLIF en cavité externe : PE=30
source a décharge NiH
,=16334.17 cm” , 180 mW
spectrometre 'Plug & Play' : intégration/800 ms
LIF
A ~ VARAWAZ .W.M~M~0M/ A AoA MMM AAARAAA N S~
décharge 'off'
{ T T T T { T T T T { T T T T { T T T T {
600 650 700 750 800
A(nm)

F1G. 1.42: Comparaison des spectres de fluorescence intra et extracavité de la molécule NiH, enre-

gistrés avec un monochromateur. Le facteur de surtension est 30.

Nous pouvons noter que 'intensité absolue n’est pas multipliée par le facteur de sur-
tension dans le cas du spectre enregistré intracavité. Par contre, ’aire sous la courbe de ce
spectre est quinze fois supérieure a celle située sous la courbe du spectre extracavité alors
que le facteur de surtension PE=30. Ceci est explicable par la saturation de la LIF vis a
vis de la puissance laser. Toutefois, lorsque cette émission n’est pas détectable, la méthode
ICLIF et son couplage avec la spectrométrie de Fourier deviennent alors tres avantageux

(figure 1.43).
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Spectres de “NiH, o= 16334,15 cm”
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Fia. 1.43: Comparaison des spectres de NiH enregistrés intra et extra-cavité dans les méme condi-

tions de détection. Le facteur de surtension est de 21.

1.6.4 Utilisation pour la spectroscopie d’excitation

Nous avons vu que la cavité externe permet d’augmenter la sensibilité des expériences
de fluorescence dispersée. Il a été clairement identifié que les performances du dispositif
en cavité externe sont limitées par la stabilité en fréquence du laser a colorant. Il est alors
intéressant de tirer pleinement parti de la puissance disponible intracavité en réalisant des
expériences d’excitation. A D'instar de celles menées en cavité active par Hill et al. [Hill 90],
il est possible d’enregistrer 1’émission de fluorescence globale en fonction de la fréquence
de 'onde laser excitatrice. Il est toutefois plus difficile d’utiliser une cavité externe qu’une
cavité active. En effet, contrairement a une cavité active, la cavité externe présentée dans ce
mémoire n’est pas congue pour rester asservie sur une onde laser dont la fréquence varie de

maniere continue sur plusieurs intervalles spectraux.
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Le laser a colorant est asservi en fréquence grace a une cavité Fabry-Pérot basse finesse
de référence. Cette derniere dispose, entre ses miroirs, d'une lame galvanométrique qui permet
d’ajuster (manuellement) le trajet optique de cette cavité et par la, la fréquence du laser a
colorant. Pour réaliser un spectre d’excitation, cette fréquence doit étre balayée de maniere
continue tout en conservant une largeur de raie de 'ordre du mégahertz pour étre couplée
efficacement avec la cavité externe. Ce balayage est réalisé en appliquant un signal de rampe
avec un générateur basse fréquence sur I'électronique de contdle de la galvoplate du Fabry-
Pérot de référence. La plage de fréquence maximale sur laquelle la cavité peut étre balayée
tout en demeurant en résonance avec ’onde laser incidente, est limitée par le déplacement
maximum de la cale piézoélectrique de la cavité externe chargée d’effectuer ’asservissement :
5 pm (donnée constructeur). Compte tenu de la géométrie particuliere de la cavité (figure
1.24), un tel déplacement se traduit par une variation de presque 10 um du trajet optique de
la cavité. Pour un nombre d’onde de I'ordre de 17000 cm ™!, la plage maximale de variation est
donc de do = %La = 0.142 cm ™. Cette valeur est la limite supérieure de la plage de variation
possible. Néanmoins, cette valeur n’est pas expérimentalement accessible car la cavité externe
doit rester asservie, donc la cale doit pouvoir effectuer les corrections de longueur inhérentes
a l'asservissement. La plage maximale accessible expérimentalement est de 0.08 cm™.

Pour réaliser les déplacements nécessaires au maintien de la résonance, les parametres
de D'asservissement sont modifiés. Le gain de 'amplificateur haute tension qui fournit le
signal a la cale piézoélectrique est augmenté de sorte a permettre de grands déplacements.
Ce changement a pour conséquence une dégradation de la qualité de 1’asservissement qui
se traduit par des fluctuations de 50% de lintensité intracavité en présence de la cellule
a cathode creuse. Toutefois, lorsque la cavité est asservie, elle le demeure pendant plus de
15 min tout en balayant la fréquence du laser incident. Cela permet d’enregistrer, grace a un
photomultiplicateur a la place du spectrometre TF figure 1.24, la fluorescence provenant de
la transition F' 2CI>% - X QA% (0,0) R(10.5) a 17074.4cm™~!. Cet enregistrement révele les
trois isotopologues de NiH (figure 1.45). Toutefois, nos conditions opératoires (cavité a onde
progressive et production de NiH plus efficace que dans 'experience du MIT) ne permettent
pas d’observer les creux de saturation vu par Hill et al. (figure 1.44). En comparaison, la
source moléculaire refroidie développée dans notre groupe permet de mieux résoudre les

différents isotopologues de NiH.
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F1G. 1.44: Spectre d’excitation réalisé intracavité (transition F 2@z — X 2A5(0,0) R.(10.5) de NiH
2 2
4 17074.04cm 1) [Hill 90].
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F1G. 1.45: Spectres d’excitation intracavité de la transition F 2<I>% -X QAg (0,0) R(10.5) de NiH a
de 17074.062 cm~! & 17074.134 cm ! (& droite) et de 17074.100cm ! & 17074.168 cm (&
gauche).

1.7 Conclusion

[’augmentation de la sensibilité des expériences LIF passe par la mise en place de
montages intracavité. La puissance alors disponible est bien plus importante que dans un
montage traditionnel extracavité. Les expériences menées intracavité active ont montré qu’il
est difficile de controler I’émission stimulée dun laser lorsque un absorbant est placé intra-
cavité. Le domaine spectral de cette émission est alors réduit voir méme inexistant lorsque

I’absorption devient trop importante. De plus, I'introduction d’éléments supplémentaires a
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I'intérieur d’une cavité optique pose le probleme de la stabilité de cette derniere. La solution
est le développement d’une cavité externe qui est chargée de stocker 1’énergie de ce méme
laser. Les travaux présentés ici ont décrit la mise au point expérimentale et le développement
d’une telle cavité. Alors que la cavité d'un laser est encombrée par les éléments optiques in-
dispensables au fonctionnement méme du laser, une cavité externe n’est constituée que de
ses miroirs. Les pertes intracavité sont alors réduites, permettant ainsi de disposer d'une
puissance supérieure tout en conservant les qualités de pureté spectrale et ’accordabilité du
laser a colorant injecté. Contrairement a ce dernier, le facteur de surtension n’est pas li-
mité par la saturation du milieu amplificateur. Les performances alors accessibles sont bien
supérieures.

Le dispositif expérimental présenté dans ce mémoire a montré son efficacité lors des
différentes phases de test, notamment par le faible bruit d’asservissement visible sur 'in-
tensité intracavité (de l'ordre du pour-cent) et la sélectivité de mode avec un laser HeNe
d’alignement multi-mode non-stabilisé. L’utilisation de ce dispositif avec le laser a colorant
a cependant montré les limites de I’asservissement permettant de maintenir en permanence
la cavité en résonance avec l'onde laser incidente. Méme si 'amélioration de la méthode de
Héansch & Couillaud par 'ajout d’un circuit diviseur a permis de s’affranchir des variations
d’intensité dues au laser argon, les performances alors obtenues n’égalent pas celle atteintes
avec un laser a gaz seul. Ceci montre clairement les limites imposées par la simplicité du mon-
tage. En effet, la cale piézoélectrique est a la fois chargée d’effectuer les corrections a basse
fréquences et grands déplacements et les corrections hautes fréquences, petits déplacements.
Si elle remplit parfaitement son role avec un laser HeNe, elle ne peut compenser toutes les
fluctuations de fréquences dues au jet du laser a colorant. Les améliorations apportées a ce
dernier (circulateur, amortisseur pneumatique) sont encore insuffisantes. Le facteur de sur-
tension maximum atteint est de 43 alors que la simulation montre un facteur de I'ordre de 65.
La source de cette écart a été clairement identifiée (notamment grace au remplacement du
laser argon par un laser tout solide). Toutefois les avantages procurés par une cavité externe
par rapport a un dispositif en cavité active sont indéniables en terme de facilité d’utilisation
(pas de perte de I’émission stimulée lorsque ’absorption de I’échantillon est trop grande,
espace important pour une source moléculaire) et en terme de performances. Le couplage
réussi du laser a colorant-cavité externe et spectrometre a transformée de Fourier a d’ores

et déja permis d’acquérir des données nouvelles alors inaccessibles par les méthodes LIF-

87



1.7. CONCLUSION

FTS traditionnelles. L’utilisation de ce systeme avec un laser plus stable (VECSEL, Ti :Sa)

permettrait encore d’augmenter ses performances.
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Chapitre 2

Source a pulvérisation cathodique

2.1 Motivations

Les métaux de transition de la quatrieme ligne du tableau périodique sont les premiers
atomes dont la couche d est occupée par des électrons. Les électrons sont distribués en
électrons de cceur et électrons de valence. Seuls les électrons de valence participent a la
liaison chimique. Ils appartiennent ici aux couches 3d et 4s. Leur arrangement donne alors
lieu & trois orbitales atomiques distinctes, dont les comportements sont trés différents : d"+2,
d" st et d"s?. Dans le cas du nickel ([Ar]+3d®s?), les états atomiques > F(d®s?) et >D(d”s')
sont quasi-dégénérés et D'état 1S (d'?) se situe & une énergie 1.7eV supérieure [Marian 89].
Ces différences d’énergie se traduisent sur les propriétés chimiques de ’atome. Pour 1'état
3F, les électrons de la couche d sont trés proches du noyau, la couche s est fermée, I’atome
doit alors étre excité pour former une liaison covalente. L’état 2D dispose quant & lui d’un
seul électron dans sa couche s. L’atome sera donc plus réactif mais ne formera pas de liaison
aussi forte que dans le cas précédent. Enfin, une configuration d'° sera inerte chimiquement
car sa derniere couche est totalement fermée. La connaissance des propriétés chimiques des
métaux de transition et plus particulierement du nickel est intéressante du point de vue des
réactions catalytiques. Les réactions de chimisorption de I'’hydrogene a la surface de nickel en
sont un exemple [Upton 84]. Ces réactions sont analogues & un échange d’atomes en phase
gazeuse (AB + MM — AM + BM) et peuvent participer a la dissociation de I’hydrogene.
Les molécules composées de nickel présentent souvent une liaison issue du mélange des états
atomiques précédemment cités. Par exemple, I'hydrure de nickel peut se former avec I’électron
situé sur la couche 4s de I'atome de nickel ou en faisant intervenir une hybridation des
orbitales sp. Dans les hydrures a base de métaux de transition les couplages entre les différents
moments sont forts et ne peuvent plus étre considérés comme des perturbations, les états

électroniques interagissent entre eux. Les spectres de ces molécules sont donc souvent tres
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complexes et difficiles a interpréter.

La molécule NiH a été observée dans les taches solaires des 1971 par Lambert et
Millia [Lambert 71]. L’identification a été effectuée par comparaison du spectre solaire avec
les spectres enregistrés en laboratoire dans la région comprise entre 620 nm et 670 nm, pour
les isotopes 58 et 60 du nickel. Les autres isotopes n’ont alors pas pu étre détectés. Les

enregistrements solaires ont permis de mettre en évidence pour la premiere fois un rapport

58 Ni
S0

isotopique compris entre 2.4 et 2.8. Le rapport isotopique terrestre est 2.59, semblable
a celui mesuré pour le soleil. Toutefois, a 'occasion de cette expérience, des rapports iso-
topiques différents ont été mesurés pour le magnésium. L’étude de cette molécule a connu
un grand essor au cours des années quatre-vingt avec la mise au point par Trkula et al.
d’une source a pulvérisation cathodique [Trkula 82]. Les molécules sont fabriquées dans une
décharge en présence d’'un mélange de gaz argon/hydrogene. La température des molécules
n’est alors que de l'ordre de la centaine de degrés Celcius contre plus de mille Kelvin pour
les sources traditionnelles du type four de King. Le groupe de R.W. Field a grandement par-
ticipé a la mise en évidence de nouveaux niveaux d’énergie de cette molécule qui constitue
le modele le plus simple pour I'étude ab initio des liaisons chimiques faisant intervenir les
électrons de la couche d [Bagus 81]. La principale difficulté provient du fait que les états
électroniques ne possedent pas une symétrie pure. En ce sens, ils présentent d'un caractere
mélangé pour les nombres quantiques A, ¥ et S [Marian 89]. Aussi la compréhension de
I'interaction des différents couplages entre eux et leurs effets sur les niveaux d’énergie n’est
pas aisée. C’est pourquoi, ont été menées des expériences tres sélectives faisant intervenir
effet Stark [Gray 85] ou Zeeman [Gray 86], aussi bien en absorption [Li 87] qu’en émission
[Hill 90]. Dans ce dernier cas, une version miniaturisée de la source a pulvérisation cathodique
de Trkula et al. a été placée a 'intérieur de la cavité d’un laser. L’émission de fluorescence
est alors dispersée a 1’aide d’un monochromateur. L’ensemble de ces expériences a conduit
a remettre en question le modele de Hund au profit d’'un modele qui prend en compte di-
rectement les interactions telle que 'interaction spin-orbite au lieu d’effectuer un traitement
par perturbations [Gray 91| ainsi que nous I'avons indiqué dans l'introduction. L’utilisation
de ce modele pour NiH dans les ajustements numériques avec les données expérimentales
nécessite une plus grande précision que celle avec laquelle ont été enregistrés les seuls ta-
bleaux de raies par exemple sur la transition B 2A 5 — X 2A 5 dans les années trente. Ces

données ont d’ailleurs été publiées récemment par O’Brien et al. [O’Brien 05] suite a des
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expériences d’absorption intracavité (ICLAS). En effet, le radical NiH est une molécule
faiblement absorbante, de l'ordre de 107%cm™" [Hill 90], requiérant la haute sensibilité des
expériences intracavité et donc formant un candidat idéal pour le couplage FTS-ICLIF.

La premiere génération de source moléculaire a pulvérisation cathodique que j’ai développée
durant ma these est inspirée de la source utilisée au MIT par le groupe de R.W. Field. Elle

est destinée a s’'insérer entre les miroirs de la cavité externe.

2.2 Principe des décharges luminescentes

Une décharge a lieu lorsque la tension entre deux électrodes dépasse un certain seuil au
dela duquel le milieu gazeux intermédiaire n’est plus isolant. Suivant la tension et le courant
mis en jeu lors de cette décharge, nous parlerons de décharge lumineuse ou luminescente,
anormale ou de régime d’arc (figure 2.1).

VOLTAGE V, VOLTS

1 dark discharge glow discharge are discharge

_ townsend regime

D ramna— E
b +— hreakdown voltage

_ glow-to-are
" transition

F F G abnormal

. normal glow glow
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A <+ backgrownd lonization
0™ 10 10° 10 102

CURRENT I, AMPS

Fia. 2.1: Différents régimes de décharge en fonction du courant et de la tension.

L’augmentation progressive de la tension se traduit dans un milieu tel qu'un gaz

par exemple, par un micro courant entre les électrodes. Cette décharge sombre n’émet
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généralement pas de rayonnement visible alors que le milieu s’ionise peu a peu. Le cou-
rant demeure alors quasi constant avec ’accroissement de la tension. Passé un certain seuil,
les électrons ont une énergie suffisante pour circuler entre les électrodes en ionisant les atomes
neutres du milieu. Le courant varie alors de maniere exponentielle avec la tension jusqu’au
point ou il est suffisamment élevé pour que les ions du milieu rayonne dans le domaine visible.
Il s’agit alors d'une décharge lumineuse. Cette lumiere provient de la relaxation collisionnelle
des ions présents dans le plasma. Si le courant continu a croitre, alors la décharge change
de comportement pour un régime d’arc ou la cathode atteint une température assez élevée
pour émettre des électrons thermiquement.

Le régime qui nous intéresse ici est le régime de décharge lumineuse. Dans ce régime il
est possible de pulvériser, de maniere controlée, le métal de la cathode qui servira a produire

I’hydrure de nickel.

2.2.1 Décharge en cathode creuse

Une décharge lumineuse entre deux électrodes est le siege de variations du champ
électrique qui divisent l'espace en trois grandes zones : un espace lumineux entouré de part
et d’autre d’un espace obscur [Gerstenkorn 69]. L’espace d’Aston, la gaine cathodique et
I'espace obscur cathodique (figure 2.2) correspondent a la ”chute cathodique” ou le champ
électrique varie fortement. Il se stabilise ensuite entre la zone de la colonne positive et de la
lumiere négative ou se situe le plasma. La valeur du champ augmente ensuite a 1’approche

de 'anode.
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Espace obscur
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FiG. 2.2: Répartition du champ électrique a l'intérieur d’une décharge.

Le partie la plus lumineuse se situe au niveau de la lumiere négative. La colonne positive
émet quant a elle moins de lumiere visible. Lorsque la distance entre les électrodes diminue,
c’est tout d’abord la colonne positive qui rétrécie. Dans un dispositif a cathode creuse la
distance entre les électrodes est si faible, que la colonne positive disparait completement. La
cathode est percée d’un trou qui peut laisser passer un gaz porteur. La région du plasma
(lumiere négative) est alors confinée a proximité de la cathode. L’étendue de cette région varie
de concert avec la diminution de la pression. Lorsque la différence de potentiel est appliquée
entre les électrodes, un plasma est créé dans la zone de la lumiere négative par les électrons
primaires de la décharge [Arslanbekov 97]. Ces électrons sont issus de la cathode et ionisent
le gaz environnant par collision. L’énergie de ces électrons provient de ’accélération générée
par la brusque variation du champ électrique dans la zone de la ”chute cathodique”. Nous
pouvons classer les électrons en deux groupes distincts suivant leur énergie : les électrons ra-
pides et les électrons lents. Les premiers ont une énergie supérieure a E*, ou E* est ’énergie
a partir de laquelle les collisions ne peuvent plus étre considérées comme élastiques. Les
seconds sont les électrons qui ont perdu de I'énergie lors de l'ionisation du gaz. La majo-

rité de ces électrons se trouvant dans le plasma constitue les électrons du ”solide”. Ils ne
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participent pas a la conduction du courant électrique mais assurent la quasi neutralité du
plasma. L’équilibre de celui-ci est maintenu grace aux échanges et recombinaisons des ions
et des électrons qui le composent. Les ions positifs qui ont une énergie suffisamment élevée
pour s’échapper du plasma, sont violemment accélérés dans la zone de la ”chute cathodique”
et heurtent la cathode en produisant des électrons secondaires et des atomes vaporisés. Les
électrons et les ions négatifs qui s’échappent vers ’anode ne voient pas une variation du
champ électrique aussi importante que du coté de la cathode. Leur énergie n’est alors pas
suffisante pour provoquer la vaporisation des atomes de ’anode. Ceci explique pourquoi les
atomes pulvérisés dans un dispositif a cathode creuse proviennent uniquement de la cathode
et non de I'anode.

Lorsque la décharge a lieu dans de I’argon, ce sont les ions Ar™ et les atomes d’argon
métastables Ar* qui sont responsables de la vaporisation de la cathode [Hoppstock 95].

Toutefois, ’énergie des ions Ar™' est limitée par un mécanisme de transfert symétrique de

charge (SCT) [Davis 63] [Budtz-Jergensen 00] :
Art(rapide) + Ar(lent) — Ar(rapide) + Ar*t(lent) (2.1)

Ce mécanisme est assez efficace pour limiter I’énergie des ions Art. En effet, apres ce
transfert de charge, I’accélération a lieu sur une faible distance avant que ’ion soit a nouveau
neutralisé. Les atomes d’argon métastable sont des atomes se trouvant dans des niveaux ex-
cités respectivement a 11.55eV et 11.72eV [Hodoroaba 00b]. Tls participent directement a la
pulvérisation lorsqu’ils s’échappent du plasma. Leur énergie cinétique provient de I'agitation

qui regne au sein du plasma.

2.2.2 Effet de ’hydrogene dans une décharge luminescente

L’introduction d’hydrogene en faible quantité dans une décharge luminescente modifie
de fagon radicale les parametres de cette derniere. Le courant chute quasiment de moitié
(2 tension et pression constantes) par rapport a une décharge dans I'argon seul avec des
concentrations en hydrogene de 'ordre du pour-cent [Hodoroaba 00a]. Lorsque la tension
est de l'ordre du kilovolt, 'augmentation de la concentration d’hydrogene dans le mélange
Ar/Hy se traduit par une diminution de la vaporisation du métal. En effet la vaporisation

des atomes constituant la cathode, nécessaire a la fabrication de NiH, est produite par les
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ions Art et les atomes d’argon métastables. Ces derniers présentent des niveaux d’énergie

2P, et 3Py en quasi résonance avec 'état 3%, de Hy (figure 2.3).
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F1c. 2.3: Niveaux d’énergie intervenant dans 1’émission d’un continuum dii a I’hydrogéne dans

Pargon et niveaux d’énergie de 'argon [Hodoroaba 00b].

Cette quasi résonance facilite le transfert d’énergie entre les atomes d’argon et la

molécule de dihydrogene. La densité d’atome d’argon métastable diminue alors par une
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réaction de ”quenching” [Bogaerts 00] :

Ary + Hy — Hy + Ar (2.2)
ou par ionisation Penning :
Arf + Hy — Hf + Ar + e~ (2.3)
ou bien encore par excitation :
Arr + H — ArH* — Ar+ H* (2.4)
et Ar: + Hy('S,) — Ar + Hi(*%,) (2.5)

La baisse du taux de vaporisation de la cathode di au bombardements par les atomes
d’argon est directement liée aux interactions entre I'argon et I'hydrogene présent dans la
décharge. Ces interactions n’ont pas lieu avec un gaz porteur tel que le Néon [Hodoroaba 01](
I’émission d’un continuum di & la désexcitation de Hy(*%,) n’est pas observée). Toutefois,
si la densité des atomes d’argon diminue en présence d’hydrogene, les réactions a l'intérieur
du plasma produisent des especes plus efficaces pour la vaporisation du métal composant
la cathode [Bogaerts 00]. Dans un mélange Ar/Hs,, I'ion ArH™ est plus énergétique, donc
plus efficace pour arracher les atomes de la cathode que les ions et atomes d’argon. De plus,
lorsque la tension entre les électrodes est de 'ordre la centaine de volts, I’ajout d’hydrogene
dans la décharge ne fait pas diminuer la pulvérisation cathodique, mais au contraire, la fait
augmenter [Bogaerts 02]. En effet, avec un champ plus faible, lagitation a I'intérieur du
plasma est moins grande et la densité des atomes d’argon métastable qui s’en échappent
diminue. La part des ions d’argon dans la vaporisation de la cathode devient prépondérante
par rapport aux atomes métastables. Dans ce cas, les ions Ar H" ont une énergie supérieure
aux ions Ar" [Budtz-Jergensen 99]. L’énergie de ces derniers est représentée figure 2.4 a)

pour plusieurs concentrations d’hydrogene dans le gaz porteur.
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F1G. 2.4: Distribution énergétique des ions Ar™ (a) et ArH' (b) pour différentes concentrations

d’hydrogene. [Budtz-Jgrgensen 99|

Nous pouvons noter une augmentation de 1’énergie des ions Ar* lorsque la concentra-

tion en hydrogene augmente. La valeur de 1’énergie de ces ions est centrée autour de 80eV.
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Pour les ions ArH ™ (figure 2.4 b)), I'énergie est bien plus élevée car il n’y a pas de limitation
par un mécanisme de transfert symétrique de charge comme celui qui a lieu entre les ions
et atomes d’argon. Budtz-Jgrgensen et al. observent expérimentalement une diminution de
I'énergie globale des ions ArH™ lorsque la concentration d’hydrogene dépasse 20%. Cette

baisse d’énergie moyenne se traduit directement sur la quantité d’atomes pulvérisés de la

cathode (figure 2.5).
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F1a. 2.5: Mesures du coefficient de pulvérisation cathodique en fonction de la concentration de

dihydrogene dans le gaz porteur (ligne continue et axe de droite) [Budtz-Jergensen 99].

L’expérience menée par Budtz-Jargensen et al. utilise une cathode en or de sorte que
le phénomene de pulvérisation étudié ne soit pas influencé par des réactions chimiques a
la surface de la cathode. Nous pouvons donc considérer que le mécanisme de vaporisation
n’a lieu que par le bombardement de la surface de la cathode. Lorsque la cathode est en
aluminium par exemple, les réactions chimiques entre ’hydrogene et le métal favorisent
I'abrasion de la cathode [Budtz-Jgrgensen 01]. Le mélange optimal Ar/H, passe alors de
20% a 80% d’hydrogene. Nous verrons plus loin, que la production de I'hydrure de nickel est
maximale pour une concentration de 10% d’hydrogene. Le phénomene d’abrasion ” chimique”

est pour 'instant assez mal compris bien que des expériences soient menées avec différents
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matériaux et gaz porteurs [Kringhgj 01]. L'introduction d’hydrogene, méme en faible quantité
se traduit par une modification de I’état de surface de la cathode [Hodoroaba 01]. Dans le
cas de l'or, la chute de l'efficacité d’arrachage du métal a la surface de la cathode peut
s’expliquer par une concentration relative trop importante en gaz léger, qui diminue alors la
pulvérisation. Un phénomene d’auto-adsorption du métal a la surface de la cathode est aussi
possible.

Les décharges luminescentes sont couramment utilisées dans les industries de traite-
ment des surfaces que ce soit pour le dépot controlé ou au contraire pour le nettoyage par
abrasion. Le plasma est le siege de créations d’especes instables ou dont les températures de
formation sont tres élevées. Cette technique est utilisée ici pour fabriquer I’hydrure de nickel.

Ce processus est directement conditionné par la quantité d’atomes de nickel pulvérisé.

2.3 Source a pulvérisation cathodique type ”MIT?”

La premiere génération de source moléculaire a pulvérisation cathodique est fortement
inspirée de la source développée par E.J. Friedman-Hill [Hill 90]. Ce dispositif est constitué
d’une cathode cylindrique de 10 mm de longueur percée d’un trou d'un diametre de 1.2 mm
suivant son axe de révolution (figure C.1 en annexe). La partie inférieure présente une coupole
dont le rayon est 3.8 mm. La partie haute est vissée sur un tube de cuivre qui permet
d’acheminer le mélange gazeux Ar/H,. L’anode est composée d'une simple tige de cuivre de
2mm de diametre et qui se termine en forme de pointe. La distance entre les deux électrodes
est variable et couramment utilisée a 5mm de la cathode. Le gaz utilisé est un mélange
de 10% d’hydrogene dans de 'argon. La zone de production et d’étude moléculaire se situe

quelques centimetres au-dessous des électrodes figure 2.6.
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Alimentation haute
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action molécule/laser
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FiG. 2.6: Dispositif expérimental a cathode creuse inspiré des travaux de J.A. Gray et E.J.

Friedman-Hill.

2.3.1 Fonctionnement du dispositif

L’alimentation électrique utilisée est une alimentation haute tension dont la borne
négative est reliée a la terre du réseau électrique. Les dimensions de la source ne doivent
pas excéder 40 cm pour pouvoir l'insérer sans difficulté entre les miroirs de la cavité externe.
Avec cette configuration, les parois extérieures du dispositif sont tres proches des électrodes.
Un phénomene d’arc peut alors avoir lieu entre I'anode et le bati du dispositif. En plus

de déstabiliser la décharge, ceci constitue un risque pour les personnes qui manipulent le
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systeme. Aussi, le choix a été fait de disposer d’électrodes aux potentiels flottant. Il est alors
important de garder a ’esprit que 'eau de refroidissement qui circule dans I’échangeur est
a un potentiel différent de la terre. Les risques électriques sont alors réduits en utilisant
une grande longueur de tuyaux en plastique. L’alimentation est utilisée a une tension de
480V, 100 mA avec une résistance de ballast de 2.5 k(2.

Les parametres controlables du dispositif sont la pression de gaz en amont et aval de la
cathode ainsi que le courant ou la tension entre les électrodes suivant le mode d’utilisation
de I'alimentation haute tension stabilisée. Le gaz est injecté avec une pression de l'ordre de
plusieurs dizaines de torrs alors que la pression dans la chambre en-dessous des électrodes est
de l'ordre du torr. Il est alors en aucun cas question d’obtenir un refroidissement important
du gaz moléculaire car la différence de pression est bien trop faible. En revanche, lors de
Ienregistrement des spectres de fluorescence, des phénomenes collisionnels ont pu étre mis

en évidence. Ces derniers diminuent lorsque la pression dans la chambre décroit (figure 2.7).
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L’enregistrement de la fluorescence de la molécule NiH nous renseigne de maniere

qualitative sur la quantité de molécule produite (sauf cas de saturation). Les divers essais

ont permis d’optimiser les parametres de pression de gaz amont-aval de la cathode. La

pression de fonctionnement amont est de 55 torr et la pression a l'intérieur de la chambre

est de 1.3 torr. Avec ces pressions, le débit de gaz mesuré a ’aide d’'un volume connu est

de 0.3.1073mol. s, soit un débit volumique de 0.3901. min"'dans les conditions standard

de température et de pression. Pour optimiser de facon dynamique le signal de fluorescence

en fonction de la pression, il est nécessaire d'utiliser un groupe de pompage de type roots,

capable d’évacuer rapidement de grandes quantités de gaz..

104



2.3. SOURCE A PULVERISATION CATHODIQUE TYPE ”MIT”

2.3.2 Améliorations du dispositif

Les conditions de travail du dispositif a cathode creuse sont tres similaires a celle
utilisées par Hill et al. [Hill 90]. L’observation directe de la décharge montre une fluorescence
verte du jet libre formé par le dispositif. Apres dispersion de cette fluorescence a 'aide d’un
monochromateur basse résolution, la couleur verte provient de la désexcitation de 'atome
d’hydrogene et plus particulierement de la raie Hz a 486 nm de la série de Balmer. Cela
signifie que tout '’hydrogene ne réagit pas pour former la molécule NiH. Toutefois, comme
nous ’avons vu au paragraphe 2.2.2, I'introduction d’hydrogene dans la décharge a pour effet
de faciliter la pulvérisation des atomes de la cathode. Bien que des raies d’hydrures soient
observées a 'occasion de ces expériences [Hodoroaba 03], le fait d’optimiser la pulvérisation
cathodique ne signifie pas que tout I’hydrogene réagit pour former 'hydrure. L’émission de
fluorescence verte nous renseigne alors sur I’écoulement du jet moléculaire apres la cathode.
L’usage d'une pointe comme anode freine considérablement 1’écoulement du flux de gaz.
Aussi, pour augmenter la concentration de molécules dans la zone d’interaction avec le laser,

j’ai mis en place une anode annulaire (figure 2.8) qui canalise le flux de gaz issu de la cathode.

anode

Flux de gaz
dévié

Flux de gaz
canalisé

F1a. 2.8: Comparaison d’une décharge avec une anode en pointe (gauche) et une anode annulaire

(droite).

De cette maniere, la concentration de molécule dans le jet augmente. Toutefois, le
maximum de densité du radical NiH est obtenu a 1cm de la cathode. Pour enregistrer les
spectres, un cache lumiere est disposé sous les électrodes de fagon a bloquer le rayonnement
de la décharge tout en laissant passer le jet de gaz.

Lors d’'un enregistrement, nous avons remarqué une baisse du signal de fluorescence

d’un facteur 2 sans qu’aucun des parametres de tension, courant et pressions amont aval
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n’ait changé de fagon significative. Seule la température évolue au cours de l'expérience, a
partir de I’ambiante jusqu’a 180 °C. Cette derniere est mesurée a ’aide d’un thermocouple
dont 'extrémité est placée a 1 cm de la cathode. L’augmentation de la température de la ca-
thode se traduit par une augmentation de la température du gaz porteur est donc une baisse
de sa densité. Dans le méme temps, 1’énergie moyenne des électrons augmente [Bogaerts 04]
[Cvetanovié 06]. Avec cette interprétation, les molécules d’hydrures seraient moins suscep-
tible de se former du fait de I'agitation thermique plus grande. Cet inconvénient a été pris

en compte des la conception de la seconde génération de source a hydrure.

2.4 Source a pulvérisation cathodique ”LASIM”

Les inconvénients de la source a pulvérisation cathodique inspirée des travaux effectués
au MIT et notamment la baisse du signal de fluorescence avec la température de la cathode,
ont conduit notre équipe a développer une nouvelle source a pulvérisation cathodique. L’atout
principal de cette nouvelle source est le systeme de refroidissement de la cathode et son
systeme de potentiel flottant.

Cette seconde génération se présente sous la forme d’une enceinte de 89 mm de diametre
et de 200mm de haut avec quatre manchons répartis sur une croix dans la partie basse de

I'enceinte (figure 2.9).
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F1G. 2.9: Vue en coupe du dispositif a cathode creuse de seconde génération (connexions électriques

fig 2.11)

Ces derniers ont été mis en place au laboratoire et soudés par soudage TIG (Tungstene
Inert Gas). Une partie des plans d’exécution est présentée en annexe. Deux des manchons
ont permis de fixer les fenétres a 'angle de Brewster de part et d’autre de la source pour
son introduction a l'intérieur de la cavité. De plus, les deux autres manchons permettent

de fixer soit un bouchon soit un hublot. De cette maniere la mise en place d’une détection
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de la fluorescence perpendiculairement au faisceau du laser est possible. Cette technique
de détection présente 'avantage de ne pas renvoyer la diffusion du laser incident vers le
détecteur. Néanmoins, dans le cas de I'interférometre Michelson du laboratoire, un dispositif
de détection dans I'axe du faisceau permet de recueillir plus de photons de fluorescence.
Comme pour la source précédente, le pompage est effectué a proximité des fenétres. La
partie centrale accueille quant a elle le dispositif de décharge composé de la cathode en
nickel et du systeme de refroidissement, ’anode isolée a 1’aide d’un tube en téflon, ainsi
qu'un thermocouple (non indiqué figure 2.9) pour mesurer la température a proximité de
la décharge. Cet ensemble est entierement fixé, en haut de l'enceinte, par une bride qui
assure 1’étanchéité du montage. La cathode est donc centrée par construction. La distance
entre cette derniere et la zone d’interaction avec le laser est fixée a 19 mm, cette mesure
est identique a la source de premiere génération. De méme, un cache-lumiere est disposé de
sorte a bloquer le rayonnement directe de la décharge luminescente. Les dimensions globales
du dispositif présentent toutefois I'inconvénient, lors de l'insertion a l'intérieur de la cavité
externe, de fonctionner obligatoirement avec la boite d’isolation acoustique ouverte.

Le dispositif de refroidissement, amovible, se présente sous la forme d’un tube de cuivre

a U'intérieur duquel est disposée une chicane (figure 2.10).
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circulation
d'eau

emplacement
de la cathode

F1a. 2.10: Systeme de refroidissement de la cathode vu en coupe.

Il est entierement constitué en cuivre et toutes les pieces sont soudées a ’argent. Ce
systeme glisse le long d’un tube en cuivre sur lequel est vissée la cathode. Le contact ther-
mique entre la cathode et le systeme de refroidissement est assuré par une graisse thermique.
La cathode en nickel est interchangeable et ces dimensions sont compatibles avec les cathodes
de la premiere génération de source.

Plusieurs géométries de cathode ont été essayées de sorte a mettre en évidence la
nécessité éventuelle d’'une coupole. Cette derniere a été remplacée par un cone avec différents
angles au sommet. Des essais ont été entrepris pour augmenter 'effet de pointe a I'intérieur

du cone. La meilleur géométrie est finalement une cathode cylindrique avec un conduit de
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1.6 mm de diametre sur une longueur de bmm. La réalisation mécanique de ce conduit
correspond aux limites couramment admises pour effectuer un pergage (longueur inférieure
ou égale a trois fois le diametre). La modification de la géométrie de la cathode se traduit
par une augmentation du signal de fluorescence de 40%. De plus, la fluorescence verte due a
la raie Hg de I’hydrogene est quasiment absente. En d’autres termes, cette géométrie permet
d’optimiser la fabrication de la molécule NiH. Quant a la forme du jet, elle est moins
divergente et il n'y a pas de variation significative du signal de fluorescence, et donc de la
densité de la molécule NiH, le long de 'axe du jet et ceci sur toute la longueur accessible

par le laser.

2.4.1 Parametres de fonctionnement de la source moléculaire

Les parametres de fonctionnement électriques sont peu différents des parametres de
la premiere génération de source moléculaire. Une tension flottante de 465V est appliquée
entre les électrodes du montage via une résistance de ballast (figure 2.11).

Le courant est fixé a 150 mA. Le maximum de signal de fluorescence est alors obtenu
pour une pression dans la chambre comprise entre 1 torr et 1.3 torr. Toutefois, le débit mesuré
a I'aide d’un débitmetre massique n’est que de 50 cm® . min~!. Soit un débit pres de huit fois
inférieur a la valeur mesurée dans le précédent dispositif. Cette baisse du débit du mélange
de gaz Ar/H; ne s’accompagne pas d’une baisse du signal de fluorescence et donc d’une
baisse de la production de NiH. Cette optimisation est due uniquement au changement de
la géométrie de la cathode. Cette derniere a d’ailleurs était placée sur le dispositif précédent
et confirme cette hypothese. Toutefois, lors des enregistrements, il a été noté la présence
de décharges d’arc a l'intérieur du dispositif. Ce phénomene disparait lorsque la pression a
I'intérieur de chambre augmente. Mais cette augmentation de pression ce traduit directement
par une perte de signal. Une observation directe de la décharge montre une instabilité en

haut du systeme de refroidissement (figure 2.12).
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F1a. 2.12: Photo vue de dessous de la décharge et du systeme de refroidissement. La lueur verte
(en haut a droite) correspond a une instabilité du gaz ionisé sur le haut du systéme de

refroidissement.

En effet, les rayons de courbure des éléments sur lesquels sont fixés les tuyaux du
circuit d’eau sont petits par rapport au rayon de courbure des autres éléments du montage.
Puisque le dispositif de refroidissement est en contact électrique avec la cathode, le champ
électrique est réparti sur ce dernier. Localement, ’effet de pointe occasionné par les éléments
de petites dimensions est plus important que sur le reste du dispositif. Le gaz ionisé présent
dans ’enceinte émet alors localement des éclairs de lumiere visible. Ces instabilités locales ne
sont a priori pas responsables des pics d’intensité lumineuse enregistrés par I'interférometre.
Toutefois, elles mettent en évidence un déséquilibre de la décharge qui peut étre résolu
en augmentant la pression du gaz dans la chambre. Un autre moyen pour augmenter la
pression a l'intérieur de la chambre sans perte du signal de fluorescence est d’augmenter
le diametre du conduit a l'intérieur de la cathode. Avec un diametre de 1.8 mm, le débit
donnant le maximum de signal est de 55 cm? . min~! et la pression a l'intérieur de la chambre
est de 1.1torr. Apres plusieurs heures de fonctionnement, le diametre du conduit augmente
légerement et il alors nécessaire d’ajuster le débit de gaz et la pression a l'intérieur de la
chambre.

La concentration en hydrogene du mélange Ar/H, avec lequel a lieu la décharge est
optimisé a 10% pour la source utilisée par J.A. Gray [Gray 88]. Une série d’expérience a donc
été menée pour déterminer la concentration idéale d’hydrogene dans ’argon pour optimiser
la production de NiH de la source développée au L.A.S.I.M.. Les mélanges de gaz ont eu
lieu a partir de bouteilles d’argon et d’hydrogene sous pression. Le mélange a été effectué
a l'intérieur d’'une bouteille de 0.31 sous une pression de 1000 torr absolu. Avec de telles

quantités de gaz, il n’est plus possible de négliger la variation de pression dans le réservoir
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durant I'expérience. Aussi, nous avons utilisé un débitmetre massique qui maintient un débit
constant de gaz quelque soit la pression du gaz en amont. Pour cela, il utilise la capacité
calorifique du gaz. Dans le cas d’'un mélange, il est nécessaire d’introduire un coefficient
correctif suivant le pourcentage de chaque gaz du mélange. Les manipulations consistent a
enregistrer des spectres & une résolution 0.05cm™! de la fluorescence de NiH dans les méme
conditions de courant électrique, de débit en amont de la cathode et de pression dans le
chambre. Nous avons choisit la transition situé & 17462.93 cm™! qui permet d’obtenir une
émission de fluorescence assez forte pour ne pas avoir de problemes dus a la faiblesse du
signal. Les résultats sont représentés figure 2.13.
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Fic. 2.13: Mesure du signal de fluorescence et de NiH a pression et débit constant en fonction de

la concentration de dihydrogene dans le gaz porteur.

L’évolution du signal de fluorescence passe par un maximum pour une concentration de
10% de dihydrogene. Cette concentration est identique a celle utilisée par J.A. Gray alors que
la géométrie de sa cathode est completement différente. L’optimisation de la concentration
de dihydrogene pour la production d’hydrure de nickel semble donc étre indépendante de la
géométrie de la cathode utilisée, mais dépend du matériau de cette cathode.

Dans ces conditions, et en utilisant directement de 1'eau a température ambiante, la

température mesurée a quelques centimetres de la cathode n’excede pas les 35 °C, soit pres de
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2.4. SOURCE A PULVERISATION CATHODIQUE ”LASIM”

150 degrés inférieur a la source de premiere génération. Le fait de maintenir cette température
a ce niveau a pour conséquence une grande stabilité du niveau du signal de fluorescence. Ce
dernier ne diminue pas au cours de ’expérience. Ainsi, la production de molécule et le niveau
du signal de fluorescence sont bien plus élevés qu’avec la précédente source (figure 2.14). Il
est tout a fait envisageable d’abaisser encore la température de la cathode, toutefois, le
changement de fluide impose un circuit de refroidissement fermé contrairement au circuit

d’eau actuel.

source: Ni+ 10% H,/Ar, 0.9 torr, 32°C

ring : R110 340 mW 17462.924 cm”'
Bomem : Si/Av, all sw,G=16, CS2.62
Scans= 150

Res= 15.432cm’

Température de fonctionnement : 180°C

10000 12000 14000 16000 18000

Température de fonctionnement : 32°C

10000 12000 14000 16000 18000
cm’

Fi1G. 2.14: Comparaison des spectres TF de fluorescence obtenus avec le méme dispositif de
détection avec la source de premiere génération a une température de 180°C' (en haut)
et avec la source de deuxieme génération a une température de 32°C' (en bas). L’échelle

en ordonnée est identique sur les deux spectres.

2.4.2 Spectre de la décharge

Le spectre de la décharge a été enregistré a I’aide d’'un monochromateur basse résolution
(Avantes AvaSpec-2048 Fiber Optic Spectrometer). La prise de signal est effectué a 'aide

d’une fibre optique dont 'extrémité est placée face au hublot latéral d’observation. Lorsque
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2.4. SOURCE A PULVERISATION CATHODIQUE ”LASIM”

le cache-lumiere est oté, ’ensemble de la décharge luminescente est visible. Les spectres alors

acquis sont représentés figure 2.15 et 2.16 respectivement pour les régions allant de 200 nm

a 550 nm et de 500 nm & 1100 nm.
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F1a. 2.15: Spectre de décharge luminescente de 200 nm a 550 nm. Les raies repérées par des fleches

proviennent des atomes Ar I et H I. Les raies non-marquées sont issues de I'atome Ni I.
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F1a. 2.16: Spectre de la décharge luminescente de 500 nm & 1100 nm. La raie repérée par une fleche

provient de 'atome d’hydrogene. Les raies non-marquées sont issues de ’atome Ar I.

Les raies présentent dans les spectres de décharge proviennent de désexcitations ato-
miques. Elles ont pu étre identifiées grace a la base de donnée des raies atomiques du N.I.S.T.
(National Institute of Standards and Technology). Nous pouvons remarquer sur la figure
2.15, la présence d’un continuum de fluorescence entre 200 nm et 500 nm. Ce continuum est
le résultat de la désexcitation de la molécule d’hydrogene entre I'états 2s0 3%, et état dis-
sociatif 2po 33, [Hodoroaba 00b]. Cette émission n’est toutefois possible que par la présence
d’argon dont les états métastables a 11.55eV et 11.72eV sont en quasi-résonance avec le

premier niveau vibrationnel de 1'état 2so 3%, (figure 2.3).
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2.5 Résultats obtenus avec la source a cathode creuse
2.5.1 Préliminaire

Une expérience préliminaire a consisté a savoir si la molécule N¢H était bien produite
a l'intérieur de la cathode creuse. Pour cela, nous avons utilis¢é un monochromateur basse
résolution pour enregistrer I’émission de fluorescence aux fréquences identifiées par McCarthy
et al. [McCarthy 92]. Le signal le plus important est obtenu pour 'excitation Q(g) BQAg —
X32A 5 (1 —0). Le spectre enregistré est réprésenté figure 2.17.
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F1G. 2.17: Spectre de fluorescence de 5* NiH, basse résolution obtenu grace au dispositif & cathode

creuse. Fréquence du laser d’excitation : 17462.93 cm .

Lorsque le laser n’est plus en résonance, le signal de fluorescence disparait, ce qui

confirme la présence de la molécule NiH formée par pulvérisation cathodique.
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2.5. RESULTATS OBTENUS AVEC LA SOURCE A CATHODE CREUSE

2.5.2 Spectroscopie d’excitation

La spectroscopie d’excitation est une technique complémentaire de la spectroscopie
de fluorescence dispersée. Elle consiste a enregistrer le signal de fluorescence globale de la
molécule en fonction de la longueur d’onde d’excitation. Les informations alors obtenues

concernent principalement les niveaux excités de la molécule. Le dispositif expérimental est

détaillé figure 2.18.
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[ Fabry-Pérot

\ | (ISL=1.5 GHz)

Laser a colorant ] \
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Source a
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e T o A
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(_ PMT 955808 )™ /’
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Fia. 2.18: Dispositif expérimental permettant I'enregistrement de spectres d’excitation

L’émission de fluorescence est détectée par un photo-multiplicateur. En parallele du
signal de fluorescence, sont enregistrés la transmission d’un Fabry-Pérot, non stabilisé, d’in-
tervalle spectrale 1.5 GHz, la fluorescence de la molécule d’iode et l'intensité du laser ex-
citateur. La fluorescence de l'iode est détectée par une photo-diode. Son signal, ainsi que

les pics de Fabry-Pérot enregistrés pendant le balayage en fréquence du laser sont ensuite
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utilisés pour étalonner les spectres en longueur d’onde. Les spectres ont été enregistrés de
17207 cm ™! & 17516 cm ™! avec le laser SP380, dont le balayage mono-mode asservi s’effec-
tue sur 1cm™!. Cette région couvre plusieurs états excités de la molécule NiH et princi-
palement la bande (1-0) de la transition BQAg - X QA% De plus, la sensibilité de notre
dispositif permet une détection des différents isotopologues de la molécule (figure 2.19).
La résolution du laser permet aussi de mesurer facilement la largeur Doppler des raies
moléculaires, dans ce cas de 1 GHz. Cette valeur confirme celle issue du calcul, en appli-
cant la formule dop = 7.162.1070¢ (17) ® oitog ~ 17000 cm™, T = 400 K et M = 59. Nous
pouvons remarquer sur le spectre que seule la raie de ' Ni est élargie; cet élargissement est

du a la structure hyperfine, puisque seul I'isotope 61 du nickel possede un spin nucléaire.

*Ni

120000 121000 000 123000

b de c:onou;<22

F1G. 2.19: Spectre d’excitation de NiH (systeme B — X, bande 1-0) vers 575nm. On observe les
différents isotopologues de la molécule avec ’abondance naturel du nickel (*®Ni (68%),

ONG (26%), L Ni (1%), 2Ni (3%) et 4Ni (1%).

L’étalonnage complet de ces spectres qui couvrent 300 cm~! du systéme de la bande
considérée est actuellement 'objet du développement d'un programme informatique dans

notre équipe.

2.5.3 Spectroscopie de fluorescence dispersée

La spectroscopie d’excitation nous renseigne sur les niveaux d’énergie des états excités
et permet de connaitre précisément les fréquences pour lesquelles la fluorescence doit étre dis-
persée, donnant ainsi acces aux informations des états de basses énergies. Les spectroscopies
LIF et ICLIF forment alors un systeme complet capable d’obtenir un signal de fluorescence

méme dans des conditions peu favorables. Le dispositif expérimental des expériences ICLIF-
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FTS a été présenté dans le chapitre précédent, la figure 2.20 montre le dispositif pour une

expérience réalisée extracavité.

lambdametre

o ree|

Cavité Fabry-Pérot
de référence

Laser mono-mode > lentille
accordable 7 7 de focalisation
&
&
interférométre
source moléculaire
x)

FiG. 2.20: Dispositif expérimental LIF-FTS.

Ces deux dispositifs ont permit 'acquisition de nombreux spectres de fluorescence
dispersée dont ’analyse fera ’objet d’une prochaine publication. La figure 2.21 présente la
synthese des observations de la transition B 2Ag — Xi 2Ag [1—0] pour *NiH. Cette figure
est la somme de deux spectres, 'un enregistré dans le proche infra-rouge, 'autre dans la
région proche de la raie laser excitatrice. Les données résultantes de ’analyses des spectres a
la fois obtenus intra et extracavité permettent d’affiner le modele des supermultiplets proposé
par Gray et al. au début des années quatre vingt dix pour la molécule NiH [Gray 91].

Lorsque un atome d’hydrogene est présent dans une molécule diatomique, cette derniere
ne peut pas étre traitée dans I'approximation de Born-Oppenheimer. Dans le cas contraire,
I’hamiltonien moléculaire peut étre séparé en sa partie électronique, vibrationnelle et ro-
tationnelle. Dans cette optique l'interaction spin-orbite est suffisamment faible pour étre
traitée comme une perturbation. Un modele correspondant aux cas de Hund peut alors étre

utilisé. Le traitement pertubatif des diverses interactions induit alors une diagonalisation
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F1G. 2.21: Somme des spectres de la transition B 2A 5 X 2A 5 [1 — 0] de ¥ NiH dans le proche infra-rouge et & proximité de la raie
laser excitatrice. Excitation de la raie Q(2.5) & 17462.937 cm ™.
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2.6. CONCLUSION

par bloc de la matrice représentant les états moléculaires, ces blocs étant regroupés autour
des "bons” nombres quantiques de la molécule. Dans le cas de NiH, ’approche perturbative
des différentes interactions n’est plus valable. Les interactions doivent donc étre traitées de
maniere globale. La méthode proposée par Gray et al. utilise comme base de départ des états
moléculaires, les états atomiques de I'ion Ni+t et de I’hydrogene. L’ion nickel possede donc un
moment orbital [ = 2 qui se traduit par 5 états dégénérés en énergie, provenant chacun d’une
projection de moment orbital sur I’axe internucléaire. Lorsque le ligand H ™ est en interaction
avec l'ion, il se produit une levée de dégénérescence entre chaque composante |my| de 'ion
donnant lieu a trois états moléculaires différents. Lorsque I'interaction spin-orbite est prise
en compte, il y a une levée de dégénérescence supplémentaire entre les composantes de la
projection 2 du moment angulaire total. Avec un tel modele, la résolution de I’équation de
Schrodinger ne peut avoir lieu en diagonalisant par bloc la matrice des états moléculaires.
Le couplage entre les différents états vibroniques induit des termes extradiagonaux non-nuls
pour chaque nombre quantique de vibration. Le calcul des parametres moléculaires a partir
des états observés expérimentalement sera d’autant plus précis que le nombre d’observations
sera important. Néanmoins, ce calcul en sera aussi d’autant plus difficile puisque la taille
de la matrice a diagonaliser était de 15 par 15 pour Gray et al. qui n’observaient que les
niveaux vibrationnels v = 0, 1, 2 de I'état fondamental, elle déja de 25 par 25 avec les niveaux
supplémentaires v = 3,4 observés lors des expériences LIF /ICLIF-FTS menée dans notre
équipe. Un modele supermultiplet est d’ailleurs en cours de développement dans le groupe

pour intégrer ces nouvelles données.

2.6 Conclusion

Les hydrures métalliques et notamment NiH sont des molécules dont les différents états
interagissent entre eux. Leur compréhension nécessite des données expérimentales précises
pour nourrir les modeles moléculaires. Au cours de mes travaux, j’ai développé une source a
pulvérisation cathodique inspirée des travaux réalisés au MIT sur I’hydrure de nickel. Ce ra-
dical a donc naturellement été utilisé comme molécule test du couplage des techniques ICLIF
et FTS. L’optimisation de cette source et la recherche d’une meilleure stabilité m’ont conduit
a développer une deuxieme génération de source a hydrures. Au cours de ce développement,
j’ai optimisé la géométrie de la cathode et la concentration en hydrogene dans le gaz por-

teur pour obtenir le maximum de molécules susceptibles d’interagir avec le faisceau laser
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Fi1G. 2.22: Synthese des niveaux moléculaires observés de NiH

des expériences ICLIF. L’abaissement de la température de fonctionnement a notamment
permit d’acquérir un grand nombre de spectres que ce soit en LES ou en spectroscopie de
fluorescence dispersée (intra et extracavité). Ces données, dont certaines sont entierement
nouvelles, sont en cours d’analyse et d’interprétation. Elles viendront enrichir le modele de

supermultiplet actuellement développé dans notre équipe.
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Conclusion et Perspectives

Les travaux réalisés sur le couplage ICLIF-FTS ont été principalement motivés au
sein de I’équipe par les limitations rencontrées lors des expériences de fluorescence dispersée
en cavité active. Les expériences en cavité externe s’adressent particulierement a 1’étude
des molécules présentant un faible coefficient d’absorption ou pour rendre détectables des
transitions faibles par exemple proches de la limite de dissociation moléculaire.

Les contraintes imposées principalement par le mode d’acquisition des données de I'in-
terférometre (acquisition "au vol”) ont nécessité la mise en place d’un dispositif d’asser-
vissement pour maintenir en permanence la cavité externe en résonance avec 'onde laser
incidente. La méthode choisie devait étre simple, utilisable avec un laser a colorant. Parmi
ces méthodes, celle qui donne assurément les meilleurs performances est la méthode Pound-
Drever-Hall. Toutefois, celle-ci présente l'inconvénient de ne pas étre simple a mettre en
place. Au contraire, la méthode proposée par Hansch & Couillaud utilise peu d’éléments
optiques et permet d’obtenir un signal d’erreur sans moduler la longueur de la cavité, mais
elle ne peut pas différencier une fluctuation de fréquence d’une fluctuation d’intensité du la-
ser. Son amélioration, par I’ajout d’un circuit diviseur, est indispensable pour son utilisation
avec un laser présentant une modulation de son intensité (a la fréquence de 300 Hz). De plus,
utilisation d’un seul actuateur pour réaliser ’asservissement rend cette méthode attractive
par sa simplicité. Néanmoins, si les performances obtenues avec un laser HeNe sont satis-
faisantes, le couplage avec un laser a colorant montre les limites de 'utilisation d'un seul
actuateur. L’ensemble du dispositif est notamment limité par la stabilité en fréquence de ce
laser, principalement a cause de fluctuations du jet de colorant. Toutefois, I'asservissement
mis en place a permis de valider le dispositif avec une molécule test produite dans une source
a pulvérisation cathodique elle aussi développée au cours de ces travaux. L’amélioration de la
cette source moléculaire est passée par de nombreux développements qui se sont traduit par
une augmentation significative de la production de '’hydrure de nickel tout en consommant

pres de dix fois moins de gaz et avec une plus grande stabilité dans le temps.
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Conclusion et Perspectives

Les développements futurs de ce travail sont a court terme le couplage de la cavité
externe avec le laser a colorant par une fibre optique, rendant du méme coup la cavité
facilement transportable. Les perspectives a plus long terme sont 'augmentation de la finesse
de la cavité et 'utilisation d'un laser tout solide intrinsequement plus stable a I'instar d'un
laser saphir-titane. Le domaine de longueur d’onde est alors compatible avec l’absorption
dans la bande de Wing-Ford de la molécule F'e H qui pourra étre produite grace au dispositif a
pulvérisation cathodique. Cette molécule présente un intérét tout particulier dans le domaine
de l'astrophysique puisque le fer est le produit ultime de la nucléosynthese stellaire mais
aussi parce que 'hydrure de fer a été observé dans les atmospheres d’étoiles ou il peut nous
renseigner sur la topographie du champ magnétique a la surface de celles-ci. Le montage de
la source a décharge fait d’ailleurs actuellement 'objet d'un développement dans 1’équipe

pour inclure un dispositif magnétique permettant I’étude moléculaire par effet Zeeman.
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CRDS

DFS
EOM
FM
FSR
FTS
ICLAS

ICLIF

LES
LIF
MRS
OODR
PE
PID
scT
TIG
TF

Abréviations

Cavity Ring-Down Spectroscopy (Spectroscopie par mesure des pertes d’'une cavité

optique via la durée de vie du photon intracavité)

Dispersed Fluorescence Spectroscopy (Spectroscopie de fluorescence dispersée)
Electro-Optical Modulator (Modulateur électro-optique)

Frequency Modulated (Modulation de la Fréquence)

Free Spectral Range (Intervalle Spectral Libre)

Fourier Transform Spectroscopy (Spectroscopie par Transformation de Fourier)

Intra-Cavity Laser Absorption Spectroscopy (Spectroscopie d’Absorption

Intra-Cavité Laser)

Intra-Cavity Laser Induced Fluorescence (Fluorescence Induite par Laser

Intra-Cavité)

Laser Excitation Spectroscopy (Spectroscopie d’excitation laser)

Laser Induced Fluorescence (Fluorescence Induite par Laser)

Magnetic Rotation Spectroscopy (Polarisation Rotatoire Magnétique)
Optical-Optical Double Resonance (Double Résonance Optique-Optique)
Power Enhancement (Facteur de Surtension)

Proportionnel Intégral Différentiel

Symmetrical Charge Transfer(Transfert symétrique de charge)

Tungsten Inert Gas (soudure sous gaz inerte)

Transformée de Fourier
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Annexe A

Cavités optiques

A.1 Couplage temporel avec une raie laser ”large”
Le couplage temporel d’une raie laser infiniment fine avec une cavité optique correspond
a la fonction de transfert de cette cavité uniquement. Il s’agit d’'un interférometre de Fabry-
Pérot. L’intensité alors présente a l'intérieur de la cavité est donnée par :
t21;
(1 —7)2 + 4rsin® %

I.= =t1LA(r, ¢) (A.1)
ou I. est l'intensité intra-cavité, t; est le coefficient de transmission en amplitude du
coupleur d’entrée, ¢ la phase, r = [ [, r; le produit des coefficients de réflexion en amplitude

des miroirs constituant la cavité, A(r, ¢) est la fonction d’Airy.

E

M3 M4

E

c

Fic. A.1: Cavité optique en anneau a 4 miroirs. Les champs électriques incident, réfléchi et intra-
cavité sont respectivement E;, F,., E.. Les intensités sont données par le produit du champ
par son conjugué.

Dans le cas ou la largeur de la raie du laser n’est pas négligeable devant celle de la

cavité, I’équation (A.1) est modifiée. On choisit une raie laser dont le profil est gaussien
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A.1l. COUPLAGE TEMPOREL AVEC UNE RAIE LASER "LARGE”

normalisé g : ( )
g\0 — Olaser
(A.2)

=1
fg(U Ulaser)

avec g(0 — Olaser) = €Xp (_O‘ <0—5_¢7;‘:::jr)

IZ(O')

2

> ou o = 41n2 pour que g (5‘”;5”) = %

[ O
cavité laser

L’intensité intra-cavité est donnée par :

dI. = t2A(r, ¢)dI;(o)
= t3A(r, ¢)Ii(0)do (A.3)

. +oo 2 N . _
On sait que [ e " dx = \/g donc apres le changement de variable x = Z7l%x on

laser

too ( m) > do 1 T
e 00 aser = —
_ «

00 5Ulaser 5alaser

= /g(g - Ulaser)da

on a alors :

Ii() = 1,947 = Ttaser) (A.4)

T
5Ulaser \/7

141



A.2. COUPLAGE DE MODE TRANSVERSE

L’intensité intra-cavité vaut donec :

] —/d[ —/tQ 50_; %g(a_alaser)da

apres le changement de variable x = Z-Zleser Tintensité I. s’écrit :

laser

I - / 2A(r, o), \/gﬁ(x)d:c (A.5)

Cette équation est résolue numériquement. On introduit la largeur relative du laser

8= Yaser of e désaccord de fréquence dx = <

T ou oy, est une des fréquences propres

—0
FSR
de la cavité. Le facteur de surtension (rapport entre l'intensité intra et extracavité) s’écrit :

I o, exp (—ax?) )
B \/;t1 / (1 —7)2 4 4rsin®(n(z8 + 5x))d (8.6)

avec r = /1 — TV/1 — L = ryrorsry = /1 — t3/1 — pertes de cavité.

L’intégrale est calculée par la méthode des rectangles d’ordre 0 grace a un programme

Fortran interfacé avec Scilab.

A.2 Couplage de mode transverse

Le couplage de mode transverse entre le laser et la cavité externe consiste a faire
coincider le profil d’intensité transverse du faisceau laser avec celui de la cavité externe. Cela
est généralement réalisé avec plusieurs lentilles. Les tailles de waist wy, wy et leurs positions

respectives dy, dy suivent les équations [Demtroeder 81] :

=f+ —\/f2 e (A7)
=f+ —\/f2 e (A.8)

ou f est la distance focale de la lentille, fo = 7*4*2 et A la longueur d’onde. Le laser a
injecter possede un waist tangentiel w; = 178 um et un waist sagittal w, = 220 pm, situés a
10 cm environ de son coupleur de sortie. Le waist de la cavité externe est 335 ym dans le plan

tangentiel et de 332 um dans le plan sagittal. L’application des équations précédentes pour
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A.2. COUPLAGE DE MODE TRANSVERSE

70

&0

an

FE

a0

20

10

0.01
0.o0

0.10 0.04
015 005 L

Fia. A.2: Exemple de calcul du facteur de surtension d’'une cavité de bande passante 1 MHz en
fonction des pertes L et de la transmission du coupleur d’entrée T.

une seule lentille de 70 cm de longueur focale dans le plan tangentiel donne a A = 620 nm :

dy =1.035m et dy = 1.888m

En conservant la méme distance d; pour le plan sagittal, la taille du waist formé est
de 371 pm a une distance dy = 1.65m de la lentille. Les distances sont compatibles avec
I'agencement du laboratoire (distance entre le laser et la cavité externe de l'ordre de 3m)
mais 1'utilisation d’une seule lentille pour réaliser le couplage du mode transverse limite les

possibilités de réglages ultérieurs.
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A.3. COEFFICIENT DE TRANSMISSION DES MIROIRS DE CAVITE

A.3 Coefficient de transmission des miroirs de cavité

Le coefficient de transmission des miroirs de cavité est directement mesuré en faisant
le rapport entre l'intensité transmise et l'intensité incidente. Seuls sont représentés ici les
coefficients pour les miroirs M2 et M4, le coupleur ayant une transmission plus grande (97%)
et le miroir M3 étant inaccessible. Le revétement de ce dernier et du miroir M4 a été déposé

lors de la méme opération, nous pouvons donc considérer leurs coefficients comme identiques.

coefficient de transmission
des miroirs de cavité

0,0015
\ — M197%

— M2

M4
0,0010
0,0005

—r 7T

590 600 610 620

Longueur d'onde (nm)

Fic. A.3: Mesures du coefficient de transmission des miroirs M2 et M4 de cavité dans la région
590nm - 620nm.

A.4 Calcul du signal d’erreur de la méthode Hansch & Couillaud

Le formalisme de Jones est tres bien adapté au traitement des faisceaux cohérents
parfaitement polarisés. Le dispositif expérimental permettant de créer un signal d’erreur
avec la méthode proposée par Hansch et Couillaud [Hansch 80] est composé d’une lame
demi-onde, d'une lame quart d’onde, d’un résonateur optique et d’un cube polarisant. La

fonction de transfert du résonateur optique est donné par ’équation 1.5 en négligeant la

144



A.4. CALCUL DU SIGNAL D’ERREUR DE LA METHODE HANSCH & COUILLAUD

composante de polarisation perpendiculaire au plan de la cavité :

2 o
ry—re’ 0
r(l(’;‘e]¢) (Ag)
1

Pour faciliter le calcul, les axes du cube polarisant sont choisis paralleles aux axes du
laboratoire. De cette maniere, la valeur des champs F, et Ej, séparés par le cube sont directe-
ment les composantes I, et E, apres la lame quart d’onde. Cette derniere aura donc ses axes
a 45°. L’orientation de l'ellipsometre, constitué de la lame quart d’onde et du cube polari-
sant, n’a alors plus d'importance. L’expression du signal d’erreur est inchangée par rotation

de Dellipsometre. Les matrices de Jones des autres éléments optiques sont [Huard 97] :

cos2a  sin2q
Lame A/2 dont I’axe est orienté suivant un angle «

sin 2 — cos 2«

a1 1
Lame \/4 a 45° e 1 J J
1—7 1+

2

TAB. A.1: Matrices de Jones des lames demi et quart d’onde

Soit E*, E” les champs incident et réfléchi par la cavité externe, alors le champ apres

le cube polarisant vaut :

L+j 1—j| |Bf| ef

Ea/b:
1—j 1+j4| [E7| 2

r2—rel? . i . i
eI T(lliTej(p) (1 +])E|| +ri(1—4)EY
- r2—rei? g g

2 m(l—J)EHJrﬁ(l +J)E

ou ry est le coefficient de réflexion en amplitude du miroir M1, r = ryrorsry le produit

des coefficients des miroirs de la cavité externe. La valeur des intensités I, et I, mesurées a
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la sortie du cube polarisant est donnée par :

ea— SR N———
. 1 1 2 (T(i—rej‘ﬁ)) <T(i—rej¢)) ||E||
—2” “ 1 2 i i : ri—rel? i ik : ri—rel? —

ou ¢ est la permittivité du vide, et de meéme pour 1.

La différence des intensités vaut alors :

1 . 7’% — rel? i ik 7’% —rel® \” i ik
-[a — Ib = 5667’1] [(4T (1 — 7“6](15)) E” 1 (47“ (1 — Tej¢) EJ_E”

(A.10)

(A.11)

(A.12)

Le laser incident est polarisé linéairement, I'expression du champ E? est donnée par :

cos2a  sin2a 1
Ey

sin 2a¢ — cos 2« 0

(A.13)

On note que le champ incident est réel, 'expression (A.12) se simplifie sous la forme :

sin(4a)rT] sin ¢
(1—7r)2+4r sinz(g)

Iy — 1, = Iy

(A.14)

ot Iy = Lce Ef est Dintensité du laser, Tj = 3 le coefficient de transmission en intensité

du miroir M1, ¢ le déphasage de 'onde. On note que le signal d’erreur I, — I}, est proportionnel

a Iy, ce qui implique 1'utilisation d’un ratiometre pour ”gommer” les fluctuations en intensité

du laser injecté.

A.5 Schéma électronique auxiliaire

Le schéma électronique de controle et de mise en forme du signal d’erreur est représenté

figure A.4.
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Fi1G. A.4: Schéma du circuit électronique de mise en forme du signal d’asservissement.



A.5. SCHEMA ELECTRONIQUE AUXILIAIRE

Il a pour role d’adapter le niveau du signal d’erreur donné par I'amplificateur a bas
bruit et de diviser I'amplitude par 'intensité du laser avant d’étre utilisé par le circuit PID
commercial. A la suite duquel, il adapte le niveau et la composante continu du signal de

correction.
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A.6 Documentation PID SRS

v thinkSRS com

Small Instrumentation Modules [|IEEEEEGEGNG

SIM960 — 100 kHz analog PID controller

- Analog signal path / digital control

- 100 kHz bandwidth

- Low-noise front end

- P, I, D and Offset settable to 0.5 %

- Anti-windup (fast saturation recovery)
- Bumpless transfer, manual to PID

- Analog setpoint with smooth ramping

- Smooth upper/lower limit clamping

+ SIM960 ... $T750 (us. 0=y

 Limits

B Setpoint

 Measure "

i)
€= Setpoint - Measure Select

Output=Px {e +1[e dr-+ 0%} 1 offer j
R INPUTS

B SPRamp m

mPxe

B Internal Setpoint  m Output

Measure — oy
]
- W Manual

 PID Control

SIM960 Analog PID Controller

The SIMOGO Analeg PID Centroller is a unique mstrument
intended for the most demanding control applications. It
combines analog signal handling with digital control, giving
you the best of both worlds. High bandwidth (100 kHz) contral
loops may be implemented without discrete time or
gquantization artifacts.

The low-noise front end brings better performance to noise
sensitive applications including laser power and wavelength
stabilization, ctyegenics, scamming probe microscopy, and
others. Usersettable gaim of up to 1000x means greater
flexibility, reducing the need for input preamplification. The
unit can be used together with the SIM&21 AC Resistance
Bridge, providing a flexible and cost-effective temperature
contrel selution,

An intermal ramp genetator can control veltage slew rate
between predefined start and stop setpoimts. The outpuat is
clamped within upper and lower user limits to guard against

system overload, The conditional integration electronics
provide anti-windup on the mtegrating capacitors, leading to
faster recovery from saturation cenditions.

Front-panel control enables easy moedification of system
patameters and converient monitoring of mput and output
signals, Power and serial communication are via a 15-pin
D-zub comector which mates with the SIMS00 mainframe.
All mstrument parameters can be set and gueried via the
serial interface,

The amplified error signal (P = &) and the output may be
monitored with an LED bar display or via the millivelt
resolution numeric display. The Setpomt and Measure input
signals can also be monitered on the numeric display.

4¢S RS Stanford Research Systems
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SIM960 Specifications

CmHO]. t“rrpe ma]o‘g, Pm + OﬁSEt SIM960 ANALOG PIDCON;’ROLLER @
Input range +10 ¥V Commen Mede SR

=+1 ¥ Differential :
Pro-portimal gam 10_1 to 103 /" ERROR MONITOR (Px€)
Integral gain 107! s o 10° 57! (effective time

constant 10~ s to 10 g)
Detivative ga.'m ].0_? stols " INTERNAL SETPOINT MONITOR
Crffset 10V, 1 mV resolution
Bandwidth 100 kHz SN
Propagation delay 1 ps ityp.) : AfsRs
MNoise (typ.) & n¥V/Hz above 10 Hz (ref. to mput) (i
Parameter control Digital 1 3
Parameter accuracy 1% : @ ;
Stability 200 ppms*C 3
Setpoint ;

Eaxternal Front BNC input @ 28
Internal +10 ¥V range with 1 mV resolution @ :
Setpeintneise 20 nVAHz above 100 Hz O o= L

Ramp Internal setpoint linear ramping

from 107 to L0* Wis SIMP60 rear panel
Amplifier output +10V with adj. upperflower limits
Tisplay resolution 4 digits
Units s'l, s, ¥, Vis
Operating temperature 0 °C to 40 °C, non-condensing
Interface Serial via SIM mterface
Connectors %g%?ﬁ‘fg;{fﬁmtim Ordering Information
Power Supplied by SIMS00 Mainframe, or SIMOG0 Analog PID controller $1750

optionally by a user-supplied DC
powet supply (£15 ¥ and +5 V)

Dimensions 30" = 368" x 10" (WHD)
Weight 2.1 1bs,
Warranty Cne year patts and labor on defects

in materials and wotlananship

lSn;EtTargiE:'!t/Ramp 'S Intarnal Setpoint Monitor
Generator (rear panel BNC)
<
External
i PxE
Setpoint
Iant ©) Monitor Qutput
(rear panel BNC)
fdeasure
Input D
A1 flanual
Control Cutputt*

/— Select
=P M : R alactor

Output =Px {e+1[edt + D%ﬁ +Offset \
f . Cutput
= > |

Cutput Buffer w/lUser!
T |Geellzel Wit

* Antiwindup circuitry — I
## Bumpless transferwhen Iisenabled | Control

SIM960 block diagram

5 RS Stanford Research Systems phone (408)744-9040
v thinkSHS . com
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Annexe B

Etude vibro-acoustique du dispositif

expérimental

Les mesures vibro-acoustiques consistent a enregistrer les oscillations d’un cristal de
quartz (figure B.1). Nous avons, pour réaliser les mesures décrites figure B.2 et B.3, établi une
collaboration avec un spécialiste acousticien , M Charles PEZERAT, maitre de conférence
au Laboratoire Vibrations Acoustique de I'lLN.S.A. Différents capteurs ont été disposés aux
positions critiques du montage. Le bruit de fond lorsque tous les instruments sont hors
tension est représenté figure B.2, les vibrations mécaniques de ’alimentation du laser argon

sont représentées figure B.3.

S
Axe sensible

Accélérométre 4 quartz

Fia. B.1: Schéma de principe d’un accélérometre a quartz.
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Bruit de fond

position de l'accélérometre :

0,001 - —— sur le circulateur a colorant

—— sur le laser argon

— sur la table optigue de la cavité externe

C
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1 d | L 1 . | t I 2 I L 1 L I L 1 . I ¥ 1
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Fiac. B.2: Enregistrement du bruit de fond, tous les appareils étant hors tension
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0,12

0,104 Capteur sur l'alimentation du laser argon. |
0,08
5 |
_5 0,06
© |
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Fi1c. B.3: Enregistrement des vibrations mécaniques émises par l'alimentation du laser argon. Les
composantes les plus fortes sont le 300Hz et ses harmoniques.
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Annexe C

Source a cathode creuse

Une partie des plans d’exécution de la source a pulvérisation cathodique est présentée

ici.
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"Cathode source

SCALE:S:1 | SHEET 1 OF 1

Fig. C.1: Plan de la cathode de premiere génération
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Fig. C.2: Plan de la cathode de seconde génération
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Fic. C.3: Coupe de la partie centrale du dispositif.
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Fig. C.4: Coupe du systéeme de refroidissement.
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Fig. C.5: Dispositif cache-lumiere de la décharge.
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