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INTRODUCTION

Mon travail de thése s'inscrit dans le contextaelale profonde mutation du systéme
international (SI) d'unités. Le Sl compte 7 unidést les définitions ont peu évolué avec le
développement de la physique moderne. Leurs défisitsont parfois mal adaptées aux
récentes avancées technologiques. Depuis pewrang vers une redéfinition des unités de
base a partir de constantes fondamentales fixée®.[C'est ce qui a déja été effectué avec
l'unité de longueur, redéfinie en 1983, a partirlaleseconde et en fixant la vitesse de la
lumiére. L'unité de masse pourrait bientot étresfiece en fixant la constante de Planck et la
mole pourrait étre redéfinie en fixant le nombravdgadro M. L'unité de température est
aujourd’hui définie a partir du point triple de dig fixé a 273,16 K, mais le
caractére " fondamental " de cette référence egeste. Il parait donc naturel de proposer de
fixer la constante de Boltzmatkpour redéfinir I'unité de température. Une tedldéfinition
impose au préalable de mesurer la constante derBain avec une exactitude suffisante, de
I'ordre de 16 en valeur relative.

L'expérience sur laquelle j'ai travaillé lors de th@se consiste a mesurer la constante
de Boltzmann de fagon optique. La température tsaiasi reliée a une fréquence a partir de

: . k : :
la relation suwantév] ZE[T] qui met en jeu les deux constantes fondamenkalesnstante

de Boltzmann) eh (constante de Planck). Cette méthode fut propdséacon officielle en
2000 [3, 4].

Le principe de I'expérience est d’enregistrer lefibrd’absorption linéaire Doppler
d’'une vapeur moléculaire a température fixée T.rPRmela un faisceau laser balayé en
fréquence interagit avec la vapeur moléculaire ermme dans une cellule. Cette cellule est
montée dans un thermostat, de facon a fixer la éeatpre. Apres avoir interagi avec les
molécules, le faisceau laser est détecté sur utogétecteur, ce qui permet d'enregistrer le
profil d'absorption.

Le facteurkT peut étre déduit de la mesure de la largeur igeArdargeur totale & mi-
hauteur). En effet, dans la limite d’'un élargissetessentiellement Doppler :

2
kT :l Ai
8In2\ v,

ou c est la vitesse de la lumieteest la constante de Boltzmarnest la températurey est la
masse de l'atome ou de la molécule qui constitugalgeur etvy est la fréquence de la
résonance. La valeur de c a été fixée en 1988 £té mesurée avec une incertitude dg fi9
est mesuré avec une incertitude de 1,7x16t T est mesuré a 3xi@u point triple de I'eau.

En mesurant simultanément la fréquence et la teryséral’'un systeme, on peut
remonter a la valeur deavec une incertitude ultime limitée par la tempéea

Dans la pratique, nous devons effectuer des mesumifférentes pressions afin de
s'affranchir de I'élargissement par collisions rtmagolant les mesures de largeur a pression
nulle.



Ce mémoire se décompose en 6 chapitres. Les 5 gmenshapitres concernent
I'expérience de mesure de la constante de Boltzrkahe dernier chapitre concerne une
expérience de franges de Ramsey-Bordé sur laglalteavaillé en début de these.

La premiére partie situe I'état de l'art de laisésibn de l'unité de température dans le
contexte du Systeme Internationale d'unités. Neésemterons chaque unité, sa définition, la
réalisation expérimentale, les limitations correxfantes et les incertitudes atteintes. Ces
unités sont reliées entre elles par des constaDtess ce manuscrit, Nous nous intéresserons
plus particuliérement & la constante de Boltzmakmil,3806505(24)x1& J.K* dont
l'incertitude relative s'éléve a 1,8 @ette constante est connue de facon indirectegra
rapport R/N.. Nous présenterons les différentes expériencestentent d'améliorer la
connaissance de cette valeur, ainsi que leurselamit

La deuxieme partie présente différents calculsodeds de raie. Dans un premier temps
une approche classique permet d'introduire lesémdiffts effets conduisant a des
élargissements. Puis nous présentons un calculhded.(Bordé qui donne la forme de raie
compléete. Ce calcul permet en particulier de traitgoureusement l'effet de transit et de
montrer que cet effet n'intervient pas en premaggroximation.

Les parties de 3 a 5 présentent le montage expdtamees performances, et ses futures
améliorations.

Nous décrivons dans la partie 3 le montage expétahéndé sur un laser a GQlont
la fréquence est asservie sur une transition de,Q@&@ectée en absorption saturée. Ce
systeme de stabilisation fait partie du savoirefale I'équipe, et représente I'atout majeur de
cette expérience. Nous décrivons ensuite les diftér éléments optiques et électroniques
nécessaires a cette expeérience. La fin de cettiee past consacrée a la description du
thermostat dont I'étude a été réalisée par I'égeippérature du LNE-INM qui collabore avec
nous sur ce projet. Les membres de cette équip®amti la chaine de mesure de température
et s'occupent des étalonnages des sondes aun@ete I'eau.

La quatrieme partie est consacrée aux résultagnobtpar notre expérience. Plusieurs
séries de mesures ont été effectuées en optimisanparametres expérimentaux et une
premiére analyse des effets systématiques a éiéégaUne premiére mesure Been a
résulté avec une incertitude relative de 2%&6 coincidence avec le CODATA [5].

Le montage de cette expérience a commenceé il gta Rians, les résultats que nous
présentons sont loin d'étre définitifs et il exigie multiples possibilités d'améliorations. La
partie 5 sera consacrée a I'énumération de cegqutirges a court et moyen terme.

Dans la partie 6, j'exposerai les progres récaits sur la stabilisation des lasers a
CO,. Je présenterai brievement une expérience dedsag Ramsey sur laquelle j'ai travaillé
en début de these. Cette expérience nécessitdaleneer les lasers a GQar rapport a un
étalon primaire de temps-fréquence. Nous utiliqgoms cela une chaine de mesures absolues
de fréquence utilisant un laser femtoseconde efibre optique pour acheminer la référence
primaire au niveau du dispositif expérimental.déerirai ces deux dispositifs, sur lesquels je
n‘ai pas directement travaillé mais qui sont ineigables pour I'expérience de franges de
Ramsey.
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CHAPITRE 1.

Le systeme international d'unités et l'unité de
température
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l. Petit historique du systeme Sl [1, 2]

La création du systeme décimal métrique, a I'épadgida Révolution francaise et le
dépbt de 2 étalons de platine représentant le MéteeKilogramme, le 22 juin 1799, dans les
archives de la République a Paris peuvent étreidénés comme le premier pas dans le
développement du systeme international d’unitésedlets.

En 1832 Gauss proposa une mesure absolue de dsantignétiques en terme d’unités
meécaniques de base. En utilisant la loi de Couloimbxprima une unité magnétique en
mm*%.mg'%.s*.Une année plus tard, Gauss et Weber étendent essres pour inclure les
phénomenes électriques.

Les applications dans le domaine de [|'électricitéde magnétisme conduisirent a
d'autres développements : dans les années 186Gediti sous la conduite de Maxwell et
Thomson a travers la British Association for thevAdicement of Science (BAAS). Ces deux
physiciens formulérent des conditions pour un sgyetél’unités cohérent avec des unités et
des unités dérivées. Les Unités deérivées peuvéatie comme des produits ou quotients des
unités de base. Certaines portent un nom et un cdgmbelles peuvent a leur tour étre
combinées avec les unités de base ou d’autressutetévées pour définir de nouvelles unités
dérivées.

En 1875 la BAAS introduit le systtme CGS. Ce systest basé sur les trois unités
mécaniques de base, le Centimetre, le GrammeSxdande, utilisant des préfixes allant du
micro au méga pour exprimer les différents ordeegmndeur. Les développements ultérieurs
de la physique comme science expérimentale fuaegéinent basés sur ce systeme.

Avoir trop peu d'unités conduit souvent a des egpians ayant des fractions en
exposant. L'unité magnétique de Gauss en est ummgee Dans les années 1880, la BAAS et
I'International Electrical Congress approuvent en pepractical units parmi eux, 'Ohm
pour la résistance électrique, le Volt pour la éoébtectromotrice, et ’Ampeére pour le courant
électrique.

La taille des unités doit permettre d’éviter lagmédce de puissances de 10 dans les
eéguations numériques, mais leur définition doit sausermettre dans la pratigue une
réalisation reproductible (de ce point de vue lBd¢iiamme est par exemple plus approprié
gue le Microgramme).

Le 20 mai 1875, le Comité international des poidmesuregCIPM) se concentre sur
la construction d’'un nouveau prototype prenant Etr#l et le Kilogramme comme unités de
base pour la longueur et la masse. Avec la Secastienomiqgue comme unité de temps, ces
grandeurs forment un systeme d’unités mécaniqueiagie au systeme CGS, mais avec les
unités de base : Métre, Kilogramme et Seconde.

En 1901 Giorgi proposa de compléter les unités mduas du systéme Metre,
Kilogramme, Seconde avec une quatrieme unité de loks nature électrique, comme
'Ampere ou I'Ohm. Ceci permit de résoudre le pesbe de l'existence de systemes
différents pour les unités d'électricité et lestémide magnétisme. Et Giorgi réécrit les
eéguations de I'électromagnétisme dans ce systéptee @roposition ouvrit la voie a un grand
nombre de nouveaux développements.

En 1946, l'adoption d'un systeme d'unités basé leuMetre, le Kilogramme, la
Seconde et '’Ampere, fut approuve par le CIPM.

La 10 General Conference on Weight and Mesures (CGPML$5% approuva
l'introduction de '’Ampeére, du Kelvin et de la Cald comme unités de base, respectivement
pour le courant électrique, la température thermadyque et l'intensité lumineuse. Le nom
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international system of unitSIl) a été donné a ce systeme par la 11éme CGPLIREN.
Durant la 1™ CGPM, en 1971, la version existante du Sl fut détée par I'addition de la
Mole comme unité de base pour la quantité de neatjgortant le nombre total d’unités de
base a 7 [3].

Il Les unités actuelles

Dans cette partie, nous nous intéresserons auxusg@s qui composent le systéme
international d’unités (SI), a leurs réalisatiorpérimentales et a leur reproductibilité.

A. La Seconde

La mesure du temps est a la pointe de la métrqlggéee aux récents développements
des fontaines atomiques a atomes froids, et deedesr optiques couplées aux peignes
femtoseconded.a seconde est définie comme la durée de 919263iatr@des de radiations
correspondant a la transition entre deux niveaugérfins de I'état fondamental de I'atome
133 du césiumlL’étalon primaire de temps et de fréquence estda fréquence de transition
F=4->F=3 du'®Cs, valant 9,192 631 770 GHz.

La meilleure réalisation de cette fréquence estirée par une expérience de fontaine
atomique (figure 1-1). Dans ce type d’expérientegaz étudié est d’abord refroidi dans un
piege magnéto-optique. Le nuage d’atomes froidsmbest lancé verticalement, il croise une
micro-onde (6 sur la figure 1-1), puis retombe aseade la gravité et recroise la micro-onde
une Seconde plus tard. Des franges de Ramsey &geatasi la fréquence micro-onde est
accordée sur la fréequence de transition de I'atpagdie droite de la figure 1-1).
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Figure 1-1 : Schéma de la fontaine atomique FO1 dBYRTE [4] (gauche) et frange
de Ramsey (droite)
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Le sommet de la frange centrale correspond a tguéméce de transition considérée.
L’exactitude relative pour I'étalon primaire esf@urd’hui sous la barre des 10 Le tableau
1-2 présente le bilan d'incertitude des fontainegsium FO1 et FO2 du LNE-SYRTE [4].
L'exactitude obtenue est de l'ordre de 7%&Dest essentiellement limitée par les collisions
entre atomes froids, la stabilité du champ maguoétiet le bruit ou les fuites sur la micro-
onde d'interrogation.

FO1 FO2
Effet Zeeman quadratique 1199,7£4,5 1927,3+0,3
Rayonnement du corps noir -162,8 £0,8 -168,2+2,5
Collisions entre atomes froids -1979+24 -357,5+2,0
Pureté spectrale ou fuite de la
micro-onde <3,3 <4,4
Effet Doppler <3 <3
Ramsey <1 <1
recul micro-onde <14 <14
Effet Doppler du second ordre <0,08 <0,08
Collisions avec le gaz résiduel <1 <1
Incertitude totale | 7,2 | 16,5

Tableau 1-2 : Bilan des incertitudes pour les deufontaines FO1 et FO2 du
SYRTE, toutes les valeurs sont & multiplier par 18°[4]

La stabilité est typiquement dex®0**t? ce qui fait aujourd’hui des temps et
fréquences les grandeurs physiques mesurées apless Igrande précision.

De plus, depuis 1999, on sait mesurer n’importdlgudeéquence (des radiofréquences
(RF) aux UV) par rapport a cet étalon primaire. Ples frequences RF ou micro-ondes, les
techniques de comptage a trés haute résolutiomaexis depuis de nombreuses années. En
revanche se posait le probleme de la mesure daeinégs optiques, supérieures de 5 ou 6
ordres de grandeur. Certains laboratoires natiordmixnétrologie avaient développé des
« chaines de fréquences » tres complexes et détliesesure d'une seule fréquence (voir
par exemple [5-7]). Ces chaines sont désormaislaeégs par des lasers femtosecondes [8],
qui permettent de comparer simplement en une sdalge des références de fréquence de
type RF a des références optiques.

B. Le Metre

Depuis 1983 le Métre est défini commeac<longueur du trajet parcouru dans le vide
par la lumiére pendant 1/299792458de seconde »*.a vitesse de la lumiére est ainsi fixée a
la valeur de 299792458 rit.d.e Métre peut donc étre réalisé par nimporte gueddiation
de fréquence connue ou mesurable. Pour faciliéiti$ation pratique de cette unité, le BIPM
a recommandé un jeu de transitions atomiques ogaulalires sur lesquelles un laser peut
étre asservi [9]. Leurs recommandations vont phis lqu'une simple transition, elles
précisent aussi par exemple la technique de détedd pression requise quand il s’agit d’'un
gaz, les largeurs de modulation pour I'asserviss¢ratla puissance du faisceau laser qui
interagit avec les molécules. Les incertitudesqyps de ces asservissements sont dé &)
valeur relative. Par exemple la composantdeala transition P(13) 43 — O de la molécule
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d’'iode a la longueur d’'onde de 514, 673 466 368 e@shdonnée avec une incertitude de
1,8x10™, si un laser est asservi & I'aide d'une cuve & isitliée & I'extérieur du laser, pour
une pression de 2,4+0,5 Pa et une intensité deefaissaturant < 40 mWémCette transition
est généralement utilisée pour la stabilisatiomdiaser HeNe.

C. Le Kilogramme

Le Kilogramme est une des seules unités, avec l\drKeléfinie au moyen d’un artefact
matériel. Le prototype international du Kilogramrnast un cylindre d’alliage de 90% de
platine et 10% d’iridium. Il est conservé au BIPEpdis le I CGPM en 1889 [10]. La figure
1-3 présente les comparaisons de masse entrefiétdaernational et les copies officielles.

1890 1210 1830 18540 1970 19480
A -
-]
+50 _....-—‘__,."-7'.’-#;“ ——cy 55 i
- :;:f_._-:,
425 : 5
E e e
~ E e e _H-
o] __ﬂm#.- e —
ofdte T . g
-25 e ,\
=50 -
1869 1946 1588
1830 1910 1930 1950 1970 1990
Date

Figure 1-3 : Variations relatives des masses despies de I'étalon officiel au cours
du temps. Ces mesures sont obtenues en comparasétdlon officiel a ses copies.

Ces comparaisons sont réalisées avec une inceritediordre de quelques10Elles
montrent une divergence des mesures, mais aussiugmentation de la masse moyenne de
5x10°® par rapport & la premiére comparaison. Ici, toléescomparaisons ont été effectuées
par rapport a I'étalon international. Mais il n'ypas de raison pour que celui-ci soit plus
stable que ses copies. Cette augmentation dépendoaelitions de stockage, et n'est que
partiellement réduite par des processus spéciawnxetteyage [11]. Il en résulte une dérive
totale de 16 [12].

L’alternative la plus prometteuse a la réalisatdun kg est de le relier aux unités
électriques par la balance du Watt [13] (voir galti A). Cette expérience permet de relier le
watt mécanique au watt électriqgue. Ceci est réaisédeux étapes. D’abord, la force de
gravitation produite par une masse d’'1 kg est coéga l'aide d’une balance, avec la force
électromagnétique produite par une bobine suspesiaioe un champ magnétique et traversée
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par un courant. Ensuite, celle-ci est déplacée a la vitesse ha é¢nsionU générée a ses
bornes est mesurée. La relation suivante permet dexprimer la masse en fonction de U et
I, mgv=Ul. Les performances de ce systeme sont actuellertrést proches des

performances de I'étalon de masse.

D. Le Kelvin

La définition du Kelvin se base sur le point triplie I'eau :le kelvin, unité de
température thermodynamique, est la fraction 1/288le la température thermodynamique
du point triple de l'eau.

Thermometer well

Water vapour —K jl

Ice sheath —t—>§ |

Thermal contact liquid 1y |

N

Water —Q/

Figure 1-4 : Schéma et photo d’un point triple.

L'incertitude d’un point triple de I'eau est d«I0’, et est essentiellement limitée par
l'incertitude sur les compositions isotopiques [144 composition isotopique recommandée
est celle de I'eau des océans [15].

La contamination de l'eau par les parois du récipien verre peut également
provoquer une dérive a long terme [16].

La mesure de la température thermodynamique requieinstrument qui couvre toute
'échelle de température. Un tel instrument n’'exispas, c'est pourquoi I'échelle
internationale de température redéfinie en 19909E) utilise un ensemble de points fixes
(figure 1-5) et d’'instruments d’interpolation [117/8].

Par exemple entre 0,65 et 5 K, la température éfgtid en fonction de la pression de
vapeur saturante de*He ou*He par la relation :

15



T =A)+iZ:A[(In(p/Pa)—B)/C]i (1-1)

ou les valeurs des constantesAiB et C sont données par I'EIT 90.
Entre le point triple de I'hnydrogene en équilibd8,8033 K) et le point de congélation de
'argent (688,63 K), le thermomeétre a résistancepldtine est utilisé. Ce thermomeétre est
étalonné sur différents points fixes recommandé&mnsie domaine ou il sera utilisé. Aucun
thermometre a résistance de platine ne peut cotourte la gamme entre 13 et 688 K avec
une exactitude élevée. Pour chaque zone de teropgrde type de construction du
thermometre sera spécifié.
Au dessus du point de congélation de l'argent, rfessures sont basées sur la loi du
rayonnement de Planck.

Température (K) | Corps Type de point
Pression de vapeur
3a5 He saturante
13,80833 H, point triple
Pression de vapeur
17 H, (ou He) |saturante
Pression de vapeur
20,3 H, (ou He) |saturante
24,5561 Ne point triple
54,3584 0, point triple
83,8058 Ar point triple
234,3156 Hg point triple
273,16 H,O point triple
302,9146 Ga point de fusion
429,7485 In point de fusion
505,078 Sn point de fusion
692,677 Zn point de fusion
933,473 Al point de fusion
1234,93 Ag point de fusion
1337,33 Au point de fusion
1357,77 Cu point de fusion

Table 1-5 : Points fixes de I'EIT-90

E. L'Ampere

L’Ampére est défini comme suitle courant constant qui est maintenu entre deux
conducteurs paralléles de longueur infinie, de isectirculaire négligeable, et placée a un
metre 'un de l'autre dans le vide, doit produiratee ces conducteurs une force égale a
2x10" newton par unité de longueura réalisation directe de I'’Ampére n’est plustjoaée
aujourd’hui, car la géomeétrie des fils conducteuiest reproductible qu'a 10 La meilleure
réalisation de I'ampére est maintenant obtenueoenbmant les réalisations du Volt et de
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'Ohm et en utilisant la loi d’Ohm U=RI. Le Volt eséalisé en utilisant une balance dans
laquelle une force électrostatique est mesuréeremetde force mécanique. La détermination
directe de l'unité de résistance s'effectue au malen pont d'impédances, nommé pont de
guadrature, qui permet de comparer des résistamagse valeur de capacité raccordée a
I'étalon de Thomson-Lampard. Le principe de cdalté permet de relier directement la
valeur de la capacité a une mesure de longuewn €igy-6).

AC = )AL (1-2)

ou AC représente la variation de capacité,la variation de longueur gtla capacité
linéique. En combinant ces deux expériences liitceie de I’Ampére atteintdL0”.

Figure 1-6 : Principe de I'étalon de Thomson-Lampad, AC représente la variation
de capacité AL la variation de longueur ety la capacité linéique

AC = AL

Aujourd’hui, les définitions de I'’Ampere, du Volt de 'Ohm sont obsoletes : elles ne
permettent pas de réaliser ces unités & mieux glePhar exemple, la définition du Volt est
donnée par* la force électromotrice entre 2 points d'un conéuctsupportant un courant
d’'un ampére quand la puissance dissipée entre gesrls est de 1 watt Avec une nouvelle
définition du type ! la différence de potentiel aux bornes d’une janctlosephson quand
celle-ci est soumise a un rayonnement de fréqueacet83 597,9 GHZ, le Volt pourrait étre
réalisé & 18° prés. Il en va de méme avec I'Ohm grace a I'eff@lt Quantique [19, 20].

a) L’effet Josephson

Une jonction Josephson est constituée de deux cuputacteurs séparés par une barriére
isolante tres fine. Lorsque cette jonction est ssama un rayonnement a trés basse
température, il est observé a ses bornes une terdépendante de la fréquence du
rayonnement [21]. Ainsi, le Volt est relié a I'udifréquence. Pour tirer parti des avantages
d’'un tel effet, le CIPM a adopté une valeur coniamielle appelée constante de Josephson et
notée K.gp La valeur est fixée a 483 597©Hz/V, ce qui permet une réalisation du Volt au
avec une incertitude inférieur a1[22].

Tous les résultats obtenus pendant les derniemsearcontinuent a vérifier que Kst une
constante égale a 2e/h, méme si cette relationpasgeconnue par le CIPM.

b) L’effet Hall Quantique

Ce phénomene résulte de propriétés quantiques zibidinensionnels de porteurs de
charges (généralement des électrons) observésddarjenctions de semi-conducteurs, a tres
basse température (typiquement 1,5 K), et sous fortluction magnétique. Dans ces
conditions, la résistance de Hall prend des valguastifiées, et on peut écrire :
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RH:RK/i
Ou i est un entier et h / e2 est la constante de Von Klitzing. La valeoisie pour Rgo
est de 25 812,80@, ce qui permet une réalisation de 'Ohm dont &imitude approche 10
[22].
Comme pour l'effet Josephson, toutes les expérerdeentes montrent que Bst égale a
h/e2, mais cette relation n'est pas reconnue paiR#&l, pour éviter de fixer la valeur h/e2.

F. La Mole

La mole est la quantité de matiére d'un systeméeoant autant d'entités élémentaires
gu'il y a d'atomes dans 0,012 kilogramme de carbb®elorsqu'on emploie la mole, les
entités élémentaires doivent étre spécifiées evegduétre des atomes, des molécules, des
ions, des électrons, d'autres particules ou desigements spécifiés de telles particules.

a) Valeur recommandée par le CODATA

La valeur du nombre d'Avogadro recommandée parODALATA [22-24], est déterminée a
partir de la masse molaire d'un électron: M
u

N, = (1-3)
A (e) m.

ou A(e) est la masse molaire atomique relative de I'@actronnue avec une incertitude
relative de 4,4x1€°, M, est la constante de masse molaire et vadtkgOmol*. La masse de
I'électronme peut étre exprimée comme suit:

_2R,h (1-4)

ca’

ou cest la vitesse de la lumiére qui est fix@egest la constante de structure fine connue a
3,3x10° prés, R, la constante de Rydberg connue avec une incertitled®,6x102 Le
nombre d'Avogadro se déduit donc de la relationasue:
_cA(e)M a’ (1-5)
A7 2R.h

L'incertitude est donnée essentiellement par Fiitade sur h.

La valeur de h est obtenue grace a I'expérienda blalance du Watt, son incertitude est
de 1,7x10 (voir la partie IV.A. de ce chapitre). Nous allonwintenant présenter une
expérience qui méne a une mesure directe dmals qui est Iégérement moins précise.

b) Mesure directe de N  par les expériences de sphére de silicium

Pour mesurer la Mole, il ne suffit pas de prélegractement 0,012 Kilogramme de
carbone 12, mais il faut aussi compter le nombetodhes présents dans I'’échantillon. La
méthode la mieux adaptée [25] pour faire ceci estaimpter le nombre d’atomes d’un cristal
de Si (les comparaisons entre masses molairesisanées avec une incertitude de40En
faisant ceci, le comptage est facilité par le fpie les atomes sont ordonnés en malilles
cristallines. La mesure de la Mole est donc dédigte mesures dgmrametres du réseau, de
la densité et de la masse molaire d'un cristal Igim silicium.

18



Ce mono cristal a une forme cylindrique. Il n'@sts parfait comme le montre une
coupe passant par I'axe du cristal (figure 1-7).

70

enlL crystal surface

50

40 fes

| I I I I I I I I 1 I | ! I | |
0 10 20 30 40 50 B0 70 B0 90 100 110 120 130 140 150 160
Figure 1-7 : Coupe transverse du cristal de silicion (I'abscisse est en cm,
'ordonnée en mm) [25], les zones notées A corresptent a des défauts de type

interstice, les zones D correspondent a des défauaks type lacune. Entre ces deux
zones le cristal n’a pas de défaut.

Sur la figure, les zones notées A correspondernesadéfauts de type interstice : un
atome supplémentaire s’insere dans la maille diretaet les zones D correspondent a des
défauts de type lacune : il manque un atome. Emsedeux zones le cristal n’a pas de défaut,
car dans ces zones les deux types de défauts EahnCes défauts affectent la maille
cristalline et la densité du cristal. A partir derigons cylindriques de ce cristal, on réalise une
sphére de silicium, ce qui facilite la déterminatau volume.

Par cette méthode la Mole est connue & 3,4x10

G. La Candela

La Candela (cd) est l'intensité lumineuse, dansdirextion donnée, d'une source qui
émet un rayonnement monochromatique de fréquenGe1B¥ hertz et dont lintensité
énergétique dans cette direction est 1/683 watt gpéaradian. En raison de l'importance
centrale que revét la vision humaine, on a conwkndéfinir des unités spécifiques relatives a
I'effet subjectif du rayonnement électromagnétigue I'organe visuel humain ainsi qu'une
unité de base spécifique. On comprend mal la pogsée cette unité parmi les unités de base,
mais la photométrie et la radiométrie ne sont pasnsndes champs importants de la
métrologie pour les applications industrielles angl le domaine de I'environnement. La
candela est connue 210
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[1l. Lien entre les unités et les constantes

La figure 1-8 représente quelques-uns des liens entre les wtatdsase du Sl et les
constantes fondamentales et atomiques de la pleysidulée est de montrer comment les
unités de base du Sl sont liees au monde réelip@rinédiaire de constantes de la physique,
universelles et par nature invariables.

Sur cette figure, les liens vers l'extérieur, delleor grise (rectangles), refletent la
méconnaissance de la stabilité a long terme dadétdu Kilogramme et ses conséquences
sur les réalisations pratiques des définitionsAlmpere, de la Mole et de la Candela.

Par exemple, la définition de I'Ampére implique Kdogramme, mais une autre
possibilité consisterait a utiliser la constante JdsephsonK(.g) et la constante de Von
Klitzing pour la résistance de Hall quantifié®.§g, qui ont des valeurs exactes admises par
convention depuis 1990.
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Figure 1-8 : Liens entre les unités de base du Siles constantes fondamentales et
atomiques, ici la constante de Boltzmann est not&gextrait du site du BIPM [26]). Les
contours, les lignes et les incertitudes représemiele monde réel. Les incertitudes mentionnées
pres des unités de base sont les estimations desentitudes types de leurs meilleures
réalisations pratiques ; celles mentionnées pres sleonstantes fondamentales caractérisent la
connaissance de ces constantes (ajustement de COBYP002 [22]).
Les liens vers I'extérieur, de couleur grise (rectagles), refletent la méconnaissance de la
stabilité a long terme de I'étalon du Kilogramme etes conséquences sur les réalisations
pratiques des définitions de I'Ampere, de la Moletale la Candela.
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IV. Discussion sur le systeme d'unités actuel [1,2 7, 28]

Les définitions des unités ne cessent d’évoluesuavant les progres dans les différents
domaines. Ainsi, presque tous les artefacts mégéoig disparu, sauf pour le Kilogramme et
le Kelvin. En choisissant des grandeurs atomiquedes phénomeénes quantiques, il devient
possible d’atteindre de trés bonnes stabilités @ag lderme et aussi une excellente
reproductibilité. Ceci a déja été reconnu il y asigtle par Maxwell qui écrivait en 1870 : "If
we wish to obtain standards of length, time, andsnahich shall be absolutely permanent,
we must seek then not in the dimensions or theanadr the mass of our planet, but in the
wavelength, the period of vibration, and the absotuass of these imperishable, unalterable,
and perfectly similar molecules". Cela est illugba la dérive de l'unité de masse actuelle.
De plus, la volonté actuelle est de fixer les cantgs fondamentales pour relier les unités
entres elles, comme ceci fut fait entre le temgda &ngueur en fixant la vitesse de la lumiére
dans le vide. En faisant ceci, l'unité de longuelenéficié de I'incroyable précision sur les
fréquences.

La tentative de lien entre le Watt mécanique etMatt électrique en est un autre
exemple.

A. La Balance du Watt

Le principe de la balance du Watt proposé par KiBble in 1975, se décompose en
deux phases: la phase statique et la phase dynafiigu29].

e ey
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!

Voltmator

Fringe Adiygtable [
Counling Fmaaty Currgnt
{eedback ik

Figure 1-9 : Phase statique, m est la masse a mesurLa bobine est
parcourue par un courantl, et est placée dans un champ B. La masse de la
branche droite de la balance correspond a une tarée courant | est ajusté pour
que la force électromagnétique vienne compenserfarce gravitationelle
s’exercant sur la masse m.

La figure 1-9 illustre la phase statique, ou uneseaet une bobine sont suspendues par
une balance. La bobine est entourée d’'un champ étigge B. Ce champ est caractérisé par
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un gradient de flux verticr%z. La masse de droite est une tare permettant diléigri la
z
balance en 'absence de la masse m. En ajustaoutant I, la force électromagnétique vient

compenser la force gravitationnelle s’exercanti@uasse m. Dans ce cas :

d¢ (1-6)

Vol - i e Josephscs
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tandard

Vallage
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Figure 1-10 : Phase dynamique. La bobine est dépke dans le champ B et on
mesure la tension produite a ses bornes.

Dans la phase dynamique, la bobine est déplacéeumeevitesse constante v a travers
le méme champ magnétique que précédemment. Dodiffdeence de potentiel produite aux
bornes de la bobine peut s’écrire :

U= —vd—¢ (1-7)
0z

En combinant I'équatiofil-6) et(1-7), on obtient :
Ul =mgv (1-8)
La partie gauche de I'équation correspond au Wetttdque et la partie droite au Watt

meécanique. La réalisation du Volt et de 'Ampere¢ &ssurée par I'intermédiaire de I'effet
Josephson et de l'effet Hall Quantique. Dans cd@asation(1-8) devient :

m= h KJZ—QORK—QO UQOIQO (1-9)
Qv
avech = 5 4
J—QORK—QO

Cette équation méne donc a une relation entre tsenet la constante de Planck. Celle-ci est
déterminée a 1,7x10prés grace a cette méthode [22].
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B. Incompatibilité entre la valeur de N 5 recommandée par le
CODATA et celle mesurée a partir des spheres de sil  icium

a) Incertitude sur la valeur de N A

Pour la constante d’Avogadro, un probléme se peeeeffet, en 1998 le CODATA donnait
lincertitude de cette constante & 7,9%1@n 2002 elle atteignait 1,7xi@t aujourd’hui il
existe méme un désaccord avec les mesures legéplrstes & un niveau de ¥B0°.
La balance du Watt permet de détermimér1,7x10 prés. De cette valeur est déduite
la valeur de nombre d'Avogadro recommandé par IPATA grace a la relation suivante:
_cA(eM,a’
AT 2R.N (1-10)

Les expériences basées sur le comptage des atensdidim contenu dans une sphére créée
a partir d'un monocristal de silicium permettenalément de déterminer s,Navec une
incertitude de 3,4xI0 Pourtant, il apparait un écart au niveau d& &@tre ces deux
méthodes [22-24, 30, 31]. Comme la principale swudkerreur dans l'expérience du
monocristal de silicium est la composition isota@g de nouvelles mesures vont étre
effectuées avec un cristal enrichi®88i, afin de voir si cette différence subsiste.

b) Incidence sur notre expérience de mesure de k

Dans notre expérience l'incertitude sur la déteatiom de la constante de Boltzmann
dépend de l'incertitude sur le nombre d'Avogadso N

Na intervient par l'intermédiaire de la masse moléical de NH. En effet la masse
molaire de la molécule de NHpeut &tre mesurée a fprés par comparaison avec une Mole
de carbone dont la masse molaire est fixée a 12 [a masse moléculaire est ensuite
obtenue en divisant la masse molaire par le nordi#&eogadro. L'incertitude sur la masse
moléculaire sera donc limitée par l'incertitude Bumombre d'Avogadro, soit 1,7x10Et
toute erreur sur le nombre d'Avogadro sera traresanisotre masse moléculaire.

pY

Toutefois, une autre approche possible notre l|iespée consiste a interpréter la

K .. Av,  [2(k/h
largeur Doppler comme une mesure du rappersuivant la formule : = 5 -
h Vo (m/h)c

dont l'incertitude fait intervenir outre celle sty celle sur la quantiténcz/h (homogéne a

une fréquence) susceptible d’'une mesure par imterfétrie atomique & mieux que 40
prés. L'unité de température pourrait alors étrealement reliée a l'unité de fréquence en
fixant les valeurs db et dek. Cette approche ne sera pas développée dans lesaonidn
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V. Vers une redéfinition du Kelvin

A. Lien entre le Kelvin et la constante de Boltzman n

Comme nous l'avons dit en introduction, il est iasant de relier les unités entre elles
en fixant les constantes fondamentales correspoeslab’unité de température est encore
actuellement définie a partir du point triple deall et par conséquent a partir de la propriété
d'un corps matériel qui apparait de plus en plusiroe un artefact (par rapport a des
réalisations plus universelles des grandeurs foedtaies du systeme Sl). Il serait
souhaitable de définir cette unité a partir d'umeppété ou grandeur physique plus
fondamentale.

La température apparait toujours comme assodiérexrgie thermiqu&T dans les lois
fondamentales de la physique, il est donc natui@dsdcier le Kelvin a la constante de
Boltzmann et de fixer cette derniére constante domehtale pour redéfinir I'unité de
température. Une telle approche permettrait dereetidnité de température indépendante
d’'un corps matériel particulier, d’'une températpeeticuliere ou d’'une méthode de mesure
particuliere.

Cette redéfinition doit se faire en maintenantdértitude atteinte a ce jour pour la
réalisation de I'unité de température (3%l point triple de I'eau). De ce fait, la consegnt
doit étre connue avec la méme incertitude. Paustéint, I'incertitude de celle-ci est un ordre
de grandeur au dessus, donc il est nécessairendeslarer plus précisément. Pour l'instant, la
valeur dek est obtenue principalement par une seule mesdiedte. D'autres expériences
meétrologiques a ce niveau d'incertitude sont rezgess afin de confirmer la valeur obtenue.

B. Etat de l'art pour la mesure de k [33]

La valeurk=1,3806505(24)x18& J.K* donnée par le CODATA 2002 [22] repose sur
une mesure de thermométrie acoustique d’'un gaz JAK@I I'intermédiaire des constantes R
et Na. L'incertitude sur la mesure de R est de 1,7xi€elle de M est de 1,7x10
L'incertitude suk est donc de 1,8x10

Le CODATA repose donc uniquement sur une mesutieeicte dek qui dépend de la
valeur de M. De nouvelles mesures desont donc nécessaires au niveau d& four
accroitre la fiabilité de la valeur ée

D’autres expériences tentent aussi de remedur&illes peuvent étre basées sur la
thermométrie a gaz, ou sur des principes différeatsme la mesure du bruit thermique dans
les résistances, la mesure du rayonnement émisrpaorps noir. Comme nous le verrons,
excepté pour les expériences de thermométrie aqunastoutes ont atteint leurs limites, et ne
permettront pas de contribuer significativement raéleorer ou méme a approcher de
I'incertitude actuelle. Il est donc nécessaire éeetbpper des expériences nouvelles basées
sur des concepts différents si I'on veut faire dumr l'incertitude suk. Notre expérience
basée sur I'élargissement Doppler s'inscrit datte tmndance.
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a) Thermométrie a gaz

Les trois types de thermométrie a gaz: la CVGTerftftométrie a gaz a volume
constant), 'AGT (thermométrie acoustique d'un gat)la DCGT (thermométrie & gaz par
mesure de constante diélectrique), sont utilis@es pdéterminek au point triple de I'eau.
Elles sont chacune basées sur une relation simtte &s propriétés d’'un gaz pur et la
température T.

CVGT AGT DCGT
pV=nRT c=(yRTIM)"*  p=kT(e-&)/ 0

P P

Figure 1-11 : Principe des expériences de thermomi a gaz. p estla
pression, V le volume de I'enceinte, T la températe, R la constante des gaz
parfait, n la quantité de matiére, gla vitesse du son, M la masse du gag,
I'exposant adiabatique,v la fréquence de résonance la constante de Boltzmann,
gola constante diélectrique du videg la constante diélectriqgue du gaz utilisé atpsa
polarisabilité.

(1) Thermométrie & gaz a volume constant

La CVGT est basée sur I'équation d’état d’'un gadgitas PV=nRT. Il est possible de
déterminer R en se placant a la température du frgite, en mesurant la pression dans un
volume connu, et en déduisant le nombre de Moletapdifférence de masse entre le volume
plein et vide. Les anciennes mesures de la corestist gaz parfaits RNa, ont été analysées
avec attention dans [22]. Ceci a mis en évidendail@ue de nombreux effets systématiques
ont été négligés. Cela concerne les effets relatifs absorptions-désabsorptions de gaz sur
les parois, au volume réel de 'ampoule et a latdilon de 'ampoule due a la pression. Un
bilan de tous ces effets conduit & une incertideld 0°, et ces limitations ne permettront pas
d’atteindre un niveau d'exactitude meilleur.

(2) Thermomeétrie acoustique a gaz

L’AGT utilise la relation entre la vitesse du sop @un gaz et la température
thermodynamique :ss(yRT/M)? oty est I'exposant adiabatique {C,) valable pour un gaz
parfait sans interaction avec les parois. La viteis son est calculée grace a la fréquence de
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résonance d'une onde acoustique dans une cavitévolleame précisément mesuré.
Précédemment, un résonateur cylindrique étaisatiMaintenant, le résonateur est sphérique.
Ce type de résonateur a une figure de mérite ue aiel grandeur plus élevé qu’un résonateur
cylindrique. De plus, dans ce type de résonatesrjriodes acoustiques sont non dégeneres,
ils ont une symétrie radiale et ne sont pas at®rsué les parois du résonateur. Afin de
connaitre le volume de cette cavité, celle-ci egtplie de mercure. Comme la densité du
mercure est connue, la masse injectée dans |z aanits permet de connaitre le volume de
celle-ci.

En utilisant un résonateur sphérique, la déternuinda plus précise de la constante des
gaz parfaits est décrite dans [34]. L'incertitudeeiate a été estimée a 1,7<1&lle résulte
de l'incertitude sur le point triple de I'eau (TPWje I'extrapolation & pression nulle et du
calcul du volume du résonateur. Ce résultat fuembten 1986. Une autre mesure a été
réalisée au NPL en 1979 avec une incertitude del84[35].

Ce principe est aussi utilisé comme thermomeétreemment le développement des
cavités quasi-sphériques [36, 37] a permis une @amans ce domaine. Cette géométrie
permet d’'une part de garder les avantages du riesorephérique et d’autre part de simplifier
la détermination de la dilatation thermique du n&geur qui doit étre prise en compte pour
pouvoir couvrir une large gamme de températures.

(3) Mesure de la constante diélectrique d’'un gaz

L’idée de base est de remplacer la densité daggdiéon d’état par la constante diélectrigue
[38, 39]. Dans le cas d'un gaz parfait, ceci menma relation simple entre la pression et la
constante diélectrique : pkd (e- g)/ap, OUag est la polarisabilité du gaz gtest la constante
diélectrique du vide, qui est parfaitement conR@ur un gaz réel, il faut ajouter des termes
d’ordres supérieurs pour aboutir a I'équation deuSius-Mossotti :
2 -
E-&, :£A£(1+£Bg+n—2C£) (1-11)
Et2e, V \% Vv

ou A. =Rag/3gok est la polarisabilité molaire, .Bet C sont les coefficients du viriel
diélectrique.

La mesure des isothermes méne A/R donc ak=(A/R)ug/(3cg). Comme pour
'AGT, la DCGT évite le probleme de la déterminatide la densité qui est un des facteurs
limitants dans la thermométrie a gaz conventioendllette détermination est simplement
remplacée par une mesure de la constante diéleetdg gaz. Pour mesur&rpar cette
meéthode oo doit étre connue avec une précision suffisanteteCGaindition est remplie pour
'hélium.

Grace aux progres récents des calablwitio [40, 41], la précision obtenue suy est
passée sous la barre des®1Cela conduit & une précision del8° pour la constante de
Boltzmann. La mesure de la pression, les changententcapacités, la détermination de la
compressibilité effective, et les impuretés présewians le gaz et sur les parois de la capacité
constituent les principaux facteurs d’erreurs deeaexpérience.

b) Mesure du bruit thermique d’une résistance

Cette expérience est basée sur la relation entegripérature et le carré moyen du bruit
de tension <U2> présent dans les résistances@&2bruit résulte de la répartition des vitesses
des porteurs de charges, et a partir de calculsntynamiques, on aboutit a I'équation
similaire a celle de Nyquist, qui se met sous tanf1-12)dans le cas ou<kT/h:
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<U 2) = AKTRAV (1-12)

ou R est la résistance Av la bande passante. La difficulté d’'une telle eigrére est de
mesurer tres précisément un faible bruit de tensiorévitant toutes les sources de bruits
extérieurs et en maintenant la bande passanteggtinedes amplificateurs constants. Etant
donnée la nature statistique de la quantité mesul€e temps de mesure importants sont
nécessaires. L'obtention d’'une valeur de k sousal@e des 10 nécessite 8 semaines avec
une bande passante de 20 kHz [43]. Il est asseroiaple que les amplificateurs, les
atténuateurs et les autres éléments électronigestsnt suffisamment stables sur une aussi
longue période.

C) Mesures basées sur le rayonnement d’un corps noi r

Ces méthodes consistent & mesurer le rayonneménpémun corps noir (figure 1-12)
ou par une source équivalente. Ensuite, la loildadR 1-13 ou la loi de Stefan-Boltzmann
(1-14)nous permettent de remonter a la constante derBaitn.

oh h -
L=z {exﬁ(k—;j—l} (1-13)

T=300K

T=250K

LD

Aicm)

Figure 1-12 : luminance en fonction de la fréquencet de la longueur d’onde pour
différentes températures.

(1) Mesure de luminance totale

Ce type d’expérience utilise la loi de Stefan-Bwolénn(1-14)

. 1-14
L=] Lvdv:%T“ (1-14)

ou L représente la luminance totale, = 2rck?/(15¢h% la constante de Stefan-
Boltzmann, et c est la vitesse de la lumiére. Laurede la luminance et de la température
nous donne la constante de Stefan-Boltzmann donorstante de Boltzmann. Pour cela un
« détecteur noir » (I'inverse d’'un corps noir) awet coefficient d’absorption de 1 sur toute
I'échelle des fréquences dy a une valeur non négligeable est utilisé. Ce titeabsorbe
donc le rayonnement sur cette plage de fréquen@sttue I'énergie absorbée sous forme de
chaleur. L’élévation de température est ensuite unées par un thermometre. Le
développement du radiometre a substitution élaatrig constitué une avancée importante
dans le domaine. Pour ce type de détecteur, lemthmaetre utilisé pour mesurer la
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température du détecteur, a la propriété de détdetdacon équivalente la température du
détecteur, s’il est chauffé par un processus nadiat électrique. Pour arriver a ceci, le
détecteur absorbe d’abord le rayonnement optiqueyie on utilise un chauffage classique
par effet Joule sur ce détecteur et on ajuste issance électrique pour que I'élévation de
température soit la méme et donc la puissance negopeut étre remplacée par une mesure
de puissance électrique [44, 45]. La constantetefai$Boltzmann est définie a ¥B0* en
utilisant un systeme analogue fonctionnant a teatpér cryogénique. Cela conduit a la
constante de Boltzmann & 81®° prés (4 fois moins du fait de la puissance 4 équation
(1-14) [43]. Une des limitations vient du fait que cpayde détecteur n’est pas tres sensible
aux trés grandes longueurs d’ondes ou le spectoeghs n'est pas complétement négligeable
dans ce domaine spectral..

Ensuite, le détecteur ne mesure pas directemémtiaance totale par unité de surface
dans une direction donnée (W/m#2/sr), mais plut@ paissance radiative (W). Il faut donc
intercaler des éléments qui par la forme de leursedures vont permettre de donner une
relation bien définie entre la puissance recuea étihinance totale émise. Mais les contours
de ces ouvertures sont affectés par des phénonuends#fraction et de diffusion, ce qui
constitue une autre limitation majeure.

(2) Mesure de la luminance maximale

Ici, on ne s’intéresse plus au spectre entier dpscooir mais simplement a la fréquence
ou la luminance est maximum (figure 1-12). Cettaihance est mesurée, puis est multipliée
par un coefficient de sensibilité, qui vaut moinsndl/3 au niveau denax. Ce coefficient est
lié a la forme de I'expression de la loi de Plahek3

Le fait de ne mesurer que la luminance maximalenped’améliorer le rapport signal
sur bruit et de se débarrasser du probléeme ded&am aux trés longues longueurs d’ondes.
Mais dans ces expériences, le spectre doit doecrétiuit par un filtre avant d’étre détecté.
Contrairement aux filtres électroniques, la caliora de celui-ci constitue la principale
limitation de ce type de montage. En effet, l'initede sur la calibration de ce filtre ne peut
pas étre inférieure a celle du radiométre nécesadm calibration. A cause de cette limitation
k ne pourra pas étre connu & mieux quids.

C. Nouvelle méthode de mesure de k

La proposition de mesure #iede Ch. J. Bordé [46, 47] repose sur I'enregistrerd@n
profil d'absorption linéaire Doppler d'un gaz ewiébgre thermodynamique a la température
T. Cette expérience se distingue fortement dans portipe des méthodes actuelles de
détermination dé&.

L’originalité de notre méthode réside dans le faie 'on mesure directement une
grandeur « microscopique » c’est-a-dire que tolgegparticules sont rigoureusement dans le
méme état quantique. Contrairement a la méthodastiqae, nous évitons les problemes de
moyenne d’ensemble comme la composition isotopifuia détermination d’'une grandeur
macroscopique comme le volume de I'enceinte. Emepué choix de la molécule ou de
I'atome n’est pas essentiel pas plus que celuadehsition, ni celui de la température, ce qui
donne dans le principe une grande généralité &thode.

De plus, avec notre expérience, nous obteods fagon optique par une mesure de
fréequence. Ceci ouvre la voie a une nouvelle défimide I'échelle de température en fixant
la valeur dek. L'échelle de température se trouverait ainsi eotée a I|'échelle des
temps/fréquences.
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CHAPITRE 2.

Forme de raie

33



34



l. Calcul de la forme de raie

Dans ce chapitre, nous allons définir la forme dé rDoppler et les différents
élargissements dus aux parametres liés au garsi@o$l, structure hyperfine) ou au faisceau
laser (diamétre, puissance...). Dans un premier tempss allons d’abord nous intéresser a
un formalisme simple [1, 2]. Dans celui-ci, chagseurce d’élargissement est traitée
séparément, avec le formalisme adapté. Cette métpedmet d'expliquer les différents
phénomenes connus, mais ne permet pas de donntarorede raie globale. Un formalisme
plus général sera donc introduit dans la partie II.

A. Calcul des différentes contributions a la forme de raie

a) L’atome ou la molécule a 2 niveaux

Considérons un atome ou une molécule au reposgegass2 niveaux d’énergie (figure
2-1). Cet atome comporte un niveau fondamental jactéet un niveau excité nofg>. Cet
atome est en interaction avec un faisceau lasers Dacas, on peut écrire :
how,, = E, —E, (2-1)
ou E, et E, sont respectivement I'énergie des niveaux a eabelation de Boh(2-1) relie la
pulsation d’'un photon émis ou absorbé par I'atomeepos et la différence d’énergie entre
les deux niveaux lors d’une transition.

. [

Figure 2-1 : schéma d'un atome a deux niveaus, est la pulsation du photon
résonant qui permet au systéme de passer de Iéthe> a I'état h>

Laser ‘

Cellule contenant
un gaz

v

Figure 2-2 : Dispositif permettant I'enregistrementd’une forme de raie, le faisceau
laser interagit avec les molécules puis est détegiar le photodétecteur.
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On considére qu’'un ensemble de N atomes de ceestpen interaction avec un champ
électromagnétique de fréqueneevariable. La figure 2-3 présente lintensité dusd¢aau
transmis a travers une cellule contenant ces Negdmontage 2-2).

(%) —

Figure 2-3 : Raie d’absorption d’'un atome a deux nieaux.

Comme la durée de vie dans le niveau supériedingst la raie d’absorption n’est pas
une impulsion de Dirac, mais une lorentzienne. Damss d'un milieu optiguement fin:

y (2-2)
| (w-w,,)=1,1- AL. . .
(W= w,,)" +(¥)°)
ou y est la demi-largeur & mi-hauteurfele coefficient d'absorption linéique et L la loregu
d’interaction. Dans cette formule, la forme de esédonnée par:
y (2-3)
(W= )" +(y)*

L(ew- a,,) correspond & un profil lorentzien centréap.

Plus généralement, si le milieu n'est pas optiquerfie, l'intensité du faisceau décroit de
facon exponentielle (loi de Beer-lambert), I'éqoiatievient:

I(w—a)ab):loex;{— AL Y }
m(w=-w,,)” +()°)

L’atome interagira fortement avec un champ de psac. si le désaccor{iu—a)ab|
est inférieur a la largeur a mi-hauteur (largeuuredle). Cette perturbation se traduira par

L(w_ a)ab) =

'absorption (ou I'émission) d’'un photon d’énergreziet un changement d’état interne.
T

L’atome n’absorbera donc que certaines fréquemneses,se traduira par une raie d’absorption
ou d’émission.

L’élargissement naturel est dit homogéne, carfdcé tous les atomes ou molécules de
la méme facon. C’est aussi le cas de I'élargisseéman pression, de I'élargissement par
temps de transit et par puissance, pour lesqu@solzabilité de transition est égale pour tous
les atomes : ils voient tous le méme environnement. sDEn cas contraire, on parle
d’élargissement inhomogéne. C’est le cas de I'difeppler ou la probabilité de transition
dépend de la vitesse de I'atome.
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b) L’effet Doppler

Jusqu'a maintenant, nous avons supposé que I'atantee molécule était au repos. En
réalité, l'espéce active (vis a vis du rayonnemest)toujours en mouvement a cause de
I'agitation thermique. Ceci induit un décalage degtience du photon émis ou absorbé. La
pulsation vue par les molécules sera dans ce cas.

W, =w-k V=w-k_.v, (2-4)

ou v, est la vitesse de la molécule selon I'axe de mapan du faisceau et la
pulsation du laserw,, est la pulsation vue par la molécule. Le lasea slenc absorbé par les
molécules de vitesse, telle que:

vV, = T (2-5)

Pour les molécules de vitesse donneée, le centre de raie d’absorption ou d’émnssi
dont la largeur dépend des élargissements homogenesionc décalé:

o= wab(“ v, j (2-6)

c

ouc est la vitesse de la lumiere.

| (o)A

ry B ™
= i LN NG N

Wan(11V/C) U Gn(1+V4/C)

Ll

—-> —»>
Vz2 Vz1
<+ > laser

v

Figure 2-4 : Principe de l'effet Doppler. Les atmes possédant la vitesse,¥
voient un faisceau de fréquence plus élevée alorsajles atomes possédant une vitesse
V.1 voient un faisceau de fréquence plus basse quei@quence du laser. Cela produit

un décalage de la fréquence de résonance selonlsse de vitesse.

Ce décalage peut donc étre positif ou négatif, cenmdiqué sur la figure 2-4. Ceci
explique pourquoi les raies d’émission seront ésrgsi elles proviennent d’'un ensemble
d’atomes possédant des vitesses différentes. Desmghrésonant pour un atome au repos se
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retrouvent hors résonance si I'atome est en mountgrde la méme fagon un atome qui n’est
pas en résonance au repos avec un photon le ¥=mwaant s’il a la vitesse appropriée. On
comprend ainsi pourquoi la raie d’absorption péxg élargie par effet Doppler.

C) L’élargissement Doppler

Le spectre des espéces actives est donc élargsa da mouvement des atomes ou des
molécules. A I'équilibre thermodynamique, les malés d’un gaz suivent la distribution des
vitesses de Maxwell-Boltzmann. Donc a une tempégaty la densité de probabilité pour un
atome dans ce niveauy Eavoir une vitesse suivant z comprise eniretw; + dv, est donnée
par :

p(Vz) =———e (2-7)
uv 77

N . / 2kT )
ou u est la vitesse la plus probable ,|— et m est la masse de la molécule. Dans
m

notre cas T=273 K done=510 ms'.
Le nombre de molécules avec la vitessest donc:

n (z)dv, = N, p(v,)dv, (2-8)
ou N, estle nombre total de molécules dans le niveau E
Or d'apreg2-6):.
— (a“ ~ a‘ab) (2-9)

V,=C
wab

z

L'intensité laser absorbée dépend du nombre dectlek en résonance avec le laser:
on aura donc, dans le cas d'un milieu optiqueniapuf profil d'absorption ,(v) =1,9(v)

avec g(v) obtenu & partir des équatiaf®s9) et (2-7).
2(,,— 2 (2-10)
g(w)=Gexg - ¢ (@ Czdab)
2kTwy,
G est une constante de normalisation. Une fois alisge le profil devient :

_c( m )" mc ((w-aw, (2-11)
o= (1) of -
w,, \ 27KT KT\ w,

Cette raie est donc une gaussienne centréa,suta fréequence centrale n’est pas

décalée, ce qui parait logique vu que la répantities vitesses est centrée autour de zéro. On
obtient une largeur a mi-hauteur:

1/2
A, =2m = Zwab( Zsz In 2} = 2fin2 Xt (2-12)
mcC C

Dans notre cas, la masse molaire M vaut 17 g'maltempérature T vaut 273,15vet
est égale a 30 THz, ce qui donne une largeur samielnr A, =521 rad.g, soit A = 83 MHz
si cette largeur est exprimée en fréquence.

Dans la suite du manuscrit nous présenterons plutfitrme de raie en fonction de la
largeur & mi-hauteur, dans ce cas I'’équation dévien
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9(w)= [3‘742_2}%{— 4(‘”_2‘)6‘2)2 In 2] (2-13)

I(w)

Wap(1-v/C) @,

Figure 2-5 : Contribution de la classe de vitesse au profil Doppler.

d) Profil de Voigt

Dans les calculs ci-dessus, nous nous sommes placésle cas ou I'élargissement Doppler
est beaucoup plus important que I'ensemble degistmments homogeénes et ou on peut
completement négliger ces élargissements. Danas;dacforme de raie est bien décrite par la
formule 2-13 Mais si la température devient trés basse owngias effets conduisant a un
élargissement homogene devient important, il fanirtcompte de I'élargissement homogéne.
Pour cela, partons de I'équati{+7), que I'on réécrit en utilisant les pulsationsntembre de
molécules interagissant avec une onde laser datprs. a da pres est:

_(C(w_wab)

2 (2-14)
ool J dw

C
n(wdw=N ———e
W, UN 7T
L'absorption correspond a la somme des contribsititentoutes les molécule@»’) pondérées
par la forme de raie d'absorption Lorentzienneagenolécules (w-w")

(@) = [ n(w) L(w-of)des

| (o) est donc le produit de convolution de la formeale Lorentzienne avec la distribution

gaussienne des vitesses des molécules.
Ceci donne finalement :

(2-15)

Ay/f;lic Texp{— [(C/u)(az—wab)zl wab]z}dai (2-16)
urr’ W e (a)— w‘) + (y)
Cela donne un profil de Voigt, Cette équation pire réécrite de fagon plus standard:

AN.c C C
l(w) = ' K w-a,, ),—
(@) urr?w,, [ua)ab( ) uw,, yj

al

| (w) =

(2-17)
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ou K X, y yj ﬂ_—Ldt correspond au profil de Voigt.

y? +(x—t)?

Ce profil est représenté pong = 001 sur la figure 2-6.

ua,,

Gaussienn A=83 MHz
Lorentzien y/2=b MHz

//0|gt

2150 -100 -50 50 100 150

Figure 2-6 : Gaussienne de largeur a mi-hauteur 88IHz, lorentzienne de largeur a
mi-hauteur de 5 MHz et profil de Voigt correspondart au produit de convolution de ces
deux profils.

Si les élargissements homogénes sont négligeablesapport a I'effet Doppler, ce
profil sera quasiment gaussien (c’est notre ca®)cBntre si I'effet Doppler est négligeable le
profil sera essentiellement lorentzien.

B. Différentes sources d’élargissements

L’équation de la forme de raie définie plus hatit3 permet de bien rendre compte de
I'élargissement Doppler, qui dans notre cas edarijissement prédominant. Mais cette
éguation ne tient pas compte de parametres teldagpeession, la taille du faisceau, ou la
puissance du laser.... .

Dans notre expérience pour laquelle la largeur &imé mesurée avec une grande précision,
ces autres facteurs d'élargissement doivent doa@gtdiés et estimeés.
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a) Elargissement par collisions

Quand un atome A avec ses niveaux d’énergietEs, s'approche d’'un autre atome, les
niveaux d’énergie sont décalés a cause de l'inieraentre les deux atomes (figure 2-7). Ce
décalage dépend de la configuration électroniqgseddex atomes, ainsi que de la distance les
séparant. Pour les molécules les processus somhémee type, mais intervient en plus
l'orientation relative des molécules. Par la suiteys noterons R la distance entre les centres
de masse des espéces en interaction. La déforntatioiveau Eest en général différente de
celle du niveau Eet peut étre positive ou négative, selon quediattion est attractive ou

répulsive.

&

\ o +— Eb
00)=Wab
Gout w( )
\ w(R)
A Ea
V/
R

Figure 2-7 : Effet de l'interaction de deux atomesur les niveaux d’énergiew(R)
est la différence d’énergie entre les niveaux d’éngie E, et K lorsque les atomes sont
distants de R.w,, est la différence d’énergie de deux atomes isolés

Sur cette figure, la distance entre les niveauxetgie varie en fonction de R, donc la
pulsation du photon émis dépendra de la distantte ks molécules.

W(R) =|E,(R) - E,(R)|/7 (2-18)

Dans un gaz, la distance entre deux molécules vaBatoirement, ce qui explique
I'élargissement de la raie. Cette distribution dstasthce entre molécules voisines est centrée
autour d’'une distance moyenne qui dépend de Iasiprest de la température, il en résulte un
décalage de la raie d’émission ou d’absorptioru(Bg2-8). Celui-ci dépendra de la facon dont
les niveaux sont affectés par la proximité des deakcules.
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(JL)(R) (A)(Rm) Wap

e’

Figure 2-8 : Elargissement par collisions, R représente la distance moyenne entre
les molécules, eAwle décalage du centre de raie provoqué par les dslbns.

Les collisions provoquent aussi un élargissemeritneitant le temps d’interaction cohérent
entre le laser et les molécules, entre deux oofissi Il en résulte un élargissement homogene
de la largeur naturelle de la transition de la foyp = . L+ aP).

A plus haute pression, les collisions ont au car&raour effet de conduire a un
rétrécissement de la largeur de raie : c'est i'€ffeke [3]. Cet effet est lié a un confinement
des molécules qui se produit lorsque le libre paiconoyen des molécules est de I'ordre de
grandeur de la longueur d'onde. PoursNFeffet Dicke intervient pour des pressions de
l'ordre de 100 Pa, largement supérieures a ceilesas dans notre expérience.

b) Elargissement par puissance

La difféerence de populations entre les deux nivedeita transition est affectée par la
présence d'un champ. En effet, celui-ci induit plexessus I'émission ou d'absorption, donc
peut faire varier la difféerence de population. 8&idifférence de populations diminue, la
transition absorbera moins.

Figure 2-9 : Elargissement par puissanceyreprésente la largeur homogene et S le
parametre de saturation.
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Ce phénoméne augmente la largeur homogene a mathradiin factew1+S, ou S
est le parametre de saturation (figure 2-9).

C) Elargissement par temps de transit

(1) Transit transverse

Dans notre expérience, le temps d’interaction detecnles avec le champ laser est
court comparé a la durée de vie des niveaux exd¢igegemps de transit des molécules dans le
faisceau est défini par Tadavecu la vitesse la plus probable et d le diamétre dscéau
laser. Ce temps peut étre quelques ordres de gnanplelis petit que la durée de vie du niveau
excité, et conduit a un élargissement.

(2) Courbure des fronts d'onde

Les fronts d'onde d'un faisceau gaussien sontvasyexcepté au waist du faisceau.

!
|

/

-3
0

| —
e

- - -

1
\ \

— e | —

:

Figure 2-10 : Front d'onde d'un faisceau gaussieregpropagant suivant l'axe z, w
représente le rayon au col.

Pour une molécule qui se propage perpendiculairednédiaxe du faisceau laser selon
I'axe r, la phase variera comm = 27x/Aou A est la longueur d'onde.

Figure 2-11 : Courbure des fronts d'ondes et effdDoppler résiduel. R est le rayon
de courbure, v la vitesse de I'atome, k le nombreahde et x la distance entre I'abscisse
de la position de I'atome et le front d’'onde "suivat".
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Ce déphasage est responsable d'un effet Doppleduefsqui se combine a
I'élargissement par temps de transit, et est duera@are de grandeur.

.  Forme de raie compléte

Ici, nous allons calculer la forme de raie de memiglus approfondie en utilisant le
formalisme de la matrice densité. Pour cela ndoesskupposer que toutes les molécules sont
dans I'état de plus basse énergie (état a) aalinstitial. Ensuite le formalisme de la matrice
densité va nous permettre de suivre I'évolutiomaimbre de molécules dans I'état excité (état
b). La forme de raie sera donnée par la populatams I'état b en fonction de la pulsation.
L'ensemble de cette partie repose sur un formalismees calculs développés par Ch. J.
Bordé [4-7]

A. Rappels de Mécanique quantique

a) Fonction d'ondes et équation de Schroédinger

Nous allons nous placer dans le cas d’un atomeua diveaux d'énergiga) et |b). Nous
allons donc nous intéresser a I'évolution de lantgjtéade molécules dans les nivea{u& et

|b) en fonction du temps.

Pour cela, définissons la fonction d’'ondit qu) est interprétée comme une amplitude
de probabilité de présence. Par exemple la prat@pibur que la molécule soit a l'instant t,
dans un élément de volunigr = dxdydzsitué au point r est:

dP(r,t) = |w(r, b d’r (2-19)
ol |LIJ(r,t)|2est interprétée comme la densité de probabi‘ﬁfe}&P(t))‘z =|qJ(f,t)|2. Dans la

suite de ce paragraphe, nous allons nous intéraggategrés internes de la fonction d’onde.
La fonction d’onde peut se décomposer sur la basede dga) et |b).

|W(t)) = a(t)|a) +b(t)|b) (2-20)

A partir de la formule ci-dessus, il est possibéecdnnaitre I'état de la molécule & un instant t
donné. a(t) correspond a 'amplitude de probabditén instant donnée de trouver la molécule

dans I'état/a) et b(t) correspond & celle de I'é{h . La probabilité de trouvek(t Yans
I'état |a) & linstant t est donnée par a(t)a(t).

La quantité de molécules dans un état donné eshobten multipliant la probabilité
de présence par le nombre total de molécules.

Pour suivre I'évolution des quantités de molécutespart de|W,(t)) =|a), et on applique
I'équation de Schrodinger pour suivre I'évolutia@n‘d(t).
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9 (2-21)
02 qc;t(t» =(H)}w)

ou H est I'hamiltonien de la molécule.

2 E, O
Pour une molécule isolé¢f = H,, +2p_ ou H, :( 0” £ j est I'namiltonien interne de la
m

a

molécule.

Le mouvement des molécules est traduit par 'hnamidn extérieuP2/2m ou m est la

masse de la molécule Rt’'opérateur impulsion qui agira sur les degrédilnerté externes de
la molécule.

Ecrivons maintenant I'équation de Schrodinger ésgmce d'un champ laser:

E(r.1)= 2 (U, (Fexdi(at -k, 2+ g)) +C.C. 222

E, décrit I'amplitude du champ, Hto(f) décrit la géométrie du faisceau laser.

Dans l'approximation dipolaire électrique, l'intetfan de la molécule avec le champ
laser est décrite par I'hamiltonien d'interaction:

V(F.t)= -fE(F 1) (2-23)

ou [i est l'opérateur moment dipolaire électrique.
Dans l'approximation du champ tournant, on obtient:

V= 0 V.,
= vV, O (2-24)

(bli}a)-E(r1)

avec V,, =V, = -hQ, U o(F)exd-i(at -k _z+¢)] ou Q,, = est la
pulsation de Rabi.
L’équation de Schrédinger en présence d’un chasgr ldevient alors:
o|w(t)) (2-25)

ihT: (H+V)w@))

b) Matrice densité

Le formalisme de la matrice densité permet d'intied rigoureusement la relaxation et la
répartition statistique des états initiaux.
La matrice densité est définie comme suit :

P =|WONWE) (2-26)
Dans cette matrice, les éléments sont donnés par :
Pen(®) = (U, [0 u,) = (U, [PO NP (D) u,) = ¢, (t)c, (1) (2-27)
Dans le cas du systeme a deux niveaux, I'opérateund la forme.
_(bb* ba*
P= (ab* aa*] (2-28)
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ici (a|p|a)=aa*représente la probabilité d’étre dans I'étaibac & un facteur prés le
nombre d’atomes dans le niveau a.

La somme des éléments diagonaux est toujours dygale a 1, car le nombre de molécules du
systeme ne change pas. Par exemple a t=0 N madésnhé dans I'état gp s’écrit :

(00 (2-29)
At

Les termes non diagonaux traduisent les effetgatfiérences entre les étdem et|b), c'est

par eux, que se fait par exemple le couplage aeechlamp laser qui provoque des
changements d’état pour les molécules.

C’est cette matrice qui permettra de donner la édma raie, qui est en fait la population dans
I'état b en fonction de la fréquence.

B. Représentation sous forme de Diagramme

L’évolution de la matrice densité est régie paguliation :

9o (2-30)
'hg—[H Pl

ouH est I'hamiltonien total pour la molécule.

52 2-31
H :HO+P—+v(r,t) (2-31)
2M

Cette équation peut étre résolue par un calcuupstif de facon analytique, ce qui est
assez lourd en manipulations algébriques. Ici, nalilsns présenté un formalisme
diagrammatique qui permet de représenter simplertertaitement en perturbation des
équations d’évolution de la matrice densité. It@iétroduit par Ch. J. Bordé [4, 5].

Sur le diagramme de la figure 2-12, I'axe vertioalenté vers le haut symbolise le
temps. Les deux barres verticales représentemtilé/bcteur transposé) et le ket appliqué a la

matrice densité. Donc, I'élémeria|p|a) sera représenté pazd |a(correspond au bas du
schéma sur la figure 2-13). Une interaction avecHamp laser est symbolisée par une
intersection entre des fleches (le champ) et les arrticaux. Si la fleche pointe vers le point
d'intersection, il s’agit d’'un processus d’absamptisi elle s'en éloigne il s’agit d'un processus
d’émission.

Ce schéma permet de calculer la cohéreinte/a) obtenue a partir de I'état initidh|o|a)

aprés une interaction avec le champ. Pour cefautl appliquer les regles présentées sur la
figure suivante :
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(alela)

Figure 2-14 : Diagramme représentant une interactio avec le champ.

Le diagramme de la figure 2-14 permet de calcaleatiation de(b|da) a partir de(a|da).

La quantité \{, correspond a I'interaction avec le champ. Cettngjté est un des termes non
diagonaux de I'hamiltonien (équati@r24), elle permet donc un couplage entre les états a e

b. Sur la figure 2-14 l'interaction permet de fgiasser du bréa| au bra(b|. Ensuite, notre

systeme évolue librement suivant I'équai@+80)
sans interaction avec l'extérieur. Cette évoluéisnrégie par l'opérateur U:
U (t,t,) =expiH (t -t,)/ 7) (2-32)

tel que:
W) =U (1) W(t,)) (2-33)

Appliquons ces regles au cas de I'absorption doloph

C. Cas de I'absorption a un photon

a) Expression générale de la puissance absorbée dan s l'onde laser

Dans notre cas a l'instant initial toutes les molés sont sur I'état a, donc nous partirons de
(a|p|a) .La figure suivante montre les deux chemins possipbur arriver dans I'étgt) .
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Figure 2-15 : Ensemble des diagrammes représentakdbsorption d'un photon.

La figure 2-15 présente deux interactions. La péeeninteraction avec le champ laser
permet de créer une cohérence entre les étatb.&ettte cohérence oscille ensuite liborement
pendant le temps qui sépare les deux interactjmns, une seconde interaction permet a la
molécule de passer dans I'état b.

Les deux diagrammes sont complexes conjugués Edtadtre, la somme des deux sera
égale au double de leur partie réelle.
Nous allons maintenant mettre en équation le dmgra de droite de la figure 2-15. A
l'instant initial t' toutes les molécules sont d&ésat a. Sur la branche de gauche le systéeme
évolue suivant l'opérateur d'évolution jusqu'astamt t qui correspond a une interaction avec
le champ. Sur la branche de droite une premiéeradation se produit et le systeme évolue
librement suivant I'opérateur d'évolution jusquEmps t. Traduit en équation, ceci donne:

0 i = . N S e ey e
a<b|p|b>>:2Rejdtj dr{a| o] @V (F,D)(@f(F|U (¢, 1))@V, (F,t )b[(FU * (¢, )| F)| b)
(2-34)
La double intégrale permet de prendre en compte lEsicas possibles pour aboutbj|b)

a partir dda|p,|a) . En effet, le temps entre les deux interactioastrpas fixé. On poset-t',
_E -

E e o
2 on définitK (F,F',7) de telle sorte que:

(allrlu .t Fla) = <a|<F|ex;{—i%(t —t')}| ra) = ex;{— i %T}K(F, 1) (2-35)

a)ab

L'expression de la matrice densité initiale estréenpar fp, = exp{—lrl—_l_}). I'hamiltonien est

le méme que celui de I'équatif+35), il est donc possible de regrouper ces deux termes
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(al(r(u @) ) a)alod|a) =
B, H, o o Hl o[ B, . h L. h (2-36)
<a|<r|ex;{ |;(t t') |ﬁ}|r>|a>—exp{ = (r |kT)}K(r,r T |ij
ouK est le propagateur dg',t')a (F,t) [6]. On obtient finalement I'équation:

a (@z.)[drexif-i(w- @, )r][ d°rU 5 (MU, (7)

ot

Ea
EX[{— k_l_j
N N = 7
Z
I'onde laser sera déduite de la relation: 5
P(w)= hwa<b| p|b) (2-38)

(blfb)) =n 20
exd-ik_(Z-2)|K(F,F', 7 -inB)K  (F,F',1)
(2-37)

ou n? = est la population initiale dans I'état a. La pams® absorbée par

b) Forme de raie dans I'hypothése d'un mouvement cl assique des
molécules

En supposant que les molécules ont des trajectal&ssiques, le propagateur s'écrit
simplement:
K(r,r',v,r)=0(r —-1r'=vr)F (V) (2-39)

ou F (V) représente la distribution de Maxwell Boltzmanm. @btient finalement la forme de
raie:

‘;—z =nPha}, [ d*vdxdyRv)20e[ daU,, (F)J 5 (7 - V) xexdi(w=a,, ~k v, )| (2-40)
0

Pour tenir compte des effets relativistes et de rééaxation, il faut rajouter les
21,2

termesexp(- y,,7) pour la relaxation,exd-dJr) avec 5=h2k
m

pour le recul et

2
ex{lw% Z'J pour |'effet Doppler du second ordre. On obtiesmd
c

00

[dau,(Fu5(F -vr)

0

V2
ex i(“{“?j_%a —5—kLvZ]—yab r

—=n 2-41
5 (2-41)

haﬂﬁaj dvdxdyHVv)20e

C) Cas d'une onde plane

Dans le cas d'une onde plabig(F) = cstedonc [[dxdyU, (), (7 - vt) =1, on obtient
donc:
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az

En intégrant sut on obtient:

oP =nOha0}, [d*vF(v Zm{jdrexr{ 1+— -, -0~ kv) yab}r](2-42)

F{( 1+7 5_kLVz]_Vab:|T
‘Z—P =nPnant, [d*vF (v)20e (2-43)
z
(“{14_ j Wy — 0= kLVZJ ~Va
2c?
410
On retrouve ainsi un profil de Voigt:
P - nOnan? [d*vF (¥)2 Veo (2-44)

0z V2 2 5
(“’{1 20] a)ba J_kLVzJ +yab

d) Forme de raie en présence d'un faisceau gaussien

Dans le cadre de I'optique gaussienne, le proffadiceau laser sera de la forme.

2 2

U,(F)= L(z)exr{— L(z)X +2y } pour le mode TENMbdu laser.  (2-45)
WO

ol w représente le waist ou col de I'onde gaussienne et

Wz

L(z) =2~ #i (2-46)
w(z)” R(2)

ou w(z) représente le rayon du faisceau gaussien €Q(z) son rayon de courbure Btle

parametre de Rayleigh.

w(z) = w,, [1+ (ziJ (2-47)

R (2)= z[1+ (%) } (2-48)
_m

Zf - A (2-49)

ou A représente la longueur d'onde de l'onde laser.
Le profil intégré sudxdydonnera:

TV, virz 1
U(z,v,7)= ”dxd)U FIU,(F-Vr) = 2aiv.r7D) ex “ow, . (2-50)

ol b est le paramétre confocal du faisceau gauskierk, W avecw, le rayon au col
du faisceau gaussien &, le nombre d'onde. Le terme,r/bcorrespond au transit
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longitudinal, liée a la courbure des fronts d'onlekong du faisceau gaussien. Par la suite,
nous passerons en coordonnées cylindriques didnc = 277v  dv, dv , avec
v? =v; +V;. Nous aurons donc :

2 2 (2-51)
F(v)d®v = i;ex;{—ﬁj exr{— V—;j2nvrdvrdvZ

T T

o [2kT
Dans le cas d'une distribution de Maxwell-Boltzmanrcellule:u, =u, =,[—
m

En regroupant les termes dépendant deevI'équation(2-41) nous obtenons une
intégrale qui se calcule facilement:

2 2

Y Y Y -
—expt rz)epra)zr2 nU(z,v,1) =

u,"mm Ug c
1 vag (2-52)
2_2 H 2 H 2,.2 2
1+uD T _ivzr_lauE T+|a)vzz u
2w, b 2c 2c°b

I: dv, 27t

2
. v I .
ou expﬁa)zrzr) est la contribution suivant r de l'effet Doppledu second ordre,
C

2v v? o .
> exp-—>)celle de la distribution de Maxwell-Boltzmann, etest la vitesse des

Ug Ug

, . L i, U’
molécules la plus probable selon r, par la suitesmegligerons le terme—2 2b devant les
C
autres termes du dénominateur.

En utilisant(2-52) dans I'équation de la forme de raie, on obtient :

2
exp{i(w— w,-0-k v, + M;J - yab}r
j 2c
X

2 L L 2
a_Pzn,f)haﬂﬁa Mo 2Re_“dr_"dvZ 1 ex;{ \:Z s —
0z 2 s A, u; PSS P 2T
2w, b  2c?
(2-53)
. u,’r? . VT .
Dans cette équation, le termeZDTreprésente le transit transverse%le transit
0

2

au , . . .
-—1 l'effet Doppler du second ordre lié au déplacentst molécules
c

longitudinal et

suivant r. Dans le paragraphe suivant, nous allmesitrer que le terme lié au transit
transverse et celui lié au transit longitudinatsmpensent.

e) Etude sur les contributions dues aux effets det  ransit

Nous allons maintenant faire l'intégrale sur si I'on regroupe tous les termes dépendants de
V., 0on obtient la fonction suivante:
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_y2 2 _i
qo(r):ij.dv expg vz |xexg i Yz ¢ exp[ |(kva)1r (2-54)
\/_ z 2 2 2 2.2 2
u, u; c PPRLCLANS P1 SN Vg
2w, b 2c¢?

ici nous avons néglige l'effet de recul. Cette famc contient donc les différentes
contributions du transit. Elle peut étre intégréaide de la relation :

® o at? (2-55)
J‘ M = "L exp@x)erfc(~/ax)
y LT+X 2X
Dans ce cas l'intégralg(r  prend la forme:EE e‘“’e"ﬁzerfc(a”zﬁ—1/2a‘1’2y)
Uy T
avecerfc=1-erfet erf(z) = iJ'exp(— £2 )t
N
1 . u? b ulr® . u?
eta =S (Q-iw=—%T1), B=—|1+—"—-iw—"LT1 | ety=k,rT.
uf( 2¢? ). P r( 2w? 2c? Y=

u2

Les deux termes e'err représentent I'effet Doppler dd™ ordre et par la suite nous
o

allons négliger ces contributions.
Comme l'effet de transit est beaucoup plus pettltpifet Doppler, on peut utiliser la
relation:

-7 2-56
erfc(z) = © . ” ( )

eXF{_ (0'1/2,5'— 1/2a‘”2y)2]

(aIIZﬁ _ 1/2a—l/2y)
Dans le gaz de N la distribution des vitesses est indépendantta dkrection choisie, la
vitesse la plus probable des molécules sera damémae quelle que soit la direction.

En prenantu, =u,=u, les deux effets de transit s'annulent, il ne rgdtes que l'effet
Doppler, et dans ce cggr s'¢crit:

2 2 2 2-57
ﬂr):nex;{—h#J ( )

La forme de raie finale est donc de la forme:

2..,2 o0
‘Z_P = n;")hmﬁaﬂ—z\%ZRejdrex;{(i(w—wba =0) = V)T~
VA 0

Donc leerfc devient

kLzuzrz}(2'58)

La quantitéy,, permet de prendre en compte I'élargissement icolés Le termeidr traduit
2 .22
l'effet de recul. L'effet Doppler correspond amteFLT. Le termen’” représente le

nombre de molécules par unité de volume préserg tEnivealpa>. L'amplitude de la raie

d'absorption sera donc proportionnelle a la presartielle de NH dans ce niveau.
L'amplitude de la transition peut étre mesurée pexisément, lorsque l'on fitte la raie
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d'absorption. Nous avons ainsi acces a une mesuta gression partielle trés précise en
valeur relative.

Dans cette équation il n'y a plus les contributidostransit qui se sont compensées
[7], donc le transit interviendra uniquement adter supérieur, soit etrf. Cette constatation
est en accord avec I'équati@50). Dans cette équation le termiz,v,7 es} responsable
des effets de transit. Or ce terme ne dépend pas lddargissement par transit sera donc le
méme au waist et dans les zones ou le faisceas dottement divergé. Dans ce dernier cas,
le faisceau a une extension quasiment infinie, guaant un élargissement par transit trés
faible. On doit donc avoir le méme élargissementiaasit quelle que soit la position.

Nous allons maintenant montrer que I'équa®eB8 est un profil de Voigt. En remarquant

2
queJ‘ exp- (Ax2 +Bx)dx=1\/Eerf B ex B , 0n obtient la relation:
0 2VA  \2/a) l4A

P nPnaQ?, v N Rew[w Wm0t iyabJ (2-59)
0z 2 kuu k. u
ou W(2) = expl- 22 Jerfc(-iz) (2-60)
D'apres [8], on peut écrire:
exp-
RelW(x +iy)) = f(y ;J( y) (2-61)
yab d 2)
: . expl-t
donc: Rew(w _wab_dﬂyabJ:lI kou - - @-62)
k.u Tof 0=, =0 _ V" (Ve
k.u k.u
Grace a un changement de variable on obtient:
exr{—(w_wabjz
W =Wy =0+iyy ) y, C k.u
Rew ” = Zco j . Zda (2-63)
U 7 5 (@=a) + (1)
Cela donne un profil de Voigt: .y 5
exr{—( kw""bJ J
2 00 u
a_P — n;o)hmga 7TZWo Vab J‘ . L : dad (2-64)
0z 2 Jrku s (@-a) + (1)

Dans la pratique l'absorption du faisceau lasergmmolécules d'ammoniac varie de
10% a 90% selon la pression. Le milieu est donimjopment épais, ce qui se traduit par une
décroissance exponentielle de la puissance duefaistout au long de la zone d'interaction
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dans le cas d'un faisceau non saturant. Nous pesrogompte cet effet en écrivant la loi de
Beer-Lambertl (v,L) = 1, exp- a(v)L), ot a(v) est le coefficient d'absorption linéaire de la
raie et L la longueur de la cellule d'absorption.

expg — ki
ﬂ-ng yab T Lu da)'

2 Jrcul @l + ()

L'équation 2-64) devient:

P..(@) =P, expg - n@ha0?, (2-65)

Donc méme en tenant compte de la taille finie deéscéaux, la forme de raie théorique
s'exprime sous la forme trés simple d'une expoelétie profil de Voigt.
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CHAPITRE 3.

Dispositif expérimental
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l. La molécule de NH 3

A. Pourquoi lI'avoir choisie ?

Nous avons choisi la molécule de Nphrce qu'elle posséde des raies d’absorptions en
coincidence avec la plage d'émission de notre &a%6rum.

25 NH,
20—
15—
1.0

0.5 —
oa 2 e bl bk b | i

g™

25 NH,
2.0
1.5
1.0

0.5 —
oo FIFFV T P hl..;l

g™

Figure 3-1 : Spectre d'absorption de la molécule deH; (extrait de [1]) . L'axe
des abscisses gradué en pum représente la longeunritie, I'axe des ordonnées en
cm.moléculé' représente I'intensité absorbée.

Le laser a C@émet dans lintervalle spectral 9-11 um. La figardessus montre un
grand nombre de raies de Bprésentes dans cet intervalle de longueur d'onde.

Une autre caractéristique de la molécule de; Bt qu'elle posséde des raies avec un
fort ccefficient d’absorption [2]. Cette moléculepar ailleurs beaucoup été étudiée, ses
fréequences de transition sont ainsi tabulées dhusseprs articles, sa structure hyperfine est
bien connue, ainsi que I'élargissement collisiofi€].

Enfin La molécule de Nkposséde des raies isolées, contrairement d@&@Fexemple.

B. Dédoublement des niveaux "a" et "s

La géométrie a I'équilibre de la molécule desMidt pyramidale.

La figure 3-2 illustre le fait que la molécule peasdciller entre deux configurations
géométriquement identigues par le mouvement dedgraamplitude des trois atomes
d'hydrogéne qui passent d'un c6té a l'autre dugegmendiculaire a I'axe de la molécule.
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A Energie potentielle
électronique

90° 0

Figure 3-2 : Mouvements de grande amplitude de la atécule de NH
(retournement de parapluie). Les fonctions d’'ondap; et ), sont associées a chaque
configuration.

Dans son état électronique fondamental, I'énergtentielle de la molécule présente
deux minimums séparés par une barriere énergétijues deux configurations d'équilibre
étaient séparées par une barriére infinie, lesanivel'énergie seraient strictement équivalents.

Or, la barriére permettant ce mouvement d'inversisinfaible (2020 cth soit environ
10KT), ce qui autorise la molécule a passer d'uneigaration a l'autre par effet tunnel: les
niveaux se dédoublent. On obtient des fonctionsd#oantisymétriques et symeétriques
associées a chacun des deux niveaux:

1 (3-1)
WS_\/E(LIJ1+HJ2)

_ 1 _ (3-2)
‘Pa——ﬁ(% W)

C. Caractéristique de la raie choisie

S,%w=1 % J=6, K=3

a,\,=0 J=6, K=3

Figure 3-3 : Niveaux d'énergie correspondant a laransition asQ(6,3) de la bande de
vibration v,, a correspond a la fonction d'onde antisymétrique es$ a la fonction d'onde
symétrique.
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La raie choisie pour I'expérience est la raie asg)(6)=6,K=3) dans la bande de la
molécule d’ammonia¢’NH; de fréquence : 28 953 694 MHz (10,3 pm) [2]. Lecsee de
cette raie intense et isolée a été enregistrépgamtroscopie a transformée de Fourier (TF) par
A. Valentin au LPMA [8](figure 2). Cette raie esistnte d’environ 13 GHz de la raie
d’émission la plus proche du laser a Q@ raie R(6)) et est donc accessible grace a&notr
laser et du MEO 8-18 GHz.

Bande 7, 120 000 MHz

i, At st o e, A S, A Y Pt o S, i | M

L Fréquence de la

raie d’émission R(6)
du laser 4 CO,

\

Raie asQ(6,3) e

’ l{ i

250 MHz

Figure 3-4 : 1) Spectre & transformée de Fourier déa bandev, de **NH3 (LPMA)
) Spectre a transformée de Fourier de la raie as®,3) (LPMA)
[Il) Spectre a haute résolution de la raie asQ(6.3)LPL).

Nous avons choisi une raie Q, qui a I'avantage altaune structure hyperfine tres
compacte [5, 6], qui ne sera pas résolue dansomaiitmns expérimentales.

D. Fonction de partition

Ici, on se propose de calculer la proportion deérulkes de Nklprésentes dans le
niveau de basse énergie de notre transition. Rear on utilise la fonction de partition qui
permet de rendre compte de la distribution stgtisti des molécules sur les niveaux
d'énergies. Celle-ci suit la loi de Maxwell-Boltznmeet dépend donc de la température. Dans
cette étude, nous choisirons une température dd2K3 qui correspond a la température de
notre thermostat.

Cette étude est importante car plus il y a de nubdécdans le niveau de départ, plus
I'intensité absorbée est élevée et donc meillaarlsgapport signal sur bruit.

La population N a I'équilibre thermodynamique du niveau bas deentmansition sera
donnée par le produit du nombre total de molécpdada probabilité pour la molécule d'étre
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dans le niveaw,=0, J=6, K=3. Celle-ci est le rapport du facteurBtdtzmann du niveau
d'énergie considérée, multiplié par la degénérescey de ce niveau g, exp-E, /KT ))
divisée par la fonction de partition (notée Z):

N, = ; g, exp(-E, /KT) (3-3)

Eo est I'énergie du niveau considéré.La fonctionatéitippn est donnée par :
Z=ZiotlvinLel (3-4)

ou Z est la fonction de partition de rotation;,Zelle de vibration et £la fonction de
partition électronique.
L'équation(3-3) peut donc se réécrire:

expE
ZI’Ot
gel eXp(_EeI /kT)

/KT) y g, expCE,;, /KT) y 9. eXp(E, /KT)
Zvib Z

rot

No =N x Qo (3_5)

el

Le facteur correspond a la contribution électronique.

el
Les niveaux électroniques sont tres espacés, taries les molécules sont dans le
niveau fondamental et la fonction de partition l®tsera égale au facteur de Boltzmann du
niveau fondamental. Comme c'est ce niveau que considérons ici, le facteur électronique
sera égal a 1.

g, eXpCE,, /KT)
vib
l'approximation de [l'oscillateur harmonique, lesveaiux d'énergie s'écrivent sous la

formeE,, = Z(h Vv, (n +%)]

Le facteur correspond a la contribution due aux vibrationsn®a

La fonction de partition peut donc s'écirg =[](l-expEhv, /kT))™ o0 v est la
fréquence de vibration du niveau considérg sadlégénérescence. Dans I'expressiod ge

on a omis le facteuf](expChv, /2kT))® qui se simplifie entre numérateur et dénominateur
du facteur eXPEEy, /KT) :

vib

Vibration Fréquence (cit) |dégénérescence(l - exp(hv, /kT)) ™
Vi 3337 @ 1 1,00000002
\Z 950 1 1,0067
V3 3444 2 1,00000001
Va 1627 2 1,00018

Tableau 3-5 : Modes de vibration de la molécule ddH3
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Le tableau ci-dessus montre que tous les factears(le exp(-hv, /kT))™ sont

: . R expE,, /KT . R :
guasiment égaux a 1, le facte'ugrV PCE., )sera donc égal a 1 pour le niveau

vib

fondamental pour lequé,;,=0.
Grot exp(— Erot /kT)

Le dernier facteur correspond a la contribution due a la partie

rot

rotationnelle.

L'énergie de rotation d'une toupie symétrique esinde par hc(BJ(J+1)+(A-BfK Les
coefficients A et B de Nglvalent A=6,2304 cm et B=9,9416 cil pour les niveaux
antisymétriques et A=6.2284 ¢het B=9.9466 cill pour les niveaux symétriques[9].

La dégénérescence 2J+1 des niveaux rotationnelaffesté d'un coefficient =0,2 ou 4
donné dans [10]. Pour les niveaux symétriques,=§i & J pair le niveau n'est pas peuplé, si
K=0 et J impaire, le poids statistique des niveesix4, si K0, le poids statistique est 2, si K
est un multiple de 3 et différent de O le poidgistigue est 4 (dans ce cas une rotation de

2?72 ne change pas la fonction d'onde rotationnelle)[11]

Pour les niveaux antisymétriques les poids stqtie8 sont les mémes sauf que pour K=0 seul
les J pairs sont peuplés.

Dans le cas du niveau bas de la transition utiliéég=6 et K"=Ky=3, la fonction de partition
rotationnelle des niveaux antisymétriques s'écrira:

_hc(BJy (Jo+)+(A-B)K,?)
KT

4% (23, +1)e[

Jrot exp(— Erot /kT) _
Z

_he(BI(I+1)+(A-B)K?)

S'3'B,| @3 +1)e[ o)

J
J=0k=0

ou By représente le poids statistique des niveaux.

Ce rapport est égal a 2,6 %, a 273,15 K. Donc 18%mmolécules de NHse trouvent dans le
niveau inférieur de la transition asQ(6,3). Si lend en compte les niveaux symétriques et
antisymétriques dans la fonction de partition tan premiere approximation, il suffit de
diviser par 2.

La fonction de partition totale a 273.15 K calcuiéeest de 500, elle est en tres bon accord
avec les valeurs calculées a partir de [10],[9B§3Gien que I'on ait utilisé une formule trés
simplifiée pour I'énergie et que l'on ait totalemeggligé la population des niveaux de la
bande de vibratiom,=1.
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E. Autres transitions ou molécules

La méthode de mesure de la constante de Boltzmarvope optique a I'avantage d'étre
indépendante de la molécule et de la raie choMpels serons amenés a explorer plusieurs
raies différentes de I'ammoniac pour choisir |& fai plus favorable et quantifier les effets
systématiques.

Nous serons peut-étre amenés a travailler surré&atolécules, éventuellement dans
un autre domaine spectral.

1.2 - CHSF

" 04

0.0 n ST, N PO N
9.2 9.4 9.6 9.8 10.0 10.2 10.4

Figure 3-6 : Spectre de la molécule de G [1], L'axe des abscisses représente
la longueur d’onde gradué en pum, I'axe des ordonnéeeprésente l'intensité
absorbée en cm.moléculé

Par exemple, une partie du spectre de la molécideF Coincide avec la bande
d'émission a 9 um du laser a £6omme le montre la figure 3-6. Cette molécule a de
propriétés physicochimiques différentes de;Nii forme une phase liquide au contact de
I'inox. Nous pourrons ainsi tester I'effet de cémpdmeéne sur la thermalisation des parois ou
la stabilité de la pression.

A plus long terme, le méthane, proposé par Ch.oddd3 peut étre utilisé. Ce gaz est
tres intéressant de part sa géométrie tres simglexestence de raie bien isolées [12]. Ce
point sera développé dans la partie "Chapitre, B"ll
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[I.  Présentation générale du montage

Pour cette expérience, nous utilisons un laser a €ébilisé en fréquence sur une
transition de la molécule OgQdétectée a 1Am en absorption saturée. Le rayonnement laser
est ensuite utilisé pour réaliser la spectroscafiebsorption linéaire de la molécule
d’ammoniac.

La largeur a mi-hauteur de la raie d’absorptionNté; a la température de notre
expeérience est d’environ 83 MHz. L’enregistrement grofil d’absorption est réalisé en
balayant la fréquence laser (sur une plage d’en\Zf@ MHz) grace a un modulateur électro-
optique (MEO). Celui-ci génére deux bandes latérdie fréquences respectives-Q/2n et
vo-Q/2n de part et d’autre de la fréquence fixe du lakarplage d’accordabilité de notre
MEO s’étend de 8 a 18 GHz [13-15]. Le signal issuMEO est ensuite filtré en fréquence
grace a une cavité Fabry-Perot (CFP) accordéeashamde latérale,+Q/2x Ceci permet
d’éliminer le résidu de porteuse a la fréquenget la bande latérale a la fréquengeQ/2n.

Le faisceau utile de fréqueneg+Q/2n est scindé en deux grace a une lame séparatrice
50/50 : un des deux faisceaux traverse une encaintplie d'ammoniac et l'autre est utilisé
comme faisceau de référence. Le spectre de &8t ainsi obtenu en balayant la fréquence
micro-ondeQ/2x pilotée par un synthétiseur.

Comme nous l'avons vu, la température du gaz doit éontrélée. Nous plagcons donc la
cellule dans un thermostat. Le mélange eau+gladé apntient permet de maintenir la
température a quelques dizaines de mK prés aueRr 8,15 K.

Les deux faisceaux sont détectés sur le méme pétetddur. Pour cela, il est nécessaire de
les moduler en amplitude a des fréquences difféserites signaux relatifs a chacune des
deux voies, sont extrait du signal total grace axdemplificateurs a détection synchrone. Le
rapport est enfin calculé numériguement.

i--1 Dét. Synchr.f)

N Vsg-
Lase.r.a,CQ Vi MEO Vi | Vse- Vsp+
stabilisé en y X CFP) )
fréquence 8-18 GHz| Vsg+ | Vse: oo |\
q Polariseur

Voie de référence (A)

50/50
Thermostat @ 273,15 K

Voie signal (B)

7

’Modulation fz‘ ’Modulation fl‘

N m
- ISUS

Dét. synchr. f@ Ra‘l‘p;;r‘t‘ I;TA

Figure 3-7 : Montage global CFP : Cavité Fabry Pérh MEO : modulateur
électro-optique, v, fréquencede la porteuseysgfréquencesdes bandes latérales.
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Comme nous l'avons vu dans le premier chapitre, sm&ce avec une excellente
stabilité en fréquence, un faible bruit d’intensié¢ une fréquence largement accordable est
nécessaire pour sonder la raie moléculaire. Uhe $elurce avait déja été mise au point par
'équipe avant mon arrivée. Elle se compose d’'serla CQ asservi sur une raie moléculaire
de OsQ. L'accordabilité est obtenue grace a un modulaéectro-optique (MEO) micro-
onde. Un asservissement en intensité a été mikea pour les besoins de I'expérience.

Dans une premiere partie, nous présenterons le a&€3. La deuxieme partie sera
consacrée au MEO et I'asservissement en interi3@gs la derniére partie, nous décrirons la
cavité de filtrage.

A. LelaseraCoO,

a) Présentation du laser a CO »

Les lasers que nous utilisons (Figure 3-8) sontldssrs a C@fonctionnant a une
pression de 1 Pa. Le milieu actif est contenu dawestriple structure en pyrex. Ce systeme est
semi-scellé, permettant I'utilisation de différeg¢stopes. Le pompage de la raie laser est
obtenu grace a une décharge double de 1kV pourA5SLan stabilité de celle-ci est assurée
par une alimentation stabilisée en tension & fi@s. La chaleur produite par cette décharge
est évacuée par l'intermédiaire d’une circulatierfrééon en équilibre liquide-vapeur.

Cet ensemble est supporté par une armature en soygrieur dont le coefficient de
dilatation est de 10°C. La cavité laser portée par cette armature dare une faible dérive
liée a la variation de température. Les 400 kgatessemble lui conferent une grande stabilité
meécanique.

Céramique piézo-€électrique

Tube triple enveloppe

Orifice de remplissage du gaz

e Réseau pivotant
Décharge Arrivée fréon l Anode

miroir

Cathodes en cuivre Vis de réglage de la longueur d'o

A .
-

A

Cavité optique

Figure 3-8 : Configuration mécanique du laser.
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Les vibrations acoustiques sont réduites par i&atiion d’'un caisson d’isolation
acoustique. Il se présente sous la forme d’uneebait métal tapissée de plagues alternant
plomb, et feuilles de polyuréthane. Cela permetédieire les bruits acoustiques de 60 dB, et
en plus de limiter les variations de températurelalestructure dues aux variations de
température de la salle d’expérience.

Notre laser permet d’accéder a un grand nombreadsitions dans la gamme de 9 a 12
pm. Les différentes raies sont distantes de 30 &H@. La sélection est assurée par un
réseau. Celui-ci associé a un miroir concave fdenwvité laser qui mesure 1,2 m. Le miroir
diélectrique de sortie possede un coefficient diexi®n de 92%. Son rayon de courbure
externe a été choisi pour minimiser la divergengdaisceau en sortie de cavité. Dans cette
configuration, le rayon au col mesure 3,2 mm dt@géve a 12 cm de la sortie du laser.

La plage de gain du laser autour de chaque ramisi&on est de I'ordre de 100 MHz.
Le miroir de sortie est monté sur une céramiquegdiectrique permettant de modifier la
longueur de la cavité.

La puissance dépend de la raie d’émission. En, &ffééquilibre thermodynamique, la
population des niveaux de @@uit la loi de Boltzmann. Les raies émettant lespbnt un
nombre quantique J autour de 20. Notre cas estsrfauorable: sur la raie R6 (J"=6), nous
disposons de 1W.

b)  Caractéristiques spectrales du lasera CO

La largeur spectrale et la dérive en fréquence ptemt de caractériser la performance
de stabilité en fréquence d’un oscillateur. Expéritalement, la largeur spectrale est obtenue
grace au signal de battement entre deux laseriqdes sur un méme photodétecteur. Dans
notre équipe, nous disposons de 3 lasers aid¥dtiques. Le battement de deux de ces lasers
est représenté sur figure 3-9. Cela a mis en évaldas dérives lentes de 1 kHz par seconde,
et une largeur spectrale de 1,1 kHz pour le baténtenc del1/+/2 = 08 kHz par laser.
Cette figure nous montre également qu’il est bienléisé par une gaussienne dont la largeur
a mi-hauteur donne la largeur spectrale. Un batterdent le spectre est bien gaussien est
caractéristique d’'un oscillateur perturbé par laiitbotechniqgue basse fréquence (bruits
meécaniques, stabilité de la décharge...) [16]. Uneekente stabilité passive est
indispensable, car il est difficile de réaliser asservissement en fréquence avec une bande
passante supérieltér_e a quelques kHz.

Gaussienne

largeur a mi-hauteur:
1,11 kHz

Amplitude (unité arbitraire)

Fréquence
Figure 3-9 : Battement des deux lasers libres.
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B. Asservissement du laser

Nos lasers libres présentent intrinsequement wseltonne stabilité qu'il est possible
d'améliorer en asservissant leur fréequence d'éomissir une raie moléculaire. Nous allons
d’abord présenter la molécule choisie, puis notér@sser plus particulierement au dispositif
d’asservissement.

a) La molécule d'OsO 4,

Dans la gamme de longueur d’'onde utilisée (10,6jané}¢ établie depuis 1980 une grille
de fréquences de transitions de la molécule ER19]. Cette grille est recommandée par le
CIPM pour stabiliser la fréquence des lasers, ZD]. Cette molécule doit ceci a ses
multiples avantages. Tout d'abord, ses raies absbd®00 fois plus que les raies de,C€
il est presque toujours possible de trouver ureeniquasi-coincidence avec les raies de CO
La molécule de Osfa aussi une masse moléculaire importante, ceemqui les transitions
moins sensibles a I'effet Doppler du second orHrdin, certains isotopes ne présentent pas
de structure hyperfine, les raies sont plus égatde pointé du sommet de la raie s’en trouve
donc amélioré.

La raie utilisée est la raie R(23)A(-) : elle se trouve & 8 MHz du centre de la raie
d’émission R(6) du laser a G{19].

b)  Cavité de référence

Le signal d’absorption saturée est détecté en rirmsgon d’'une cavité Fabry-Pérot.
Cette configuration présente de nombreux avantpgegapport a l'utilisation d’une cuve
d’absorption simple [21]. Elle permet d'obtenir wgain de rapport signal sur bruit
proportionnel a la finesse de la cavité.

Comme le faisceau laser effectue de nombreux akosirs dans la cavité, la pression
nécessaire pour avoir un bon contraste est abalgg#ant ainsi I'élargissement par
collisions.

La puissance a lintérieur de la cavité est praportelle a la puissance d’entrée
multipliée par la finesse de la cavité 200). La puissance disponible a l'intérieur de la @avi
est donc beaucoup plus importante que la puissatieatrée de la cavité qui, comme nous le
verrons dans la partie suivante, est limitée pgfitacité du modulateur électro-optique

La cavité permet également de filtrer spatialenterfidisceau en ne laissant passer que
le mode TEMo.

Une cavité est aussi trés bien adaptée a I'abeargaturée, car cela revient a avoir
toujours des faisceaux pompe et sonde parfaitealigmes.
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Passage Support de miroir

haute tension Pompage en Dural
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Miroir Orifices de pompage Fenétre en ZnSe—

Figure 3-10 : Configuration mécanique de la cavitée référence.

La cavité optique est composée de deux miroirsredezlont le coefficient de réflexion
est de 98,5%. La finesse est donc de 200. Le rdgorourbure des miroirs est de 50 m. Les
deux miroirs sont distant de 1,2 m, ce qui conduih intervalle spectral libre de 95 MHz.

Cette configuration assure un diamétre quasimemtaat dans la cavité, avec un rayon
au col de 4,7 mm situé au milieu de la cavité.d@onse spectrale de la cavité Fabry-Pérot est
présentée sur la figure 3-11.

Intervalle spectral libre 95 MH32

Amplitude (unité arbitraire)

1k Mode d'ordre supérieur résiduel
ok JW@M

Fréquence

Figure 3-11 : Réponse spectrale de la cavité de égénce.

Le miroir d’entrée de la cavité est monté sur udemique piézo-électriqgue qui est
sépare, du point de vue des connections électriqgre® parties. L'excursion de la partie

b

"lente" permet de modifier I'intervalle spectrabré, de fagon a accorder la cavité sur la
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fréquence laser. La partie rapide rend possiblasservissement rapide ou I'application d’une
modulation de fréquence.

Les deux supports de miroir réglables sont montés extrémités d'un cylindre en
aluminosilicate. Ce matériau est caractéerisé paiailole coefficient de dilatation thermique.
Cette structure est entourée d’'un blindage en |almée champ magnétique externe est ainsi
atténué d’'un facteur 500. Le champ magnétique uésid l'intérieur de la cavité est alors
réduit a quelques mG. Le déplacement des niveatnedjie des molécules par effet Zeeman
est ainsi négligeable. Une enceinte a vide entbensemble. La procédure de remplissage
consiste a faire le vide dans la cavité, puis amné pression voulue de OsQypiquement,
la pression est choisie entre 0,3 et ITXttbar. Cette valeur assure un bon compromis eatre |
contraste et I'élargissement par pression.

C) Stabilisation en modulation externe

Nous utilisons un modulateur électro-optique (ME&f)n de générer des bandes
latérales autour de la porteuse. Il devient ainsisfple de moduler ces bandes latérales sans
affecter la porteuse. Cette modulation externe pemmsi d’asservir le laser grace a une
bande latérale tout en gardant la porteuse non l@edCelle-ci servira a sonder les
molécules.

Le modulateur permet de générer des bandes |laé&l@mntes de 1 a 500 MHz de la
porteuse, ce qui permet d’'atteindre facilementdéss d’OsQ nécessaires a l'asservissement.

L’effet électro-optique repose sur la modificatides indices ordinaire et extraordinaire
d'un cristal anisotrope par I'application d'un charélectrique. Dans notre expérience, la
dépendance de ces indices est linéaire en chaeyt,|'@ffet Pockel. Les modulateurs électro-
optiques que nous utilisons ont été mis au poinsd®tre équipe [22]. Ce sont des MEO a
ondes progressives fonctionnant en modulation diénae. Le milieu électro-optique est un
cristal de CdTe. Ceci nous permet de créer deuddsalatérales de polarisation orthogonale a
la porteuse. L’efficacité du systeme est constdates une bande passante de 1 a 500 MHz,
mais le rendement n’est que de 0,03%, limité paokfficient électro-optique du CdTe a 10
pm.
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Figure 3-12 : Schéma de stabilisation en modulatioexterne.
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Le principe de I'asservissement de notre lasetteestivant: la fréquence du laser est
comparée en permanence a une référence constiaréeing transition rovibrationnelle
détectée en transmission de la cavité Fabry-Peroplie du gaz moléculaire de référence.
Afin de détecter la résonance moléculaire, il €stagsaire dans un premier temps, d’asservir
un mode fondamental de cette cavité Fabry-Peroéfgeence sur la fréquence d’émission du
laser. La cavité se trouve alors en résonance laviaser qui est ensuite asservi sur le signal
moléculaire d’absorption saturée détecté en trasmon de la cavité Fabry-Perot. Les
discriminateurs de fréquence utilisés pour ces dmuwcles d’asservissement sont le mode de
la cavité Fabry-Perot et la raie moléculaire, qoumtsde symétrie paire. Le signal impair
nécessaire a I'élaboration du signal de correatrobtenu par une technique de modulation
basse fréquence et détection d’'une harmonique rmpai

Il est donc nécessaire d’avoir deux modulations fdjuence pour nos deux
asservissements. Ceci est réalisé au niveau dectféloptique en appliquant une double
modulation sur la radio-frequence de I'électro-gpé. La premiére modulation est a 90 kHz,
elle permet d’asservir la longueur (donc la frégqeede résonance) de la cavité en jouant sur
la tension appliquée a la céramique piézo-¢électriga seconde est a 4,8 kHz, elle permet de
détecter le signal moléculaire. Celui-ci est déesxtr la 3"®harmonique, ce qui a 'avantage
de réduire les décalages résiduels et leur déaws tb temps. Les fluctuations lentes de la
fréquence laser sont corrigées en jouant sur la [BAfE du laser, et les fluctuations rapides
sont corrigées en jouant sur la RF du modulateousto-optique en sortie du laser.

d)  Caractéristique de I'asservissement sur une raie de OsO,4

L’asservissement sur une raie de @sait été caractérisé avant mon arrivée dans
'équipe [22]. Je vais présenter brievement cegltats.
La figure 3-13 montre le spectre du discriminateler frequence moléculaire détecté en
harmonique 3. Ce spectre correspond & une predsi@f’ Pa d’OsQ dans la cellule et & une
puissance laser de 200 uW. La largeur pic a pialess de 20 kHz, le rapport signal sur bruit
est de 1000, pour une constante de temps de lanmsié utilisée ici est la raie P(46%4),
située a 115 209,15 kHz de la raie P(14) du lassDa
Sur la figure 3-13, notons également la présenamdgosantes latérales de part et d’autre de
la composante centrale. Ces composantes suppléresrga trouvent a 45 et 90 kHz, et sont
dues a la modulation de 90 kHz appliquée sur laibdatérale pour permettre de détecter la
raie de résonance de la cavité Fabry Pérot.
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Signal d'absorption saturée (unité arbitraire)

20 kHz

-150 -100 -50 0 50 100 150
Fréquence (kHz)

Figure 3-13 : Raie d'absorption saturée de la moléte d’OsO, détectée en

harmonique 3.

La figure 3-14 montre le spectre de battement emigedeux lasers stabilisés. Ce spectre
est bien modélisé par une lorentzienne de largeni-tzauteur de 11,8 Hz, donc chaque laser
a une pureté spectrale de 5,9 Hz. La forme lorent nous indique une correction efficace
du bruit basse fréquence.

Amplitude linéaire (unité arbitraire)

Lorentzienne

largeur a mi-hauteur

Fréquence (Hz)
Figure 3-14 : Battement des deux lasers asservis.
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Pour compléter I'étude des performances de noger lattardons-nous sur la figure
3-15 qui présente la racine carrée de la variafiéad de la fréquence de battement. Celle-
ci présente la stabilité en fréquence de chaqudlatear en fonction de I'échelle de temps.
Pour des temps de moyennage inférieurs a 100esdé@tlroit de fagon linéaire avec une pente
ent 2 indiquant un bruit blanc de fréquence, donc un fmttionnement de notre boucle
d’asservissement. Le minimum, appelé plancher dke¥, est atteint apres 100 s au niveau
de 0,1 Hz, soit des fluctuations relativesAty égale & 3x1¢°. Ensuite, la racine carrée de la
variance d’Allan remonte. Ceci est d aux dériesgds du laser asservi.
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(A1) v,y (Hz/Hz)

(ad’(0)"* (H)

N
o
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1 10 100 1000
1, durée de la mesure (s)

Figure 3-15 : Déviation d’Allan du laser asservi.

L’enregistrement de la dérive de fréequence du bedte met en évidence une dérive
inférieure au Hz par seconde. Ceci est en accad l@vcomportement de la variance d’Allan

aux temps longs.

La reproductibilité de notre systeme a aussi &&ée Des mesures de la fréquence
moyenne du battement ont été réalisées sur unedeéde 20 jours. La fréquence moyenne
obtenue est de -1,6 Hz, avec une reproductibiBtd@?2 Hz, soit une reproductibilité relative
égale & 3,5x18.

Ces caractéristigues sont les meilleures obtenaedepgroupe. Actuellement, notre
laser est sans doute moins performant, car lasaielaguelle nous travaillons est moins
favorable [23], moins d’efforts ont été faits sarréduction des parasites électromagnétiques

et les réglages sont différents. Toutefois, lesgperances ne sont pas inférieures de plus d'un
ordre de grandeur.
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C. L’électro-optique large bande

La raie de NH utilisée pour enregistrer les spectres et en dédiglargissement
Doppler se trouve a 13 GHz de la raie laser. Lgelar Doppler mesure 83 MHz a 273 K. I
faut donc la balayer sur plus de 200 MHz, pour auoe bonne précision sur cette largeur.
Nous utilisons un MEO micro-onde accordable entret 88 GHz pour a la fois décaler la
fréquence du laser G@t effectuer ce balayage. Celui-ci fonctionnelsunéme principe que
I'électro-optique utilisé pour I'asservissement,isnau lieu d’appliquer une modulation RF
sur le cristal, c’est une modulation micro-onde gsi appliquée. Ce dispositif a été mis au
point par le Laboratoire de Spectroscopie Hertzede Lille [15]. Il a ensuite été optimisé
par I'un de mes prédécesseurs. L'ensemble deslddétai cet outil est présenté dans son
manuscrit de thése [13].

Le principal point faible de ce dispositif est soés faible rendement (I Il est donc
nécessaire d’'éteindre au maximum la porteuse pateréu’elle se superpose a la bande
latérale et vienne interagir avec nos molécules.

Comme la polarisation de la porteuse et celle desiés latérales sont orthogonales, un
polariseur constitué de deux paires de 3 lamesn&e 4 incidence de Brewster permet déja
d’atténuer la porteuse d’'un facteur 200, on obtamic 2 bandes latérales et une porteuse
d’intensité 50 fois supérieure a chacune des balad&sles. Ensuite, un diaphragme permet
encore d’atténuer la porteuse d’'un facteur 5. liregte donc plus qu’'un facteur 10 entre
l'intensité de la porteuse et des bandes latér&lefin, une cavité Fabry-Pérot accordée sur la
fréquence de la bande latérale permet encore dereélh porteuse d'un facteur 1000 (cf
paragraphe suivant).

L’efficacité de I'électro-optique dépend beaucoupla fréquence micro-onde qui lui
est appliquée. La figure 3-16 montre des fluctuegtiatteignant 21%. Dans ces conditions, la
forme de raie n’est plus reconnaissable. Ces fatictns sont présentes sur la voie sonde et la
voie de référence. En faisant le rapport de ces deies, on s’affranchit de ces fluctuations
(Figure 3-17). Mais un asservissement en intensgg indispensable, pour sonder les
molécules de NElavec une puissance constante.
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Figure 3-16 : Efficacité de I'électro-optique en faction de la fréquence.
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Figure 3-17 : a) signaux de la voie sonde (bas)d la voie de référence (haut) b)
rapport ajusté par une exponentielle de gaussienne.

D. La cavité de filtrage

Cette cavité a une configuration plan-concave. Heax miroirs de coefficient de
réflexion 98 % sont distants de 15 cm, ce qui damméntervalle spectral libre de 1 GHz. Le
waist se trouve sur le miroir plan, a I'entrée dechvité et mesure 3 mm. Le rayon de
courbure du miroir concave est de 100 m. Ici ndilssons la cavité pour sa sélectivité en
fréquence. En effet, si la cavité est accordéeusar fréquence particuliere, les fréquences

. L 1 N
distantes dé\v seront atténuées d’un facteur , ou L est la longueur

4R Z(ZLMVJ
1+ > SIn

(1-R) c
de la cavité, R le coefficient de réflexion desoig. Dans notre casv est l'intervalle entre
notre bande latérale et la porteuse, la cavitét @ésservie sur la bande latérale. Pour notre
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cavité, le facteur sera de 1,2<1pour Av=100 MHz. En pratique, c’est le couplage de la
porteuse avec les modes d’ordre supérieur (nouagdpsllerons résidus de porteuse par la
suite) qui va étre le facteur limitant pour ceréitie. La figure 3-18 nous montre que ces
modes d’ordre supérieur couvrent une zone largepeo@e a celle ou la porteuse est non
négligeable. Une modulation d’amplitude de 17 kHzfdequence pour une profondeur de
30% est donc générée au niveau de I'électro-optigue s’affranchir de ces résidus. Seules
les bandes latérales seront modulées, et en ddétdetasignal final a cette fréquence, on
s’affranchit des résidus de porteuse.

La cavité permet également de réaliser un filtrapatial, en sélectionnant le mode
gaussien TEM.

La fréquence de notre bande latérale est balayé256uMHz. Dans le méme temps, la
deuxieme bande latérale parcourt également 250 bfihis le sens opposé. Comme nous
utilisons une cavité, la deuxieme bande latéraleeggoduite chaque intervalle spectral libre,
et la bande latérale utile risque de "croiser"daxdéme bande latérale de l'intervalle spectral
libre suivant lors d'un balayage. Une cavité coaxtec un grand intervalle spectral libre doit
donc étre utilisée, de cette facon les bandesala®seront plus espacées et risquent moins de
se "croiser".

_I T TT T TTT T TTT T TTT T TT I_ T 1T | T TTT [ T TTT T TTT T TT I_
i Porteus ]
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C T T T I T T T T | T T T T I T T I L I_-I L I L [ T LI T | T T T T | T T T l
| Bande latérale I I ]
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Figure 3-18 : Signal de transmission de la cavitédbry-Pérot.

Juste aprés la cavité une séparatrice 90/10 pet@@ioyer 10 % de la puissance vers
un photodétecteur, afin de réaliser I'asservisseémemotre cavité. Pour cela, une modulation
de fréquence est appliquée sur la bande latéral€ip@rmédiaire du modulateur électro-
optique. Une fréequence de modulation de 8 kHz awvecprofondeur de 38 kHz a été choisie.
Ce sont les valeurs minimales avec lesquellesdtassement de la cavité fonctionne de
facon convenable. Dans ces conditions, la rai¢agrelle la spectroscopie est effectuée n'est
que faiblement élargie (Chapitre 4,11,D,e)
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E. L’asservissement en intensité

L’asservissement en intensité utilise le signavpr@ant de la voie de référence. Ce signal est
comparé et asservi sur une tension de référentabiégComme les deux voies sont séparées
apres I'électro-optique, la puissance du faiscemuds sera constante a I'entrée de la cellule
de NH. La tension de référence est maintenue constamegalr sur I'autre.

Asservissemen
en intensité
Synthétiseur

AM, @f, kHz

Voie de référence (A)

Synthétiseur
@ 80 MHz
AM, @ f,kHz
___‘: ---- EE I IS S .
] Dét. synchr. :
-4 Dét. synchr. i) § | () F——
ﬂ ) E— - -~ e e e e e

Figure 3-19 : principe de I'asservissement en intaité, MEO : modulateur électro-
optiqgue, MAO : modulateur acousto-optique, AM : modilation en amplitude.

La figure 3-20 présente le résultat de I'assermisse en intensité. Le signal de la voie
de référence (en haut) est en moyenne constantoieasonde (en bas) ne présente plus que
des variations de %, contre 21% sans la stabilisation en intensité.
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Figure 3-20 : Variation d'amplitude (mV) des 2 vois. (a ) voie de référence aprés
asservissement, (b) voie sonde.

F. Bilan

On obtient avec le dispositif complet un laser adable en fréquence sur plus de 250
MHz et pour lequel les fréquences parasites (pseteou résidus de porteuse) ont des
intensités maximales relatives de 1%. La contrdoutie ces raies parasites est ensuite filtrée
électroniquement pour réduire encore leur influence

Les fluctuations de fréquence sont tres faiblegneparticulier la largeur de raie est de
l'ordre de la dizaine de Hz.

L'intensité est stabilisée a un niveau dig,3

Ces performances sont suffisantes pour Uffenrdesure de la constante de Boltzmann
par spectroscopie laser.
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1. Thermostat

L'étude du thermostat, ainsi sa conception et &erau point de la chaine de mesures de
température, ont été effectués par la composamyeciature du LNE-CNAM.

A. Configuration du thermostat

Vers le pompage secondaife,
M 'entrée de gaz et
‘ la jauge absolue de pression

résistances de plating
100Q (0,39Q K1)

Cellule |
d’absorption,

' 2 ’ Mousse isolanté

Figure 3-21 : Photographie du thermostat.

a) La cellule d’absorption

La cellule contenant le NHmesure 37 cm de long. Elle est placée au centithatmostat.
Deux tubes sous vide permettent de limiter les dghs thermiques avec I'extérieur et
d’éviter les problemes de condensations sur le8tfes. La cellule est séparée de ces zones
tampons par deux fenétres en ZnSe dont le traiteanaireflet est adapté a 10,6um. Ces
fenétres constituent également un filtre passe éandour de 10,6um, afin de couper le
rayonnement thermique. Les zones tampons sonté&pde I'extérieur par le méme type de
fenétres.
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Figure 3-22 :Cellule (en gris) et zones tampons (dranc), les rectangles noirs
représentent les sondes de température.

Le pompage est assuré par une pompe turbo moléguiie-méme pompée par une
pompe primaire a palettes

b) Le thermostat

L'ensemble de la cellule d'absorption est placé danrécipient de dimensions intérieures
1x0,5%0,5m, soit un volume de 250 I. Ces dimensgnmd trés importantes comparées a la
taille de la cellule pour assurer une trées bonaeil#e et une trés bonne homogénéité en
température.

Le thermostat est isolé de I'extérieur par 10 cmnumusse. Sur la figure 3-21 le
thermostat est ouvert. Lorsque son couvercle estéfdl devient parfaitement étanche : la
couche de mousse sous le couvercle a été mouldeate complémentaire a celle qui entoure
le thermostat. Dans un coin du récipient (en baso#te sur la figure 3-21), un petit tuyau
permet d'évacuer I'excédent d’eau produit dansolanée par la fonte de la glace. Afin
d’éviter que ce tuyau ne soit bouché par des pi@i#lale glace, une grille a été positionnée au
fond du thermostat.

B. Le mélange eau-glace

Dans un premier temps, nous n'avons pas besoirpeldésrmances d’'un point triple
[24]. Un mélange eau-glace a [I'équilibre thermodyitue permet d’atteindre des
performances suffisantes pour notre expériencepdiat de fusion de I'eau se trouve a
273,15K. L'exactitude typique des thermostats sitit cette transition est meilleure qué*10
si I'eau est suffisamment pure (suffisamment fdjréPour cela, nous utilisons un filtre
déioniseur.

La cellule contenant le NdHest maintenue a 273,15 K grace a l'importanteapih de
fusion de la glace consommée lors de la transisiolide-liquide. En effet, I'enthalpie de
fusion est de 330 000 J/kg : un apport de 330 O@érhet de faire fondre seulement 1 kg de
glace. L'intérét de l'utilisation du point de fusiae la glace est alors évident pour dissiper la
chaleur apportée dans le thermostat par la cedfalesorption. L'inconvénient réside dans le
fait que la glace doit étre régulierement remué# g@arder un mélange homogéne eau-glace,
le thermostat n’est pas réfrigéré, la glace fond, maturellement tendance a flotter.

Au contact de la cellule, la glace fond et forrme dine pellicule d’eau liquide qui
entoure la cellule d’acier inox. Celle-ci permeasbkurer le contact thermique et d’évacuer
'excédent de chaleur de la cellule vers le thetatosCompte tenu des dimensions du
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thermostat, le mélange eau-glace reste homogénalapenplus d'une Y2 journée.
Typiquement, il faut évacuer 8 litres d’eau toutes 24 heures et ajouter la quantité
correspondante de glace.

C. La mesure de la température

La température est mesurée en temps réel gracgondgs placées sur le corps de la cellule
(la figure 3-22). Ces sondes sont des résistaregsdatine dont la résistance est une fonction
affine de la température.

R(T)=mT+p (3-6)
Donc :

T=aR+b (3'7)

oua etb sont déterminés lors de I'étalonnage des sondesaleur de la résistance est

lue par un multimétre Keithley 2700, caractérisé yoze incertitude de mesure de 0,25 mK.
Les données sont ensuite rapatriées sur I'ordingtéee a un cable GPIB. La température est
calculée, puis enregistrée avec les valeurs dstaésies. Les courbes de températures sont
enregistrées en méme temps que les spectres ge NH

D. Etalonnage de la chaine de mesure de température

a) La sonde de référence et le voltmetre

Nos 3 sondes de température sont étalonnées negoéat grace a une sonde de
référence et leur résistance est lue sur le multenieithley. La sonde de référence et le
voltmétre ont été étalonnés au point triple deu’'@a273,15 K mais également au point de
fusion de Galium a 302,61 K. (Ce point fait pad&l'EIT 90 [25]). Ces étalonnages ont été
assurés par nos collaborateurs du LNE-INM.

A partir de ces deux mesures, les ceefficieptgiaher sont calculés et I'exactitude de la
valeur lue par le voltmetre peut étre suivie. Lésuitats de ces étalonnages sont présentés
dans le tableau 3-23.

1 mars 2005 07-juil-05
arer (K.QH 2,5665480452 | 2,565509427 | Aa -2,8975x10”
bret (K) 16,66900551 | 16,66793548 | Ab 1,07003x10”

Tableau 3-23 : Etalonnage de la sonde de référence.

En utilisant ces valeurs dans I'équati@®6) , une dérive de -2 mK au point triple de
I'eau (710°en valeur relative) a été mise en évidence, ce@muive la grande stabilité de la
sonde de référence. Le tableau ci-dessous pré2anssures de la résistance de la sonde de
référence par le multimetre notgR 4 mois d'intervalle
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mars 05
sonde+multimétre

juillet 05
sonde+multimétre

T (K) Riei (Q) T (K) Riei (Q)
point triple 273,16 99,97776 273,16 99,9733
point Ga 302,914600 111,5782909 302,914600 111,573525

Tableau 3-24 : Etalonnage du multimétre.

Une dérive de -12 mK apparait alors que la sond&fdgeence n’a dérivé que de -2 mK
sur cette période. La dérive du multiméetre est diomgortante. Pour corriger ce probleme,
nous avons ajouté au dispositif en juillet 2005 udésistance étalon calibrée par nos
collaborateur du service température du LNE-INMtt€eésistance, tres stable dans le temps
et ne dépendant que trés faiblement de la tempérast utilisée pour recalibrer trés
régulierement le multimetre.

b) Etalonnage de nos résistances

Nous étalonnons nos sondes de température enmeleuas résistances et la résistance de la
sonde de référence aux mémes points dans le thetmbous faisons I'hypothese que le
coefficienta est le méme pour toutes les sondes et nous legfidonc a & Ce coefficient est

lié a la dépendance en température de la résisthnptatine et n’a pas de raisons de changer
d’'une sonde a l'autre. De plus le résultat de laumen’est pas trés sensible aux erreurgasur
car nous sommes tres pres du point triple ou l@ea®e référence est étalonnée, les erreurs
d’extrapolations sont donc minimes.

L’étalonnage de ces 3 sondes est effectué toeseseimaines. Ces sondes peuvent dériver de
5 mK par semaine.

E. Performances obtenues

Une fois le bain homogénéisé, les variations degpérature du mélange sont inférieurs
a 5 mK dans tout le volume si I'on est au moin® &rh des parois du thermostat. La figure
suivante présente la température du bain sur pitssieeures aprés mélange. La température
du mélange reste trés stable durant cette pérledi#écalage est au maximum de 2 mK. Le
bruit de mesure est de 2 mK et il est centré audeda valeur théorique du point de fusion de
l'eau (273,15K).
Typiquement, les valeurs de résistances des 3 s@mh & moins de 20 mK de cette valeur.
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Figure 3-25 : Evolution de la température du thermatat sur une journée de

mesures.

La figure 3-26 montre le temps de réponse de nbaanostat quand il est écarté de sa
position d'équilibre. La perturbation correspond mélange de l'eau et de la glace,
généralement fait en milieu de journée afin d'évifee les phases liquide et solide ne se

séparent.
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Figure 3-26 : Réponse du thermostat a une perturban en fonction du temps.

Sur la deuxieme partie de la figure, nous avonsétss la réponse du thermostat par

une décroissance

exponentielle.

y =Y, +Ae

(3-8)

X
t
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Ceci donne y= 273,1503 K, A=0,0856 K, t=4052 s. Le temps cendstique est de plus de
1,1 heures, il faut donc attendre plus de 2 heawvast d’enregistrer le premier spectre.

En conclusion, le contréle de la température dttdiotion d'une température stable
nécessitent quelques précautions, en particuldnnage régulier des sondes, I'utilisation
d'une résistance étalon, et une homogénéisatiani¢ég du mélange eau-glace. On obtient
ainsi un thermostat dont la température est ca¥er@ 20 mK c'est a dire 7x10Ces
performances sont suffisantes pour notre premine de mesures de
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CHAPITRE 4.

Mesures de la largeur Doppler et analyse des
resultats
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l. Choix de la fonction modele et des conditions d’ acquisition

A. Choix de la fonction modeéle

Le principe de notre expérience est de mesureangelir d'un profil d'absorption
linéaire d'une vapeur moléculaire a I'équilibrertih@dynamique. Pour cela, nous devons
modéliser la forme de raie, et la largeur a mi-bautest donnée comme un parametre de
I'ajustement non linéaire de la forme de raie mod&i profil d'absorption expérimental. Les
profils expérimentaux seront simulés par des exptieiees de profil de Voigt (cf Chapitre 2).

Le modéle doit étre le plus proche possible deolartte expérimentale et donner la
largeur avec l'incertitude la plus faible possililge fois cette largeur obtenue, il faut extraire
toutes les sources d’élargissements autres qaedissement Doppler.

Dans cette partie, nous allons donc analyser lamdotde raie et tester tous les effets
susceptibles de la modifier afin de monter que ¢eléhe d'exponentielle de gaussienne est le
mieux adapte.

a) Choix du modele

Nous avons vu au chapitre 2 que la forme de raoripue, a I'équilibre
thermodynamique était donnée par une exponentiellgrofil de Voigt:

P..(0) = exg - nPnaQ?, dw (4-1)

Expérimentalement, nous travaillons a des presslerisH; comprises entre de 2 et 12
Pa, le waist du faisceau mesure 5,5 mm. Ceci dann&argissement par collisions compris
entre 0,1 et 1 MHz, I'élargissement Doppler s'é88 MHz.

La régression non linéaire basée sur un profil degMlonne de bons résultats sur des
spectres théoriques sans bruit. Mais dans les wonslide notre expérience, avec un bruit
blanc typique de 354, le fit ne converge plus.

Le probleme vient du rapport tres faible entredegéur collisionnelle et la largeur
Doppler, de l'ordre de 0a 10°. Dans nos conditions expérimentales, le rappgriasisur
bruit n'est alors pas suffisant pour extraire latdbution collisionnelle du profil de Voigt.

Nous allons donc chercher a simplifier la formeraie. Pour cela, nous évaluerons la
contribution des différentes sources d'élargissénpeur ne retenir que les termes non
négligeables.

L'ajustement non linéaire d'une exponentielle desg@nne sur le spectre théorique
converge méme avec un bruit blanc dg,3Mous avons donc décidé d’'ajuster les spectres
expérimentaux avec une exponentielle de gaussienhme tester les effets des différentes
sources d’élargissement sur les résultats donnésupa telle régression non linéaire
(amplitude, largeur, incertitude). Pour cela, n@wns généré des raies théoriques, en
incluant successivement les différentes sourcdargigsement, puis nous avons ajusté ces
profils par une exponentielle de gaussienne.
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b) Modele d’exponentielle de gaussienne

L’exponentielle de gaussienne s’écrit sous la fosoigante:

Pul)=P, ex{Aex;{“”"g(Z)(‘“L “a) jj + plar - ) @2)

AZ

ou R est la puissance laser incidente, et A le prodilitou o représente le coefficient
2
n
d’absorption de la molécule pour la transition erés niveauxa) et |b): a :4\/7_7%.
E,hu

Nous avons également ajouté une perpéw( —a)o)) qui permet de prendre en compte des

variations éventuelles de la puissance sonde antres effets non prévus par le modele.

La régression non linéaire basée sur ce modeleghatenbien modéliser la forme de
raie théorique avec une incertitude sur la largieud0° lorsque I'on néglige I'élargissement
par collisions et I'élargissement par temps desitan

C) Influence de la structure hyperfine

L'isotope **NHs de la molécule d'ammoniac posséde une structyserfiye due au
moment quadrupolaire du noyau d'azote. Ceci préserd complexité supplémentaire pour la
mesure de la largeur de raie. En effet, au liewataune seule raie parfaitement isolée,
chaque composante hyperfine donne une raie. Loreque avons choisi notre transition,
nous avons privilégié les raies QJEO) caractérisées par leurs spectres hyperfirss tré
resserrés. Dans ce cas les composantes hyperfétakerst typiquement sur moins de 100
kHz [1, 2]. Nous n'avons pas enregistré la strechyperfine, mais une étude théorique de
celle-ci est en cours.

Nous avons d’abord testé I'effet sur la largeurrdopar I'ajustement non linéaire d’un
doublet de méme intensité dont nous avons faitevdigcart entre les deux composantes.
Pour cela, nous avons additionné point par poinixdeaies théoriques décalées de
'espacement hyperfin de 0 a 100 kHz. Nous modeétisensuite le spectre résultant par une
unique exponentielle de gaussienne. L'élargissewiaienu est donné sur la figure suivante
en fonction de I'espacement des deux composantaésuiiet.
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Figure 4-1 : Elargissement de la largeur a mi-hautg&r d'une raie constituée d'un
doublet en fonction de I'espacement du doublet.

La figure nous indique que deux composantes hypesfde mémes intensités distantes
de 100 kHz provoquent un élargissement infériel@aHz et cet écart évolue de facon
guadratique avec un coefficient de 0,83. Il estassirprenant de constater que la somme de
deux gaussiennes espacées de 100 kHz provoquangisgément seulement de 83 Hz. Un
calcul reporté en annexe [annexe 1] montre quélaegissement intervient au second ordre.

Cette étude a également montré que I'amplitudeadmie donnée par l'ajustement est

indépendante de I'espacement entre les 2 compesante

La structure hyperfine est souvent plus complexeirguoublet de méme intensité.
Nous avons donc simulé l'effet d'autres structutes principaux résultats sont regroupés

dans le tableau suivant:

Structure Hyperfine élargissement (Hz) en valeuttinada
Doublet distant de 100 kHz et de méme intens|té 83 10
Doublet distant de 100 kHz .
dont les composantes ont un rapport 2 en intensité¢ 3 7 9x10
Triplet s'étalant sur 100 kHz et de méme intensité 7 5 7x10’

Tableau 4-2 : Influence de la structure hyperfine gr la largeur du profil, lorsque
chaque composante a une largeur a mi-hauteur de 88Hz.

Dans tous les cas présentés dans ce tableaugidSament évolue de facon quadratique

avec la structure hyperfine.

Ces résultats nous ont également montré que plosnire de composantes hyperfines est

important plus I'effet est réduit.
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L'élargissement d{ & la structure hyperfine estcduggligeable au niveau de 1 @eci nous
permettra dans la suite de négliger cet effet.

Dans l'avenir, si la sensibilité de I'expériencgukdifie, une meilleure prise en compte
de la structure hyperfine au niveau de’ st tout & fait possible. En effet, notre équipe
dispose d'un spectrométre a trés haute résolutioparmet d'enregistrer et de résoudre de
telles structures. Il s'agit d'une grande cuvestgiiion longue de 18 metres dont le diametre
est de 70 cm. Un systeme de rétroréflexion réaliéune optique de coins de cubes permet
de porter la longueur d'absorption a 108 métredeles dimensions associées a la technique
d'absorption saturée permettent d'obtenir uneutisnlmeilleure que 1 kHz.

d) Influence de la pression

Ici, nous avons utilisé la forme de raie théorique 4-1)dont I'amplitude est fixée a 1,
nous avons négligé le transit et la structure HyperNous faisons ensuite varier la largeur
collisionnelle y,,de 0 a 1 MHz ce qui correspond a nos conditionmxentales. Nous
modélisons alors la raie obtenue avec une expatilentiie gaussienne. L'évolution de
I'élargissement de la raie en fonction du paramgjreest donnée sur la figure 4-3.
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Figure 4-3 : Elargissement du profil en fonction ddargeur collisionnelle.

La figure 4-3 nous montre qu’une largeur collisiei® y, =10kHz provoque un

élargissement estimé a 8,8 kHz, et cet élargissessnlinéaire en pression a mieux que
2x10* Le coefficient de proportionnalité est de 0,883.

Contrairement au transit et a la structure hyperfil faut donc tenir compte de cette
source d'élargissement. On déduit la largeur punemeppler par extrapolation linéaire a
pression nulle.

L'incertitude sur la largeur (figure 4-4) évolueakggment de facon linéaire. Cela signifie
gue le modéle commence a s'éloigner de la formerithee. L'incertitude maximale reste
inférieure a 2,5 kHz pour une largeur collisioneell, inférieur a 1 MHz. Elle est donc
négligeable par rapport aux 70 kHz d'incertitudeéeinentale due au rapport signal sur bruit.
Cela veut dire que pour linstant nous ne sommes lipgités par la modélisation, mais
seulement par le rapport signal sur bruit.
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Figure 4-4 : Incertitude sur la largeur a mi-hauteur en fonction de la largeur

collisionnelle.

La figure suivante montre les résidus correspondagt100 kHz et &,,~1 MHz.
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Figure 4-5 : Résidus correspondant a I'ajustement'dn profil de Voigt par une
gaussienne. Le profil de Voigt correspond a la comution d'une gaussienne de 83 MHz
de largeur a mi-hauteur avec une lorentzienne de tgeur 100 kHz a gauche et 1 MHz a

droite.

Sachant que le bruit typique sur les spectresaee8fgl les résidus seront noyés dans le
bruit & basse pression, mais seront visibles aehprgssion si I'on moyenne sur quelques
spectres.
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Figure 4-6 : Amplitude du profil d'absorption donnée par I'ajustement en
fonction de la largeur collisionnelle, lorsque le fil de Voigt d'amplitude unité est
ajusté par une gaussienne.

Comme le montre la figure 4-6, I'amplitude du drdfabsorption évolue également de
facon linéaire par rapport au coefficiepf, et I'écart atteint 2,5% pour une largeur
collisionnelle de 1 MHz.

L'amplitude du profil d'absorption sera par la suitilisée pour mesurer la pression
d'ammoniac dans l'enceinte au cours des acqusiti@es mesures de pressions seront
corrigées de l'effet observé sur la figure 4-6.

e) Bilan de I'étude sur les élargissements

Nous pouvons résumer les résultats de la facomstav
y (4-3)
A=A, 1+ 0,883»ALb

0

ou A est la largeur a mi-hauteur de la gaussienne nsagiélle spectre théoriqu, est

la largeur Doppler pure. L'élargissement par pmssiarie de 4, a T/, de la largeur
Doppler. L'étalement de la structure hyperfine gjétend typiquement sur 100 kHz conduit a
un élargissement inférieur a 70 Hz, négligeableadeva sensibilité actuelle de notre
expérience. Nous n'avons pas testeé l'influenc&ti@dissement par temps de transit. En effet
dans la partie 21l, nous avons montré que lessitsartransversal et longitudinal se
compensent exactement.

Dans la pratique notre objectif & court terme étemat incertitude de quelques™l€ur la
mesure de la largeur du profil, nous intégreronscdmiquement la pression dans le modéle
servant a dépouiller les spectres expérimentaux.
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B. Optimisation des conditions d'acquisition

Jusqu'alors, aucun bruit n'était ajouté aux spetir@oriques. Nous allons ici ajouter un
bruit blanc de 3,, pour obtenir une raie plus proche des raies exeétales.

Dans un premier temps, nous utiliserons ces sgegoar rechercher la densité
optimale de points spectraux échantillonnés derfacminimiser l'incertitude sur la largeur a
mi-hauteur. Ensuite, nous testerons le modele sl&juent non linéaire sur des spectres
expérimentaux. Enfin, nous relierons l'incertitsde la constantle au rapport signal sur bruit,
dans le cas d'un bruit blanc.

a) Largeur du balayage

Nous avons ici testé l'influence de la largeur @éapage sur l'incertitude donnée par
I'ajustement non linéaire. Pour cela, nous avombald généré plusieurs raies théoriques
tronquées sur des intervalles de 120 a 600 MHzs mraiutilisant toujours 500 points. Nous
avons ajouté un bruit blanc dont I'amplitude pipia représente °8, de I'amplitude de la
raie. Ces parametres sont proches de nos condéiqésimentales.

Incertitude sur la largeur (MHz)

100 Z00 200 400 500 00
Plage de balayage (MHz)

Figure 4-7 : Incertitude sur la largeur en fonctionde la plage de balayage.

La figure 4-7 représente lincertitude donnée parptogramme d'ajustement sur la
largeur en fonction de la plage sur laquelle leayye est effectué. Cette incertitude est
directement liée a I'écart type d'une série de tspecajustés individuellement et donc a
l'incertitude finale sur la mesure de la constal@déBoltzmann. Sur cette courbe le minimum
est atteint pour un balayage de 300 MHz et darcasd’incertitude donnée sur la largeur est
de 70 kHz. A partir de 250 MHz, la valeur est fpésche du minimum. Expérimentalement,
nous avons choisi de restreindre la plage de bg¢ag250 MHz, afin que la bande latérale se
trouve suffisamment loin de la porteuse laser esetemodes d'ordre supérieur couplés dans
la cavité de filtrage (cf chapitre 3 I1).
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b)  Test du modele sur des spectres expérimentaux

Regardons tout d’abord le résultat sur un speégek r
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Figure 4-8 : Spectre expérimental et ajustement, aptitude en (u.a).

Cette figure montre a quel point notre modele stajbien au spectre expérimental : il
est quasiment impossible de distinguer la difféeemntre le spectre expérimental et
I'ajustement.

La meilleure fagcon de caractériser la pertinenceme’'modélisation est de s’intéresser a
la différence entre notre courbe expérimentale eé$ultat de I'justement, le résidu.

A basse pression (1 Pa), notre modéle est bientédap données expérimentales. En
effet, les résidus sont noyés dans le bruit, cottithustre la figure 4-9. Cette figure présente
les résidus d’'une moyenne de 10 spectres. L'axeabgesisses correspond a la fréquence du
balayage en MHz, et I'axe des ordonnées a la diffég entre le spectre expérimental et la
forme de raie modélisée par une gaussienne.
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Figure 4-9 : Résidus du profil normalisé a basse pssion (1 Pa). L'axe des
abscisses est gradué en MHz; pour I'axe des ordore® l'unité correspond a I'amplitude
du laser non absorbé.
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A plus haute pression (12 Pa), des résidus siguifiic sortent nettement du bruit,
comme le montre la figure 4-10. Cette figure cqroesl & une moyenne sur 10 spectres, soit
une constante de temps de 200 ms d'acquisitiopgoat.
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Figure 4-10 : Résidus du profil normalisé a haute ygssion (12 Pa). L'axe des
abscisses est gradué en MHz; pour I'axe des ordore® l'unité correspond a I'amplitude
du laser non absorbé.

Cette forme est caractéristique d’une modélisainmparfaite. Dans ce cas, le modele
passe successivement au-dessus puis en dessoascdertbe. Méme si le résultat semble
moins bon, l'incertitude donnée sur la largeurmastlleure pour les hautes pressions, car elle
est limitée par le rapport signal sur bruit. Enegff'incertitude due a la modélisation est
inférieure a 2,5 kHz (Figure 4-4) a 12 Pa alors lgneertitude due au rapport signal sur bruit
estde 70 kHz a 1 Pa.

L'augmentation du rapport signal sur bruit a plasth pression est illustrée sur la figure
4-11. Ce gain se traduit par une diminution deéititude sur la largeur & haute pression.
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Figure 4-11 : Profils d'absorption normalisés en foction de la pression (2,4,6,8,12
Pa).
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Figure 4-12 : Résidus a haute pression (12 Pa) ajas avec un profil de Voigt,
L'axe des abscisses est gradué en MHz; pour I'axeslordonnées, l'unité correspond a
I'amplitude du laser non absorbé.

Nous avons ensuite repris les 10 spectres acquagii@ pression, mais cette fois nous
avons utilisé un profil de Voigt avec une décraicsaexponentielle de l'intensité tout au long
de la cellule d'absorption. Les résidus sont repri&s sur la figure 4-12, lls sont pratiquement
noyés dans le bruit car le profil de Voigt combadexponentielle est en effet un modele
mieux adapté a la forme de raie expérimentale c8iie série de spectres, la largeur Doppler
obtenue est de 82,6 MHz avec une barre d’erre@0deHz. Cette valeur n'est pas compatible
avec la valeur théorique de 83,06 MHz. Ceci estad{fait que le modele comporte deux
parametres libres dont I'un est beaucoup plus gattl'autre. Si le rapport signal sur bruit
n'est pas suffisant le parametre le plus faibla gés mal estimé. Nous avons donc finalement
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choisi d'ajuster tous les spectres expérimentaugmen a haute pression, avec une
exponentielle de gaussienne.

C) Evolution de [lincertitude sur la largeur en fon ction du bruit
d’amplitude présent sur les spectres

Dans cette étude, nous avons ajouté un bruit [danée modeéle théorique. Nous avons
choisi une absorption de 30 %, ce qui correspomxdspectres basses pressions. Cette raie a
ensuite été modélisée par une exponentielle desigaune. Cette étude met en évidence une
relation linéaire entre l'incertitude relative darlargeur et le bruit relatif d'amplitude. Le
cecefficient de proportionnalité est de I'ordre de 20

Ainsi, un bruit d'amplitude de 3%/donne une incertitude de 60 kHz sur la largeur.
Expérimentalement, il est possible de faire 2018csps en 1 mois et demi. Si la limitation
vient uniquement d'un bruit statistique au bouR@&7 mesures l'incertitude serait divisée par

72000 soit 1,3 kHz. Cela donne la largeur avec ugertitude finale de 1,5xT0donck &
3x10°. Pour obtenik avec une incertitude de t0Onous devons donc atteindre un bruit de
10/00.

Dans la pratique, nous avons réalisé une séri®@te ectres dont le bruit d'amplitude est de
30, l'incertitude obtenue est de 8 kHz, elle est sapée aux 1,3 kHz attendus. Nous
discuterons en détail de cette observation dapartze 4 Il
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[I.  Reésultats expérimentaux

A. Premier dispositif expérimental et premiers résu ltats

Une description générale du montage expérimerdajaété donnée dans le paragraphe
| du Chapitre 3. Dans cette partie, je décriraguement les parties spécifiques au premier
dispositif.

Les tout premiers spectres ont été obtenus avenamage beaucoup plus simple que
celui utilisé actuellement. Dans le premier disphgprésenté sur la figure 4-13, les deux
voies sont modulées a 2 fréquences différentegdel’d’un hacheur (disque en rotation percé
de trous). Deux séries de trous permettent de reodek deux fréquences selon I'endroit ou
le faisceau traverse le hacheur. Les deux voiescsiiectées par le méme photodétecteur et
le signal est ensuite envoyé a deux détectionshsgnes. Ceci évite de caractériser deux
chaines de mesures distinctes. Les fréquences delation sont mesurées, a la base du
disque et envoyées aux deux amplificateurs a détesynchrone (un pour chaque voie).
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FM @f kH
gz Ass. cFP =X

Y Vgg. v —
L MEO v, ] Vse- y| Vser
8-18 GHz| Vse+ I Vse+ = CFP)
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LaseraCQ |
stabilisé en
fréquence

Voie de référence (A) |/
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// H_ I Voie sonde (B)
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f, etf,
» Dét. synchr.f)) = =
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Figure 4-13 : Premier dispositif expérimental. CFP. Cavité Fabry Pérot, MEO :
modulateur électro-optique,v, fréquencede la porteuse yvsgfréquencesdes bandes
latérales.
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Les fréquences de modulation sont de 3 kHz poupiea sonde et de 2,5 kHz pour la
voie de référence. La constante de temps des wétestynchrones est de 20 ms.

Le balayage de la fréequence laser est réalisé graceMEO piloté par un synthétiseur
micro-onde. Apres chaque saut de fréquence noaisdatts 200 ms afin de laisser le temps a
la boucle d’asservissement de la cavité de filtrdgese stabiliser (Chapitre 3.11.D.). Le
spectre de la molécule d’ammoniac est enregisrs$0 MHz en 122 s. Dans cette version
Nnous avons ajouté un asservissement en intensitecpmpenser les variations de d'efficacité
de 'EOM (voir Chapitre 3.11.C.).

On effectue ensuite un ajustement non linéaireladdorme de raie. De chaque
ajustement, on obtient finalement une mesure trdeur de raie.

a) Caractéristiques d'un spectre

La figure suivante nous montre un spectre typigoierau pour une pression de 0,5 Pa
avec ce dispositif.

Spectre
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Figure 4-14 : Spectre obtenu avec le premier montagl'axe des ordonnées est
gradué en unités arbitraires.

Le spectre est enregistré avec 500 points, suplage de 200 MHz, avec une constante
de temps de 20 ms par point, et 200 ms entre chamjne Le rapport signal sur bruit obtenu
est de 75. L'incertitude donnée par le fit surdageur est de 100 kHz pour chaque spectre.

b)  Analyse des résultats

Une série de 100 spectres a été réalisée afinrdetédser les performances de notre
systeme. Les spectres sont enregistrés alternativtetians le sens des fréquences croissantes
et décroissantes. Cela permet de réduire l'infleaione éventuelle dérive de fréquence du
laser.
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La figure suivante présente I'histogramme des larga mi-hauteur mesurées.
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Nombre de mesures
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largeurs mesurées

Figure 4-15 : Répartition des mesures, en fonctiode leur largeur mesurée en
MHz.

L’écart type de ces mesures est de 800 kHz, ceesfuhuit fois plus important que
I'incertitude donnée sur chaque spectre. Ceci st des effets parasites non reproductibles
d'une journée a l'autre. Ces effets peuvent carrelp a l'apparition de franges d'interférence
qui dépendent de l'alignement du faisceau ou des#mparasites” présentes sur les spectres
qui dépendent de la réjection des résidus de E@Eteu

Les résultats ne sont donc pas uniquement limigédagpstatistique, l'incertitude totale
ne peut donc pas étre divisée par la racine du roddmesures.

Tous les spectres ont été enregistrés a une mésssigm de 0,5 Pa. La valeur ainsi
obtenue pour la largeur moyenne a mi-hauteuAe88,06 MHz, a laquelle il faut retrancher
la contribution collisionnelle qui d'apres les nresuqui seront présentées au chapitre suivant
s'éleve a 55 kHz a cette pression. On obtient dAre8301+ 08MHz, soit une incertitude

de 1%. On en déduit une incertitude de 2%3%0r la constante de BoltzmaniGrace a ce
premier test, on obtient une valeur de la constdat®oltzmannk = 1,379(26) x10*J.K ™

soit une incertitude relative de 2%40Cette mesure est en accord avec la valeur
k =1,380650524) x 102 J.K ™ (incertitude de 1,8xIDen valeur relative) recommandée par
le CODATA [3].

Une des limites du premier dispositif est liéeudilisation du hacheur, qui génére du
bruit d'origine mécanique. Le hacheur pose égaleprebleme au niveau de son émissivité :
méme sans faisceau, un signal modulé en créneamxésent, celui-ci est dd au fait que les
fenétres de notre cellule a la température dedeegémettent moins que les pales du hacheur
a température ambiante.

2
m C
! le facteur 2 vient du carré dans la formkfézm(A—J
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Une autre source d'effets systématiques est dagpeésence de franges d'interférence
qui sortent nettement du bruit. Celles-ci sont dués séparation puis a la recombinaison des
deux faisceaux optiques avant le photodétectegur@d-13) qui réalise un interférometre
sensible a la différence de marche entre les deigsv

Par ailleurs, dans ce premier dispositif, la régectdes résidus de porteuse n'est pas
suffisante. Ce probléme se traduit par I'apparitien’bosses parasites” sur les ailes du profil
de raie en début de balayage (figure 4-16). A edtait, la bande latérale "croise" des résidus
de porteuse, ce qui se traduit par une augmentdtiaignal détecté.
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Figure 4-16 : Influence des résidus de porteuse sles spectres (en bas sur un
spectre, en haut sur une moyenne de 40 spectregniplitude est donnée en unités
abitraires.

C) Analyse du bruit

Nous avons mené une analyse des différentes sodecbsuit dans notre expérience.
Pour cela, nous avons utilisé un analyseur de igsepbur enregistrer le spectre de bruit a la
sortie des différents éléments de la chaine dectigte Les résultats sont présentés ci-
dessous. Dans les 3 cas nous avons mesureé lesbradrtie de la détection synchrone. Dans
le premier cas, une charge de 80a été placé a l'entrée de celle-ci, on mesure donc
uniquement le bruit de la détection synchrone. Damdeuxiéme cas, le signal de sortie du
photodétecteur, qui ne recoit pas le faisceau ,lassr connecté a l'entrée de la détection
synchrone, on mesure donc le bruit de la détecyorchrone et du photodetecteur. Dans le
dernier cas, le photodetecteur recoit le faisceaer| on mesure ainsi le bruit du laser avec
celui du photodetecteur et de la détection syna@ron
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Figure 4-17 : Spectre de bruit en différents pointsle la chaine de détection.

Les réglages de la détection synchrone correspon@enceux utilisés pour
I'enregistrement des raies moléculaires. Ceci spaied a une sensibilité de 10 mV et une
constante de temps de 0,1 ms. La figure 4-17 moqgtre le photodétecteur (et son
préamplificateur) apporte un bruit important pagppart a la détection synchrone. Le bruit
prédominant vient du bruit technique du laser éh 1/

B. Description du nouveau dispositif

Le dispositif développé pour la deuxieme série mbelences est présenteé sur la figure
4-18.
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Figure 4-18 : Montage final. CFP : Cavité Fabry Péot,MEO : modulateur électro-
optique, v, fréquencede la porteuseysgfréquencesdes bandes latérales.

Deux modulateurs acousto-optiques (MAO) remplaceaintenant le hacheur. Celui
installé sur la voie sonde décale la fréquenceathcéau laser de +40 MHz et applique une
modulation d'amplitude de 100% a 3,48 kHz et celwila voie de référence a été installé de
facon a décaler le faisceau de -80 MHz et a apptigne modulation d'amplitude de 100% a
2,69 kHz.

Le signal de battement entre les deux voies esi diécalé de 120 MHz et filtré au
niveau des détections synchrones.

En plus de décaler la fréequence des faisceaux,medulateurs acousto-optiques
permettent d'appliquer une modulation d'amplitudecelui-ci. lls donnent une plus grande
souplesse dans le choix des modulations des deies,Va fréquence peut étre facilement
modifiée, on peut moduler a plus haute fréquencavga le hacheur. Les MAO servent
également d’isolateur optique, car tout faisceaagte retournant vers la cellule ou la cavité
sera décalé en fréquence.

Nous avons vu qu'il était nécessaire d'amélioreéjiection des résidus de porteuse, qui
provoquent l'apparition de "bosses parasites" s spectres. Pour cela, une modulation
d'amplitude supplémentaire est appliquée aux baladé&sles de I'électro-optique. En effet,
en modulant en amplitude le signal micro-onde edvay MEO, seules les bandes latérales
sont modulées, le signal est ensuite démodulé&ea ftéfuence, la porteuse est ainsi filtrée par
la détection synchrone correspondante et les r@sidyporteuse ne sont donc plus détectés.
Cette modulation a pour fréequence 17 kHz et poofomdeur 30%.
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Un diaphragme a également été ajouté juste avaawite Fabry-Pérot de facon a filtrer
spatialement le faisceau et a réduire encore lelemd'ordre supérieur.

Enfin, lI'optimisation du programme d'acquisitiorgtaamment des temps morts entre
chaque point des spectres, nous a permis de rdduieenps nécessaire pour l'acquisition de
chaque spectre de 30%.

C. Deuxieme série de mesures

a) Caractéristiques d'un spectre

Le spectre est toujours enregistré avec 500 pantsyne plage de 250 MHz, avec une
constante de temps de 20 ms par point. Le rappgmilssur bruit obtenu est de 100 sur
20 ms. Le temps nécessaire pour l'acquisition dgwh spectre est de 110 s.

Pour cette série, nous avons enregistré des spectidférentes pressions, entre 1 et 8
Pa. L'incertitude sur la largeur donnée par I'gosnt varie entre 80 kHz et 20 kHz selon la
pression. Nous avons effectué 2017 spectres afitester le comportement statistique des
résultats.

b)  Analyse des 2017 mesures

En utilisant le dispositif final, une série de 20hésures a été effectuée. Ces résultats
sont présentés sur la figure 4-19.
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Figure 4-19 : Largeur de raie en fonction de I'absqtion (sans unité) ou de la
pression et extrapolation linéaire a pression nullpour la série de 2017 mesures.
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Chague point représente la largeur obtenue a plartirunique spectre et nécessite 2 mn
d'acquisition. Un mois et demi de mesures ont ét&ssaires pour réaliser ces expériences.

Lors de cette série, nous avons effectué nos nesuddférentes pressions, de facon a
obtenir la largeur de raie a pression nulle enagxdiant nos mesures grace a une régression
linéaire. Ceci permet de s'affranchir de I'élamgigent par pression et ainsi obtenir la largeur
Doppler pure.

Nous avons vu dans la partie 3 | A que I'élargiss@rmar collision était proportionnel &
la pression (figure 4-3). Une fois la non-linéarite I'amplitude de la raie par rapport a la
pression corrigée (figure 4-6), on obtient uneti@halinéaire entre I'amplitude et la pression
donc entre I'amplitude et I'élargissement par sioltis.

Faire une extrapolation a pression nulle revienhcda faire une extrapolation a
absorption nulle. Nous n‘avons donc pas besoirodeaitre la valeur absolue de la pression
pourchaque spectre.

L'amplitude du signal d'absorption est donnée fmustement du profil de la raie
moléculaire avec une incertitude relative dé’>.18ous avons ainsi accés a une mesure de
pression relative avec une incertitude dé &0 valeur relative.

La droite est ajustée par une méthode de moindre®sc La valeur obtenue pour
'ordonnée a l'origine est 83,0607 + 0,008 MHz,barre d’erreur correspond a l'écart-type
des mesures. Notre résultat est donc en accord avec la valgarique (83,0607 MHz) avec
une incertitude relative de<@0°, ce qui donné&=1,38065(26)x18° J.K™. La figure 4-19 met
également en évidence une dépendance de la d@pedes mesures avec la pression. A haute
pression l'ecart-type est 3 a 4 fois inférieur duicd basse pression. A haute pression, le
signal d'absorption est en effet 3 fois plus imaatrgu'a basse pression (figure 4-11). Comme
I'incertitude sur les largeurs de raies est limgaele rapport signal sur bruit, I'incertitudeaser
réduite.
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Figure 4-20 : Répartition des mesures en fonctionedl'absorption.

La figure 4-20 présente le nombre de mesures ettifonde la pression. Nous avons
choisi de faire plus de mesures a basse pressiame gart pour compenser le fait que ces
mesures présentent un plus grand écart-type etrd’@art pour tirer parti du fait que ces
valeurs sont moins sensibles a l'incertitude syodiate de la régression.
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C) Calibration en pression

Une jauge de pression permet la calibration absdege mesures. Cependant elle est
installée loin de la cellule d'absorption, donc pawoir la pression réelle il faut tenir compte
de la conductivité des flexibles et des autres éf@mqui séparent la jauge de la cellule
d'absorption. Nous n'avons pas fait cette étuddagauge elle-méme ne nous permet pas de
descendre & des incertitudes de>16n valeur relative, et comme nous faisons une
extrapolation a absorption nulle, cette calibratsolue n'est pas nécessaire.

Cette jauge de pression nous permet tout de ménmredddinir I'axe des pressions a
partir de la connaissance de la pression a lagaelte effectué un des spectres. Cet axe
donne un bon ordre de grandeur des pressions dlegjles spectres sont enregistrés.

La deuxieme échelle de la figure 4-19 représentarépeur a mi-hauteur des spectres en
fonction de la pression partielle de BlHa pression est mesurée de facon relative grace a
I'amplitude du signal d'absorption.

d) Convergence des mesures
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Figure 4-21 : Répartition des 2017 mesures en fonah de I'écart entre la largeur
ajustée et la largeur déduite apres analyse des Z0fnesures : I'élargissement par
pression est soustrait a chaque spectre

L’histogramme de la figure 4-21 représente I'éeatre nos mesures et le résultat de la
régression linéaire. Cette courbe est bien appréipar une gaussienne. L’ecart-type de nos

mesures est de=154 kHz, correspondant a une incertitudej% =3,4kHz pour un bruit

blanc, soit une incertitude relative del®”°. Ce résultat est 2 fois meilleur que I'incertitude
donnée par la régression linéaire, la difféerenemtvdu fait que la régression doit ajuster 2
parametres, I'ordonnée a l'origine et le coeffitielirecteur de la droite. Chacun de ces
parameétres est donné avec son incertitude propre. ddnstruire I'histogramme de la figure
4-21, la pente de la courbe est figée et I'inagatitn’est donnée que pour un seul paramétre.
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La courbe 4-22 présente la convergence de la laggdrapolée a pression nulle donnée
par la régression linéaire en fonction du nombrengsures. Chaque mesure correspond a la
largeur de raie d'un spectre.

Le premier point de la courbe 4-22 a été obtenoadculant I'ordonnée a l'origine de la
droite passant au mieux par les deux premieres neesie largeur. Puis pour chaque point,
une mesure est ajoutée, de telle sorte que I[€"5p0int corresponde au fit des 501 premiéres
mesures de largeur. Dans le cas d'une régressiéaile ou tous les points ont le méme
poids, I'ordonnée a l'originea™ est donnée par I'équation (4-4).

NN N N
zxk xz Yi _Zxkxzykxk
k=1 k=1 k=1

(4-4)

g = kit =
N N 2
ny x; - (z X"j
k=1 k=1

ou % représente I'abscisse d’'un des pointsxdiydonnée.

] 00 1000 1500 200

Figure 4-22 : Convergence de la série de 2017 messirsans pondération des
résultats par l'incertitude sur la largeur, les coubes en pointillés représentent les
convergences théoriques.

La figure 4-22 présente la convergence de la sfrienesure, tous les spectres sont
affectés d'un méme poids. Sur cette figure esteégatt présentée la convergence théorique

o . e . - .
en—— valable si la répartition des mesures était pureénstatistique. Dans le cas ou les

JN

mesures sont non pondérées, la valeur finale estd® 83,0607+0,008 MHz.
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e) Introduction d'une pondération des mesures

Nous avons cherché a améliorer l'analyse en pondé&sa mesures par l'inverse du
carré de leur incertitude. Nous avons donc retrlese 2017 spectres en fonction de
I'absorption et effectué une nouvelle régressinédire ou chaque spectre est pondéré. Dans
ce cas la régression en y=Ax+B donne A =0,5909®® UHz. et B=83,033+0,006 MHz.
On obtient don&\=83,033+0,006 MHz, valeur qui ne coincide pas dsealeur obtenue au
b).

Maintenant, retracons la convergence de la sérgr@mant en compte l'erreur associée
a chaque mesure, I'équation (4-4) devient.

X, (4-5)

ol o, représente l'erreur associée aT8knesure. Dans notre cag sera l'incertitude
sur la largeur du profil d'absorption donnée parrtecédure d'ajustement non linéaire.

83,1 1k
83,09 |,
83,08 | 3

L 4

0 500 1000 1500 2000

Figure 4-23 : Convergence de notre série de 2017 soees. en pondérant les
résultats par l'inverse du carré de l'incertitude sr la largeur, les courbes en pointillés
représentent les convergences théoriques.

On voit clairement que les deux analyses ne coewtrgas vers la méme valeur, la
différence entre les deux valeurs finales est 8 $apérieure a la barre d'erreur totale.

Si l'incertitude était purement statistique, le tié pondérer devrait permettre de réduire
l'incertitude. Or ici l'effet dominant est de démala valeur moyenne. Ceci indique que
l'incertitude n'est pas purement statistique. Qmet en évidence la présence d'effets
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systématiques: la largeur peut effectivement vatien spectre a l'autre a cause de certains
parameétres expérimentaux qui changent les conditler'expérience.
Nous allons maintenant chercher la source de fets sfystématiques.

D. Recherche des effets systématiques

Dans cette partie, nous allons évaluer les effgmatiques qui peuvent affecter nos
mesures. La largeur déduite des mesures précéderdts donnée avec une incertitude de
9x10° & pression nulle, ceci aprés un mois et demialeir expérimental. Il n’est donc pas
envisageable de tester l'influence de chaque pdran® ce niveau d’exactitude. Nous
pouvons pallier ce probléme en faisant des tests aiveau de sensibilité moindre, mais en
amplifiant au maximum les parametres susceptibdeprdvoquer un élargissement du profil
d'absorption. Les mesures seront par ailleurssé@di pour des pressions plus élevées afin
d'optimiser le rapport signal sur bruit

Pour tous les tests qui suivent, nous avons a ehams enregistré une série dans les
conditions habituelles et une série ou est amplifiéventuelle source d’élargissement. Ces
séries comptent 40 mesures a 6 Pa. L’écart typegi@mcune d’elles est de 90 kHz, donc une
barre d'erreur finale de 14 kHz, soit £10* en valeur relative sur la largeur de raie et
3,4x10" surk.

a) Effet de la puissance du faisceau

(1) Surlaforme de raie

Nous avons vu dans le chapitre 1 que la raie dipltisa pouvait étre élargie par
saturation. Pour tester l'effet de la puissances sarendre en compte linfluence d’une
possible non linéarité du photodétecteur, il sudffdugmenter la puissance de la micro-onde
au niveau de I'électro-optique (avant la cellulelle baisser celle des modulateurs acousto-
optiques (entre la cellule et le photodétecteurfagen a conserver les signaux constants sur
le photodétecteur. Nous avons ainsi augmenté ksance dans la cellule d'un facteur 3, ce
qui correspond a une puissance de 10 pW.

Ces mesures ont montré un élargissement de 2 iHt4dckmparée a la série témoin.
Aucun élargissement par saturation n'est donc @étleca un niveau de 1,7x10

Nous avons également réduit la puissance d'unuiadtsur la voie sonde, la largeur de
raie mesurée est alors 6 kHz + 14 kHz plus étraii&rieure a l'incertitude de mesure de
1,7x10%

Dans les conditions habituelles de notre expériemgeun élargissement par puissance
n'est donc détectable.

(2)  Surle signal détecté

La puissance du faisceau dans la cellule n’'inflaebhgas les résultats, nous avons
augmenté la puissance sur I'électro-optique, metite dois la puissance sur les modulateurs
acousto-optiques n'a pas été modifiee. De cetteonfagda puissance recue par le
photodétecteur varie. Nous devons procéder de oetéere, car nos modulateurs acousto-
optiques fonctionnent déja a puissance maximale.
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Ici, nous avons fait 3 séries de mesures : engaua série de référence, une série avec
une puissance 3 fois plus faible et une série apuissance 3 fois plus élevée ont été
effectuées.

La série « haute puissance » présente une largeuaie de 1 kHz plus large que la
référence, et la série « basse puissance » préaseatiargeur de 3 kHz également plus large
gue la référence. La barre d’erreur est de 14 KE&s effets n‘ont donc pas d'influence au
niveau de 10.

b) Proposition de mesure de la linéarité des détect  eurs

Dans le paragraphe précedent, nous avons enredgestrééries de spectres a des intensités 3
fois supérieures ou 3 fois inférieures a la vaketuelle. Nous avons également diminué la
puissance du faisceau référence d'un facteur 3 @augardant la méme puissance sur le
faisceau sonde. Aucune de ces situations ne prevdgumodification sur I'élargissement du
profil enregistré. Ceci nous permet d’étre assediaot quant a la linéarité du photodétecteur,
mais une caractérisation plus pousseée serait pjuspriée.

Nous avons déja pensé a un montage simple powtéeasar la linéarité. Il suffit de séparer
deux faisceaux avant le photodétecteur et de mmmkiner immédiatement comme indiqué
sur le schéma suivant. Un des bras est décalé&gquence pour éviter que les deux faisceaux
n'interferent une fois recombinés.

Figure 4-24 : Schema du montage permettant de testia linéarité, Am permet de
décaler la fréquence de I'un des deux bras.

En utilisant le montage 4-24, il est possible deaci@riser la linéarité de la facon
suivante. Les deux voies sont d'abord équilibréedesphotodétecteur et la puissance totale
est alors B, la réponse du photodétecteur est relevée. Peisles voies est coupée. Ceci nous
permet de diviser exactement par deux la puissee@ee. On reléve ensuite la réponse du
photodétecteur agR.

Ensuite, les deux voies sont a nouveau équiliteédstectées pour une intensité totale
réduite a 2. En répétant cette étape plusieurs fois, laalité du photodétecteur peut ainsi
étre obtenue.
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C) Influence des modes d’ordre supérieur

Ici, nous avons amplifié les résidus de porteuseoevrant le diaphragme placé a
'entrée de la cavité et en déréglant le polarisgusortie de I'électro-optique, de cette fagon
les résidus croisés par nos bandes latérales ggmteantés d'un facteur 10.

Comme nous l'avons vu dans la partie (Chapitre ,2b)Cla présence de tels résidus
affecte la forme du profil détecté.

Une différence de largeur de 1 + 14 kHz a été olésemotre systéme de réjection de la
bande latérale par modulation d'amplitude puis diiée, constitue donc un systeme de
filtrage suffisamment efficace pour réduire l'ifhce des modes d'ordre supérieur a un
niveau négligeable & Trés.

d) Effet de la pureté du gaz

Une fois notre raie modélisée, la mesure de I'dogsi du signal d’absorption permet
de remonter a la pression partielle desNidns la cellule dans la limite ou les impuretéssdu
au dégazage peuvent étre négligées. En revanchedégazage est important ceci peut se
traduire par un élargissement de la raie par effelssionnels. Le gaz contenu dans notre
bouteille n'est pas directement détendu dans no#éldule, nous procédons par étapes
successives, et la section a la sortie de la dlusart a stocker le gaz pour plusieurs heures,
c’est a ce niveau qu’une pollution du gaz peut egdp@. Nous avons donc conservé le gaz
dans cette partie pendant une semaine puis nouns agalisé une série de mesures avant et
apres le remplacement du gaz.

Dans ce cas, la premiere série est a 6 = 14 kHdeasus de la deuxiéme. Dans les
conditions habituelles, la section en sortie detd&itte est pompée tous les matins. La pureté
du gaz ne sera donc pas une limitation pour destinees relatives de 10

e) Effet des parametres de modulation

Notre cavité de filtrage est asservie en appliquard modulation de fréquence sur
I'électro-optique. De cette facon en démodulant,obtient le signal d'erreur. Le faisceau
sondant les molécules est donc modulé, ce qui peduire un élargissement. En effet, la
figure 4-25 représente le spectre en fréquencdaisiceau laser sondant les molécules. Cette
figure montre que dans ce cas des bandes laté@pferaissent, donc les molécules sont
sondées par différentes fréquences, et notre raiesarption sera la somme des raies
d’absorption pour chacune de ces composantes.

(1) Modélisation de l'effet

Si la fréquence d’'un faisceau de la formgd6(2Zifot) est modulé par un signal de type
AfcosZifit, la pulsation instantanée devientf-2nAfcos2ift, ou § est la fréquence du
signal non moduléfest la fréquence de modulationAdtla profondeur de modulation a une

. - . . Af - .
frequence. L'indice de modulation est donné pau:f— c’est cet indice qui permet de

m

déterminer le spectre des fréquences. Dans nadrg,eaut 8 kHz,Af=38 kHz donc m=4,75
et la figure 4-25 représente le spectre des frémpseoorrespondant.
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Figure 4-25 : Spectre d’'un faisceau modulé en fréagunce a 8 kHz pour une
profondeur de 38 kHz, I'amplitude est donnée en (a)

La figure 4-25 présente le spectre du faisceau laselulé. Chaque composante est a 8
kHz de sa voisine, par la suite nous considéreummguement les 15 composantes les plus

importantes.

En plus de cette modulation de fréquence, une natidal d'amplitude est appliquée,
celle-ci permet une meilleure réjection de la paste Cette modulation a pour fréquence 17
kHz et pour amplitude 30 %. Autour de chacune aexlbs latérales de la figure 4-25, deux
bandes latérales vont apparaitre, une a 17 kHneetau-17 kHz, I'amplitude de ces bandes
latérales supplémentaires sera de %2x30% (figui&) 4-2
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Figure 4-26 : Spectre d’'un faisceau modulé en amplide a 17 kHz, I'amplitude
(axe des ordonnées) est donnée en (u.a)
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Figure 4-27 : Spectre d’un faisceau modulé en amplide (17 kHz) et en fréquence
(8 kHz pour une profondeur de 38 kHz), I'amplitude(axe des ordonnées) est donnée en
(u.a)

Une somme des 45 exponentielles de gaussiennesgideit 83 MHz, dont I'amplitude
et la fréquence centrale sont en accord avec cea gté dit plus haut (figure 4-27), a été
calculée, puis ajustée par le modéle habituel akggssement résultant est de 0,4 kHz.

L’élargissement Doppler est un processus inhomegaest-a-dire qu'’il est la somme
de toutes les raies correspondantes a chaque dessesse, la largeur de raie étant I'inverse
du temps de vie de la molécule dans le niveau dénsi La molécule considérée verra le
spectre de la figure 4-25 uniquement si la larggeirraie homogéne est inférieure a la
fréquence de modulation. Dans notre cas la largenmogéne est supérieure a 100 kHz (due a
I'élargissement par collisions), et les fréequerdesnodulations sont de 8 kHz et de 17 kHz.
Nous ne pouvons donc pas en toute rigueur caltélargissement par modulation comme
nous l'avons fait plus haut. Ceci requiert un chfilus élaboré, mais le résultat ne serait pas
tres éloigné de ce que I'on a trouve, et la vateu0,4 kHz pour cet élargissement donne un
bon ordre de grandeur de I'élargissement réel. &mmgissement de I'ordre de 5%1@n
valeur relative, est donc négligeable a priori.

(2)  Vérification expérimentale

Deux séries de mesures ont été effectuées. La @remorrespond a la référence c'est-
a-dire a une fréquence de modulation de 8 kHz etpmfondeur de 38 kHz, la deuxieme
correspond a une fréquence de modulation de 30pkidz une profondeur de 60 kHz. Dans
ce cas, la série "haute fréquence" présente umeuarplus petite de 4 + 15 kHz. La
modulation n’est donc pas une cause significatiérrhissement au niveau de™0
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f) Effet de la géométrie du faisceau

Dans les conditions habituelles, le faisceau gudedes molécules d'ammoniac est de
profil gaussien dans le mode TkM Cette géométrie est assurée par le filtrage alpati
niveau de la cavité Fabry Pérot. Ici nous nous sesimtéressés a I'impact d’'une dégradation
de la géométrie du faisceau, pour cela nous aviawe pin diaphragme juste avant la cellule,
ce diaphragme a été ajusté sur notre faisceau.éomeétrie du faisceau peut alors étre
dégradée en désalignant volontairement le diaprea@igure 4-28 ). Les molécules ne sont
alors plus sondées par un faisceau parfaitemergsgau TEMo. Par ailleurs, les faisceaux
des deux voies, sonde et référence, ne se supsspbgms parfaitement au niveau du
photodétecteur.

Diaphragme Faisceau laser

Figure 4-28 : Schéma de principe de la dégradatiotle la géométrie du faisceau par
un diaphragme.

Dans cette série d’expériences, nous avons commjeuts effectué une série de
référence, puis nous avons déplacé le diaphragnfacoe a diviser la puissance recue par
deux. Nous avons ensuite augmenté la puissancéétotro-optique de fagcon a avoir la
puissance habituelle a la sortie du diaphragme.

La variation de largeur obtenue est de 1 kHz, pmér incertitude de 14 kHz par série.
La géométrie du faisceau laser n'affecte donc dargeur du profil d'absorption au niveau

de 10",
s)] Effet du recouvrement des 2 voies sur le photodé  tecteur

Pour tester cet effet, nous avons volontairemestldgé la voie de référence juste
avant le photodétecteur. Nous I'avons désalignéaden a perdre 33% du signal recu. Les
deux voies sont ainsi détectées sur deux zonexeliffes de la zone photosensible. Ces deux
zones n'ont pas forcément la méme réponse et k& dwiréférence n'est que partiellement
collectée. Ceci nous permet entre autres de tiessensibilité de I'asservissement en intensité
a l'alignement optique, et de mesurer I'influenedaddérive en position d’un faisceau.

Ces résultats donnent une diminution de la largeudd + 15 kHz par rapport a la
situation habituelle. Dans les conditions habiegele recouvrement entre les deux faisceaux
est meilleur que 90%, cet effet n'interviendra dgas au niveau de fOdans notre
expérience.
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h) Influence du fond

Sur certains spectres, un décalage entre les dmsxde raie est observé. Pour tenir
compte de cet effet, une pente a été introduites tmodele du fit. Si le fond est constitué
d’'une simple pente, celle-ci est tres bien prisecempte par notre modele. La figure 4-29
montre un enregistrement de la transmission dellale vide. Ce fond ne correspond pas a
un simple effet de pente mais présente une vanmidiitérente des deux cotés de la raie.
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Figure 4-29 : Transmission de la cellule sans gam énction de la fréquence.

Lorsqu'un tel spectre est ajusté avec notre moielpparait aussi une pente "effective"
dans les résultats. Donc, les spectres présemargdntes les plus importantes risquent de
présenter plus d'effets systématiques affectgmofdl de raie.

Nous avons donc un critére pour choisir les spedtemoins affectés par ce phénomene.

Pour étudier cet effet, nous avons directementsétiles 2017 spectres enregistrés
précédemment et procédé a une nouvelle analysendssres. Cette analyse est présentée
dans la partie suivante.

E. Nouvelle analyse des mesures

a) Série de spectres avec une faible pente

Nous avons classé les 2017 spectres par pentessamtes (en valeur absolue) et
sélectionné les 500 premiers.

La figure 4-30 présente ces 500 spectres, pounédsda pente est inférieure a 2,5
La largeur extrapolée a pression nulle est de 83@015 MHz sans pondération. En
réalisant I'ajustement avec un poids proportiorméinverse du carrée de I'écart-type de
chaque série, la valeur obtenue est de 83,0600/ Cette barre d’erreur est plus faible
car le poids des spectres qui ont la plus petdertitude augmente.

Ces deux valeurs sont maintenant compatibles egites. L'influence des effets
systématiques a donc été réduite.
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Figure 4-30 : Largeur de raie en fonction de I'absgotion (sans unité) et
extrapolation linéaire & pression nulle pour la sée de 500 mesures.

La figure 4-31 présente la convergence de la largepression nulle en fonction du
nombre de spectres utilisés.
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Figure 4-31 : Convergence de la série des 500 spestsélectionnés, pondérée
(cercle pleins), non pondérée (cercles vides), lszurbes en pointillés représentent les
convergences théoriques.
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Maintenant, il est intéressant d'afficher la répar des spectres en fonction de
I'absorption.
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Figure 4-32 : Répartition des mesures en fonctionedl'absorption.

Cette figure indique que les spectres sont bieartigptout au long de notre plage de
pression. La pente n’est pas liée a I'absorption.
Cette analyse donne1,38062(29510%%).K™.

b)  Corrélation entre la pente et la largeur des spe  ctres

La pente semble donc étre un indicateur d'un ef§stématique sur la largeur de raie.
Nous avons donc cherché a établir une corrélatire da pente et la largeur des spectres.
Dans un { temps, nous avons vérifié que l'incertitude augi@ieéavec la pente.

Sur la figure 4-33, nous avons regroupé les 20&¢tsgs par paquets de 200, par ordre
de pente croissante. Chaque paquet compte degespectdifférentes pressions, et pour
chacun d'eux nous avons extrapolé la largeur &ipresulle en pondérant chague spectre par
l'inverse du carré de l'incertitude sur sa largeur.

Cette figure montre que l'incertitude finale dépetairement de la pente présente sur
chaque spectre. En effet plus la pente est imperfalos les mesures sont dispersées.

Nous avons ensuite analysé I'effet de la pentdasiargeur
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Figure 4-33 : Incertitude sur la valeur de la larger a pression nulle des séries de
200 spectres en fonction de la pente moyenne prégenur les spectres. La pente (MHZ
) correspond au décalage entre les deux ailes derdae normalisée sur un balayage de
250 MHz.
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les spectres.
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La figure 4-34 représente la largeur a pressioterar fonction de la pente présente sur
les spectres. Cette figure montre que l'erreuré&yatique sur la largeur est bien liée a la
pente donnée par chaque fit. La pente de la prensérie correspond typiquement a un
décalage des ailes de raie dglalors que pour les 200 derniers spectres, elleespond
plutot de 2/, L'interpolation a pente nulle des 10 paquets d@ ffectres donne une largeur
83,054+0,006 MHz. En fittant ces données avec waieg on suppose qu'une pente positive
a un effet inverse par rapport a une pente négafteei n'est pas forcément le cas. Nous
avons donc également fitté ces données par unbgardNous trouvons une largeur a pente
nulle de 83,069+0,007 MHz et le maximum de la pal&alse trouve trés proche de 0. Ces
résultats sont tous les deux compatibles avecléurattendue et donnent une incertitude tres
proche de celle obtenue avec les 500 « meillegpestres. Cela confirme que la pente est un
bon indicateur pour évaluer I'importance de I'errsystématique.

F. Bilan

L’analyse des résultats expérimentaux montre goedititude actuelle est limitée par
des effets systématiques, qui sont révélés pastence d’'une pente sur les spectres.

Cette pente peut étre liée a des problemes d’atigneoptique.

Par la suite, il sera nécessaire d'étudier ce pnoblplus en détail, car la pente seule ne
peut étre déduite que des ailes du profil d'abeprpNous avons remarqué que cette pente est
stable pendant plusieurs heures et nous pourrams @lwregistrer la transmission de la cellule
sans gaz puis soustraire le fond obtenu aux spgedtteus pouvons également chercher a
diminuer expérimentalement ce fond en jouant alighement des faisceaux.

Pour notre série de 2017 mesures, une sélectiorspdtres de pentes assez faibles
permet de s’affranchir correctement de cet effetéyatique. En effet, les extrapolations
pondérées et non pondérées concordent. Nous rstetamt comme valeur finale de nos
mesuresk=1,38062(29¥10%%J.K* soit une incertitude dex20* obtenue avec 500 spectres.
Dans les conditions de manipulation les plus favies cela représente moins de 3 journées
d'enregistrement.
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CHAPITRE 5.

Perspectives
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l. Perspectives a court terme

L'expérience de mesure de la constante de Boltzraaété montée en 2004, et est
toujours en cours d'amélioration. Les modificatipnésentées ici sont testées en ce moment
par Khélifa Djerroud qui a commencé sa thése e»200

Dans ce chapitre, je présenterai d'abord les diftés possibilités d'améliorations de la
cavité de filtrage. Je décrirai ensuite des maodliftms apportées a la cellule d'absorption. Je
présenterai également une autre raie de la moléamiIBlH;, qui est tres prometteuse. La
derniere partie sera consacrée a une procédure aniseuvre pour tester la linéarité du
photodétecteur.

A. Optimisation de l'asservissement sur cavité de f iltrage

Lorsque nous enregistrons le spectre de la molétalemoniac, un pas de fréquence
est effectué toutes les 220 ms, alors que chaque pga spectre est acquis avec a une
constante de temps de 20 ms. La majeure partiendpst, c'est-a-dire 200 ms, est nécessaire a
la boucle d’asservissement pour se stabiliser dpresut de fréquence.

Les sauts de fréquence valent 500 kHz, tandislguyec de résonance de la cavité
mesure 6,7 MHz de large. Cela provoque donc uneritapte variation de la transmission de
la cavité, et la boucle d’asservissement doit rédgifacon importante pour compenser cette
variation, ce qui lui demande un peu de temps.i®lus possibilités sont envisagées pour
réduire ce probléme.

a) Réduction de la longueur de la cavité

Une des solutions consiste a réduire la longueuadmvité d'un facteur 10. De cette
facon, la largeur du pic de transmission seraifdl® plus large en accord avec la formule
suivante [1] :

av=1St &)
F
. . . mR . o
ou Avest la largeur du pic de transmissidh,=——est la finesse de la cavité avec R

correspondant aux coefficients de réflexion desomsirde la cavité (R=98%). La quantité
ISL l'intervalle spectral libre de la cavité qui vaut

ISL=-%
oL

(5-2)

La relation suivante permet de calculer l'intensigismise en fonction du désaccord a la
fréquence de résonance.

= (ZFJ ; (m/j (5-3)
1+ — |SIn°| —
Vi ISL
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ou |, est l'intensité transmise dt I'intensité incidente,v est le désaccord par rapport a la

fréquence de résonance de la cavité. Les saut®@é&t3z causent donc des variations de
transmission de 2% pour une cavité de 15 cm et%,pour une cavité de 1,5 cm:
'asservissement est donc moins écarté de saqositquilibre.

La formule(5-2) indique que l'intervalle spectral libre sera 1@sfplus grand, donc la zone
ou l'on peut effectuer le balayage sans croiseutiéa bande latérale (ou les résidus de
porteuse) sera eégalement 10 fois plus grande.

Figure 5-1 : Cavité Fabry-Perot réglable : un des inoirs est monté sur une platine
de translation permettant de modifier la distance ptre les deux miroirs, donc
I'intervalle spectral libre.

Dans la pratique, nous avons monté un des mirairsuge platine a translation
horizontale de fagon a pouvoir choisir la longuéeiila cavité entre 4 mm et 3 cm.

b) Utilisation d’une cavité passive

En suivant le raisonnement présenté plus haustipessible d’envisager une cavité encore
plus courte de fagcon a avoir un pic encore plugelaDans ce cas, les variations de
transmissions seront trés faibles et pourront@&mepensées par I'asservissement en intensité
réalisé sur le modulateur électro-optique largedbarne cavité de 1,5 mm permettrait
d’obtenir un pic de transmission de 675 MHz dedarga mi-hauteur.

126



Donc, le balayage de 250 MHz correspondrait a @memle transmission maximale de 12 %

en faisant coincider le centre du balayage a lquégce de résonance de la cavité. Cette
variation d'intensité peut étre corrigée par I'agssement en intensité.

Ce systeme présente donc l'avantage de se passersgsteme d’asservissement pour la
cavité, donc de gagner sur le temps de mesure disgeser d'un faisceau qui n'est plus

modulé.

C) Asservissement sur un flan de la cavité

Une autre meéthode d'asservissement sans modulefaideeau avait déja été
expérimentée dans I'équipe [2].
Dans l'asservissement de la cavité tel qu’il ess mn ceuvre actuellement, le signal est
modulé puis démodulé et on utilise le signal dépwér l'asservissement. Ici, on veut utiliser
le signal direct. Pour cela, le pic de transmissleria cavité est soustrait a l'aide d'un offset
électronique et ce signal est maintenu a zéro.

Amplitude

a) b)

Figure 5-2 : Asservissement sur la premiere harmogue (a) et sur un flanc du pic
de transmission de la cavité (b), 'axe des ordonesg représente I'amplitude du signal en
unité arbitraire et I'axe des abscises représentes fréquences

Sur ce schéma, les points noirs sont les zone®oolest asservi. Dans le cas a), il est
nécessaire de moduler pour obtenir le signal dé&lees que dans le cas b) il s’agit du signal
direct.

Dans notre cas ce type d’asservissement jouersd &l role d'asservissement en intensite.
De plus, le faisceau qui traverse la cavité n'est modulé en fréquence, et donc la
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spectroscopie des molécules d'ammoniac se feraugavtisceau non modulé. La modulation
de fréquence du faisceau qui sonde l'absorpti@aiia peut en effet induire une déformation
de la forme de raie, et cela permet d'éliminer &figt de ce type.

B. Cellule multi passage

Nous avons vu dans le chapitre IV qu'il était née@® d’extrapoler les mesures de largeur de
raie a pression nulle. Cette extrapolation est tdiduplus précise que la pression des
molécules sondées est faible. Une des fagons deireédette pression sans diminuer

'amplitude de la raie d’absorption, est de tragensne cellule plus longue ou de faire des
aller retours dans la méme cellule. La figure sutiegrésente la future cellule d’absorption.

Jog

Figure 5-3 : Cellule multi-passages (gauche: schénsamplet, droite : photo de la
plague supportant les miroirs). Les mesures sont amées en mm. Le faisceau laser entre
par la fenétre du haut et peut soit traverser diretement la cellule ou faire 5 aller-
retours.
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Sur cette figure le faisceau peut soit passergnreldroite (simple passage), soit faire
des aller retours de facon a interagir avec lesgazune distance 10 fois plus grande (multi
passages). Cela permet de travailler a une preskbrfois plus faible. Dans cette
configuration, la taille du faisceau a été divip@e 2, afin d’éviter que les supports de miroirs
ou les miroirs ne coupent le faisceau. Ceci nealepas poser de problemes au niveau de
I'élargissement par temps de transit de la raieéoubdire. Les miroirs avec un support
représenté en blanc sont sphériques pour limitdiviergence du faisceau. Le schéma montre
gue les faisceaux incidents et réfléchis ont parfm recouvrement non négligeable. Tous les
angles ou celui-ci est important sont égaux etntate0,07 rad.

Ceci va faire apparaitre un pic d’absorption s&tuwéntré sur le centre de la raie et dont la
largeur due a I'élargissement Doppler résiduel denanée par:

20, =2, + (E + kT)\7 (5-4)

Cette équation peut étre réécrite en fonctionalegle entre le faisceau incident et réfléchi.

W =+ HIZHsin%VX (5-5)

ou «), est la pulsation du faisceau lasegla pulsation propre de la transitioﬁi: et kTsont
respectivement les vecteurs d’'onde des faisceauisents et réfléchis (figure 5-4) ¥ la
vitesse des molécules selon la perpendiculai%ﬁzdistribuée selon la loi de Maxwell-
Boltzmann.

Figure 5-4 : Vecteurs d'ondes incident et réfléchi.
Ceux-ci sont fixés par la géométrie du montage.obtient une largeur totale a mi-

hauteur kusin(%j pour l'absorption saturée. Dans notre cas, miné%j =~ 35x107° soit

une largeur de 6 MHz. Pour ne pas étre géné pplh@eomene, il suffit de ne pas enregistrer
de points au centre de la raie sur une largeuBddHz. Cette précaution sera peut étre revue
a la baisse car I'amplitude du signal d'absorpsaturée sera assez limitée du fait que le
volume de recouvrement des faisceaux est tresefpén rapport au volume total sondé.

C. Raie avec un plus fort coefficient d'absorption

La figure 5-5 montre une raie dont le coefficiefstbdorption est 2 fois plus important
gue celui de la raie utilisée actuellement. Ce tspemrrespond a une pression de 3 Pa pour
laquelle I'absorption est de 70% contre 40% suaikahabituelle.

Cette nouvelle raie se trouve a 9,9 GHz du sommdadaie P(32) du laser a g@t
est donc facilement accessible avec notre spectremé
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Figure 5-5 : Profil d'absorption d'une raie de NHsavec un coefficient d’absorption
important (pour un spectre et une moyenne de 10 spies). L'enregistrement de la
deuxieme moitié de la raie a été perturbé par desandes latérales parasites.

Sur la figure 5-5, on remarque que seule la preamaoitié de la raie a été enregistrée
correctement. Ensuite, les bandes latérales se emisées, ce qui a perturbé les
asservissements. Il suffit de changer un modulaeausto-optique pour régler ce probléme.
Nous avons également repéré des raies qui absabtamit que la raie habituelle. Ce type de
raie, permet de vérifier qu’aucune erreur systéyqoatine provient d’une raie particuliere. Des
raies moins intenses ont également été identifiées.

D. Optimisation de la chaine de mesures

Dans le Chapitre 3.11.J. nous avons vu que la teatpée du thermostat était homogéene
a mieux que 5 mK et exacte a mieux que 20 mK. @escteristiqgues ne sont pas limitées par
le thermostat lui-méme, mais par la chaine de nee®wus avons donc optimisé cette partie
de I'expérience.

La nouvelle chaine de mesure est composée pathdemometres a résistance de
platine (série 162 CE) lus par un pont de mesurg ¢ la société "Automatic Systems
Laboratories".

Les thermometres sont caractérisés par une regibilitee meilleure que le mK. lls ont
été eétalonnés au point triple de I'eau.

Le pont de mesure de résistance F17 contient wistagce régulée en température.
Celle-ci a été mesurée a I'INM par rapport a desunesistances étalons. La valeur de sa
résistance est donnée avec une incertitude de4xIgite valeur est assez stable et présente
une tres faible dérive. Cette résistance est @@tak tous les deux ans. L'ensemble de la
chaine de mesures est caractérisée par une si@sibil4x10 limité par le pont de mesure
F17 lui-méme.

Comme pour la précédente chaine de mesure, learvalie résistance sont lues et
enregistrées sur ordinateur.
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II.  Perspectives a long terme

Toutes les perspectives évoquées plus haut nooeefiewnt, nous I'espérons, de gagner
un ordre de grandeur sur l'incertitude de la meslerk, mais il sera peut-étre impossible
d'atteindre les 10 avec ce dispositif. Pour atteindre et dépassee drtertitude, il sera
certainement nécessaire de changer toute la platimostat et peut étre de choisir une autre
molécule comme Ckl proposée par Ch. J. Bordé [3].

A. Thermostat régulé en température

L'incertitude sur la température doit étre rameaéeoisinage de 10 Pour cela, I'idée
consiste a réaliser un thermostat régulé activemremneémpérature et accordable sur une plage
de quelques degrés autour du point triple de I'eau.

Des thermostats classiques atteignent ces perfeeeamais leurs dimensions sont
assez réduites, et ils sont parfaitement isoléedtErieur. Pour réaliser la spectroscopie de
notre gaz, il est nécessaire d'avoir des "ouvestyseur laisser passer le faisceau, et la taille
de la cellule d'absorption doit permettre de trigafaa suffisamment basse pression. La mise
au point d'un thermostat performant avec ces coiéan'a jamais été réalisée.

Des premiers contacts entre I'INM et un industt@ifirment qu’il devrait étre possible
d’atteindre le niveau de performance requis. Lag@lalu point de fonctionnement du
thermostat de +/-5 K permettra de vérifier la délaerce de la largeur de raie avec la
température. La calibration des sondes de températra réalisée a intervalles réguliers a
I'aide d’'un point triple de I'eau.

Pour la partie chaine de mesure, le pont de mdslifesera remplacé par un pont de
mesure F18, dont la résolution est de 0,1 mK.

B. La molécule de méthane

Notre expérience présente l'avantage de pouvodr ise en oeuvre avex priori
n'importe quelle molécule.

Notre montage actuel a permis de tester une seaiée de NH. Nous pourrons
également tester d'autres transitions, ou d'aotmécules absorbant dans la gamme 9-11 pm
comme par exemple GH. A plus long terme, nous pouvons envisager ddesdfabsorption
du méthane CIH[3], qui présente de nombreux avantages pour fureedek.

Contrairement au NHqui est une toupie asymétrique, le méthase une toupie
sphérigue: les collisions peuvent dans ce cashé&remodélisées et leur effet est en principe
moindre (passage d'une molécule polaire a une mieléon polaire).

Le méthane n'interagit pas avec les parois, lasfmesera donc beaucoup plus stable.
Ensuite, la température de condensation dy €dtilbeaucoup plus faible que pourNId gaz
est donc beaucoup plus proche d'un gaz parfait.

La molécule CH absorbe principalement autour de 3 um. La barl8 am est la plus
intéressante car une composante de la raie P{@)dmndes; est en coincidence avec une raie
d'émission du laser He-Ne [4]. Cette molécule atréi® étudiée et sa structure hyperfine est
parfaitement connue. Celle-ci n'est pas du typalguylaire contrairement a la molécule de
NHg, et les écarts hyperfins sont de grandeur pliseai

Le méthane est donc un trés bon candidat pour famealek avec une incertitude de
I'ordre de 10.
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CHAPITRE 6.

Contréle de la fréquence absolue du laser CO
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l. Introduction

Le laser a C@asservi sur une transition de la molécule d'Qs€ut dériver de quelques
centaines de Herz sur la durée typique d'un batayd@0 s), lorsque les conditions
expérimentales ne sont pas optimisées (variatientechpérature de la piéce, gaz du laser
pollué...). Une simulation numérique a montré gela peut provoquer un élargissement de la
largeur & mi-hauteur pouvant atteindre 1%&® valeur relative. Cette valeur est du méme
ordre de grandeur que l'incertitude actuelle sucdastante de Boltzmann, et un ordre de
grandeur supérieur a la reproductibilité du poinplé de I'eau. Il peut donc s'avérer
nécessaire de réduire cette dérive a long termdader doit étre asservi sur une référence
plus stable a long terme.

La premiere solution consiste a choisir un signalréférence moléculaire dont les
caractéristiques (largeur, rapport signal sur bpérmettent d'obtenir une meilleure stabilité.
Nous avons ainsi testé une raie a 2 photons ge SF

Une deuxiéme solution plus radicale consiste ardsde laser a C@sur une référence
primaire de fréquence par l'intermédiaire d'un tatmmtoseconde [1]. Dans ce cas, les
fluctuations rapides du laser sont corrigées pasérvissement sur la molécule d'@sOles
dérives lentes par I'asservissement sur |'étaliomame.

Notre équipe ne disposant pas d'un étalon primi@rsignal de référence est acheminé
depuis le LNE-SYRTE jusqu'a notre laboratoire uig fibre optique. Ce transfert ne dégrade
gue trés peu les performances du signal. Nous stispsoainsi d’'un signal de référence tres
performant.

Dans cette partie, je présenterai les amélioratiapgortées a la stabilisation en
fréequence de nos lasers a£0O

Ensuite, je décrirai le laser femtoseconde et sitisation pour les mesures absolues de
fréquences.

Enfin, je présenterai une expérience de frangeRaiasey sur laquelle j'ai travaillé au
debut de ma these. Cette expérience de spectresadpes haute résolution peut permettre
des tests de tres haute sensibilité sur la specpasdes molécules.

[I.  Asservissement sur une raie a deux photonsde S  F6

Un des moyens utilisés pour diminuer la dérive daser est de choisir une référence
moléculaire la meilleure possible, c'est a direcawe fort facteur de qualité (fréquence de
résonance/largeutf de la résonance) et le meilleur rapport signalbsuit possible. Ici, nous
avons choisi une raie a deux photons dg && largeur d'une raie a deux photons est deux
fois moins sensible a I'élargissement collisionpeline raie détectée en absorption saturée.
Le signal est aussi plus important, car toutesnedécules y contribuent. On peut donc
espérer gagner en rapport signal sur bruit.

Cette molécule a également l'avantage d'étre baputwins réactive que la molécule
d'OsQ. La stabilité a long terme du gaz et donc du diglea trouvera améliorée.

L'utilisation de la molécule SFest aussi plus simple. En effet comme elle es tré
stable, le gaz présent dans les cavités de réfneect étre conservé plusieurs jours sans
nouveau remplissage, alors qu'il était nécessareedouveler le gaz d'OsQ@outes les 4
heures. Ceci nous évite aussi de répéter de l&guoe quotidienne de purification du QsO
Enfin, ce gaz n'est pas toxique.
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A. Caractéristiques et performances de l'asservisse  ment sur la
raie a deux photons R(47) A ,de la bande 2 v; de SF¢

La raie a deux photons choisie pour cet asservissesst la R(47) Ade la bande\g
de Sk [2, 3], dont la fréquence peut étre calculégs:= 28 412 881.6 + 1,0 MHz [2, 4]. Elle
se trouve a 117 MHz de la raie a deux photonssagélipour I'expérience des franges de
Ramsey.

La raie R(47) Aest tres intense, ceci est d0 au faible désacomrti6dMHz entre la
fréquence de résonance du niveau relais et leeceldrla transition a deux photons. Ce
désaccord est inférieur a la largeur Doppler.

Le montage expérimental est identique a celuisdtipour I'asservissement sur le signal
d’absorption saturée d'Os@igure IlI-6). La cavité de référence est remplie Sk a une
pression de 3107 Pa, ce qui correspond & une absorption de 50% @@s\V8 intra-cavité.
Cette puissance est bien plus importante que 18310 nécessaire a I'asservissement de la
raie de la molécule OsOmais est assez faible pour une transition a 2opiso La figure
suivante présente |&"3 harmonique obtenue aprés détection et démodulation

[

-100 I -50 I 0 I 50 I 100 I 150
Frequence (kHz)

Raie d'absorption a deux photons (a.u.)

KR
al
o

Figure 6-1 : 3™ harmonique de la raie & deux photons de $fpour une pression
de 3x10? Pa et pour une puissance intracavité de 50 mW.

Le signal d'absorption de la figure 6-1 présente langeur pic-pic de la raie d'environ
20 kHz et un rapport signal sur bruit de 1000 ade&Hz de bande passante. Ces
caractéristiques conduisent a la déviation d’Al{@nart type de la variance d'Allan) de la
figure 6-2, qui a été obtenue en mesurant la frécpiedu laser a COavec le laser
femtoseconde (voir plus loin).
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Figure 6-2 : Déviation d'Allan d'un laser a CQy asservi sur une raie a deux photons
de Sk (carrées) comparée a la déviation du laser a Csservi sur OsQ (cercles). Ces
déviations d'Allan sont mesurées avec le laser feogeconde.

La déviation d’Allan sur une seconde est dd@“ et le plancher de Flicker, atteint
pour 30 s d'intégration, donne une déviation d’Alte 6x10°.

Ces résultats sont comparables a ceux obtenuslegez OsQ[5, 6], car le rapport signal
sur bruit et la largeur de la raie sont comparales la figure 6-2 le laser asservi sur SF
présente une dérive plus importante que le lasenassur la molécule d'Og0OCeci est di au
fait que la variation en température de la piecenament des mesures était plus importante
que pour Os@

La limitation actuelle de l'asservissement sug SiEnt de la trop faible puissance
injectée dans la cavité. Le modulateur électroeptin’'est pas assez efficace. Nous devons
donc augmenter la puissance sur le modulateur Bzopsique, et celui-ci ramene beaucoup
de bruit, si on lui envoie une puissance importahiee des solutions envisagées est de
remplacer le modulateur électro-optique par un rfaddur acousto-optique de 120 MHz en
double passage.

Cependant au quotidien, I'asservissement sygreSFplus facile et plus fiable. Ainsi,
nous utilisons maintenant cette raie a deux phofmng asservir le laser de référence de
I'expérience de franges de Ramsey.
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B. Mesures absolues du laser a CO , et contrdle de sa fréquence
par rapport a I'étalon primaire

Pour les fréquences RF ou micro-ondes, les techseigie comptage a tres haute
résolution existaient depuis de nombreuses anfigesevanche se posait le probléme de la
mesure de fréquences optiques, supérieures de ® awudres de grandeur. Certains
laboratoires nationaux de métrologie avaient démlodes « chaines de fréquences » tres
complexes et dédiées a la mesure d'une seule fnégqueCes chaines sont désormais
remplacées par des lasers femtosecondes (voir ymmpde [7, 8]), qui permettent de
comparer simplement en une seule étape des fregm&icet optiques.

a) Le Laser femtoseconde

Le laser femtoseconde (fs) fut une révolution pesrmesures absolues de fréquence.
Ce type de laser est un laser pulsé dont I'impuldiore quelques dizaines de femtosecondes.
Un laser pulsé est tres fortement multimode. L'idédaire de la métrologie avec ces lasers
peut sembler absurde, mais nous allons voir danpdeagraphes qui suivent, comment tirer
parti du caractére multimode d'un tel laser.

(1) Principe de base des mesures avec un laser femt  oseconde

L’émission d'un laser fs se caractérise par unmtmdlimpulsions ayant un taux de
répétition fixé, f, et dont I'enveloppe est constante. Le spectredégduit par simple
transformation de Fourier de ce train. Il est cibustd’un peigne de fréquences tres large de
plusieurs dizaines de THz (I'inverse de la durédidgulsion), pour lequel la distance entre
modes est donnée par la fréquence de répétjtahnlaser.

() f f

0

o 7/ fp':prr+f0/u

Figure 6-3 : Spectre du laser femtoseconds; ést la frequence du mode p, e taux
de répétition et § le décalage de fréquence a l'origine .

v

Il a été vérifié expérimentalement que les modaiegt parfaitement eéquidistants méme
aux deux extrémités du peigne, et ceci a un nivkau moins 13’ en valeur relative [9].

138



C’est la superposition constructive de toutes o&guences qui réalise I'impulsion trés courte.
Cependant, la frequence d’'un mode n’est pas direste un multiple entier de la fréquence
de répétition : le spectre est décalé ge fl'origine, et chague mode a pour fréquence
fo=pxfi+fo , ou p est un entier.

Le spectre du laser fs est donc caractérisé par datameétres seulement : le taux de
répétition du laser,,fet le décalage global du peigne de fréquenge€es fréquences sont
situées dans le domaine radio et peuvent donc diteetement contrblées par rapport a
'étalon primaire. Le peigne de fréequences du ldsepeut alors étre utilisé comme une
"régle" de fréquences. On mesure le battemet la fréquence f a mesurer avec le mode le
plus proche du peigneA=f-f,, et, si 'on connait la frequence absolue de ahagade du
peigne, on en déduit &= pxf+fy. Le probléeme d’'une mesure de fréquence optiquelast
simplement ramené a la détermination, et éventuelht au controle, deét f [1, 9, 10].

(2)  Principe du montage utilisé

La mesure d'une fréquence infrarouge dans le daemdén30 THz ne peut pas étre
réalisée par battement direct avec le peigne, néangi.
Le principe de base est d’additionner la fréquethcdaser a C@et celle du peigne
femtoseconde dans un cristal non linéaire. Le medmfréquence résultant peut étre exprimé

commef "®=qf, + f,+ f., . Les fréquences des modes basse fréquence deigre [se
trouvent en coincidence avec les fréquences degsrimalite fréquence du peigne initial, ce
qui permet de détecter le battemdift'® - f, = (q- p) f, + f.o, qui ne fait plus interveninf

Le facteur (g-p) est un entier et vaut pour notentage environ 28410. Ce nombre est
revérifie a chaque mesure. Un grand nombre de alee modes (q,p) participent a ce
battement. Celui-ci est ensuite utilisé pour asséav(q-pf™ harmonique sur la fréquence du
laser a CQet ainsi construire notre horloge moléculaire.

Ce dispositif relie les deux fréquences utiles sawdér besoin de mesurer ou contrélgrdiont

la mesure est généralement le point délicat degrexges basées sur les peignes de
fréquences.

I(v) feo,

Peigne | Peigne somme
initial ; 9 ce

n

Figure 6-4 : Principe de la mesure de fréquence daser CO,, f, est la frequence
du mode p, f le taux de répétition, {°7° est la fréquence du mode q du peigne somme.
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La premiere version du montage utilisait deux deoldsers émettant a 852 et 788 nm en
tant qu’oscillateurs intermédiaires. Dans cette vietla version [11], que nous avons
développée, I'objectif a été de simplifier le sys&pour n'avoir plus qu’'une seule boucle
asservissement en phase au lieu de 3 dans le diispoScédent [12]. Cet asservissement
permet de contréler le taux de répétition de niasser fs.

(3) Dispositif expérimental

Le schéma ci-dessous représente le dispositif atrdplmesure du laser a £a¥servi sur

I ____________________________________ -
|Asservissement lentAss. rapide :
| ] LTI H

v o
I ¥ !
|| Laser CQ|—{mao |-{MEOP——C CFP +SE o
I

I

e |
I ____________________________________ =
| A2 I
|| Laser Ti:Sa—)s “{ AgGas HIN fo
| i o
! | r |
| PLL £u Filtre :
I ! Fs . suiveur| |
I : réseau :
| I____________________::::=-_-;-= ______________________________________ ' I
| N ___ i
T T T T T T en optique. T
| | Etalon primaire e uaen, compteut| 1 WV(COY |
: (SYRTE) '-"4-5; k..l:;] k% r :

Figure 6-5 : Schéma du montage expérimental , CFPCavité Fabry Pérot, MEO :
modulateur électro-optique, MAO :modulateur acousteoptique, PLL : asservissement
en phase.

Le rectangle supérieur représente le laser a &@Servi sur une raie moléculaire. La
partie centrale du schéma représente le montagatitige le peigne du laser femtoseconde
pour relier les deux fréquences utiles. La frégeerde répétition des impulsions
femtosecondes issues du laser Ti :Sa est directamesurée a l'aide d'une photodiode rapide.

Les impulsions femtosecondes sont séparées enpdeties, une pour le spectre initial
et 'autre pour le spectre résultant de la somnex da fréquence du GQéalisée dans un
cristal de AgGag

Il faut noter la présence d'une ligne a retard poermettre aux deux impulsions
limitées dans I'espace de se recombiner sur larattue. Le battement est enfin détecté par

140



une photodiode. Ce battement permet comme nousn&wu plus haut d'asservir la
différence entre les modes p et g sur la fréqudndeQ.

Le réseau, dont l'angle de diffraction dépend delolagueur d'onde, permet de
sélectionner la partie du faisceau correspondaiiastement. Cela améliore le rapport signal
sur bruit de détection.

Un oscillateur asservie en phase sur le battemaack{ng oscillator) permet

d’améliorer encore le rapport signal sur bruit dynal de battement.
Le rectangle du bas présente la fibre optique @unsporte le signal de référence a 1 GHz
provenant de I'étalon primaire du SYRTE. Nous effecs un battement de ce signal et du
taux de répétition, ce qui nous permet de comp@elarnier et d'en déduire la fréquence de
notre laser a C9

b) Lien optique

Comme nous l'avons dit précédemment, le signakassoix taux de répétition du laser
Ti:Sa doit étre comparé avec un signal a 1 GHzh&rse a partir de I'étalon primaire. Cet
étalon est maintenu par le SYRTE a PARIS qui sevea 13 km de notre laboratoire. Un
étalon peut étre acheminé de différentes maniérest possible d'utiliser une liaison satellite
comme le GPS. Mais ce systéme est limité & unéutésode quelques 18 sur la journée en
utilisant un récepteur commercial ou & quelqué®s @ utilisant un récepteur géodésique.

La comparaison peut se faire par l'intermédiaitmel’'horloge transportable, mais les
performances de ces systemes sont moins bonnekegsystemes fixes [13-16]. Enfin le
transfert de fréquence peut étre réalisé via wre fiptique [17]. C'est cette solution que nous
avons retenue.

Dans cette partie, nous montrerons que le transjpogignal de référence dans cette
fibre peut étre réalisé avec un minimum de dégransitde la qualité métrologique du signal
d'horloge.

(1) Le signal de référence et la fibre optique

Le SYRTE a développé un signal a 100 MHz (1 GHzudeR005) trés stable a partir d'un
oscillateur saphir cryogénique (CSO), d'un maséydrogéne et d'un jeu de synthétiseurs
micro-ondes faible bruit [18]. La déviation d'Allade cet oscillateur est présentée sur la
figure 6-6.

Ce signal est mesuré avec la fontaine a césiumegjutaractérisée par une exactitude
de l'ordre de 7xI. Sa stabilité en fréquence est de I'ordre de 2%182 [19].

On obtient donc un signal de référence avec desripiés de stabilité et d'exactitude
excellentes. Le probléme se pose ensuite d'achegegrgignal jusqu'a notre laboratoire. Ceci
est réalisé grace au lien optique.
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Figure 6-6 : Déviation d'Allan du signal de référerce du SYRTE [18, 19].

Deux fibres optiques de 43 km suivent le mémettfaje]. Ce sont des fibres optiques
télécom standards a 1,55 pm.

Le signal de référence est transféré par une desfdwes. Pour cela, un faisceau laser
a 1,55 um, modulé en amplitude & 100 Mhz est i@jadtentrée de la fibre c6té SYRTE. A la
sortie de la fibre (au LPL a Villetaneuse) la madign de 100 MHz est mesurée par un
photodétecteur. On obtient donc un signal de rat&é 100 MHz, a partir duguel un signal a
1 GHz est généré et comparé au taux de répétitiolasker femtoseconde. Le signal a 100
MHz sert également a synthétiser un signal a 10 Midz permet de référencer tous nos
appareils (compteurs, synthétiseurs...).

(2) Caractéristiques de la liaison par fibre libre

Le transfert de fréquence peut étre caractéris&oeamparant le signal ayant fait un
aller-retour dans la fibre avec le signal de dedaévolution de la différence de phase entre
le signal a I'entrée et a la sortie de la fibredgtecté et analysé en termes de fluctuations de
fréquence. Les résultats sont présentés sur leefi@pd (triangles orientés vers le haut).

En injectant le méme signal a 100 MHz dans les dibuas et en comparant les deux
signaux a la sortie, on peut mesurer la corrélatembruits introduits par les deux fibres. Les
fluctuations de phase relative sont de I'ordrewisaues 18° sur 1 s soit 10 fois inférieurs au
bruit présent sur une seule fibre. Les bruits prissaur les deux fibres sont donc trés
fortement corrélés.

On pourra donc considérer que la déviation d'Aflanr un aller est égale a la moitié
de la déviation d'Allan mesurée sur un aller-retour

(3) Compensation du bruit de phase

La fibre est sensible aux bruits acoustiques etvanations de température. Ces perturbations
modifient la longueur de la fibre et induisent desdifications sur la phase du signal
transmis. Deux systemes de correction différentetinmis au point pour corriger ces effets,
un a chaque extrémité de la fibre [20, 21] (FighHA).
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Figure 6-7 : Systeme de compensation du bruit de pke sur le lien optique, DL :
diode laser, CSO/MASERI/Cs : étalon primaire.

Pour le systeme de compensation implanté au SYRIEorrection est directement
appliguée sur le signal RF a 100 MHz. Ce princigtetr@s proche du dispositif développé au
Jet Propulsion Laboratory [22]. Le signal RF dé&teajprés un aller-retour dans la méme fibre
est comparé au signal de départ. La perturbatibrexdsaite puis utilisée pour générer la
correction correspondant a un aller simple. Laexiion consiste a décaler la phase du signal
a 100 MHz dans le sens opposeé a la perturbatiotelidesorte que le signal recu au LPL soit
corrigé de cette perturbation.

Le systeme de compensation utilisé au LPL agitctiraent sur la longueur de la fibre.
Le signal de correction est généré en comparasigleal recu avant et aprés un aller-retour
dans la seconde fibre. Les fluctuations rapides ammpenseées par l'intermédiaire de 15 m de
fibre optique enroulée autour d'une céramique @kentrique cylindrique: selon I'élongation
de la PZT la fibre est plus ou moins tendue et dados ou moins longue. Les corrections
lentes sont appliquées en contrdlant la températumee bobine de fibre de 1 km enroulée
autour d'un cylindre en cuivre chauffé autour déG0

Pour augmenter l'isolation entre l'aller et le uetdes faisceaux sont modulés a des
fréquences différentes : 1 GHz pour l'aller et MMz pour le retour.

La figure 6-8 montre que le lien libre a déja ums tbonne résolution. En appliquant les
corrections, on obtient un lien de stabilit¢ 1,2X18ur 1 s et 16" sur la journée. Nous
disposons donc d'un signal & 100 MHz de stabité@* sur 1 s qui décroit en®. A partir
de 50 s la fibre ne dégrade plus le signal de eété, tout se passe donc comme si ce signal
avait été généré dans notre laboratoire.
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Figure 6-8 : Déviations d'Allan de la fibre (43 km)compensée (triangles bas) et
libre (triangles haut), et du signal de référence 400 MHz,.

Depuis 2005 ce dispositif a été adapté pour tratiegnen signal de référence a 1GHz
[23].

C) Performances de la chaine de mesures

Dans cette partie nous allons nous intéresser ad@grmances de la chaine de mesures
constituée du signal de référence, du lien opt®dRTE-LPL et du laser femtoseconde. Pour
cela nous avons mesuré la fréquence absolue dendaCQ@asservie sur la molécule d'OsO
Nous ne nous intéresserons pas ici a la fréqudrsawe, mais uniquement a la stabilité de
cette fréquence caractérisée par sa variance d:Alla

Nous avons choisi la raie R(48&)(-) de la molécule de OsOpour sa forte absorption.

Cette raie est en quasi coincidence avec la rdi@)R{u laser a C Le battement de deux
lasers identiques asservis sur cette raie donneléxiation d'Allan égale a 4,2x1bsur 1 s,
soit 3x10" par laser.

En asservissant le peigne de fréquence sur le 3a6€p la stabilité du laser a G@st
transférée au taux de répétitiondu laser femtoseconde a un facteur 29100 pres (qui
correspond a g-p). Celui-ci est ensuite comparéignal de référence. La déviation d'Allan
correspondante est présentée sur la figure 6-8takhilité sur 1 s est de 3x1) limitée par la
stabilité du laser a CODsQ,. Sur 1 s la stabilité de la référence recue au leBL
essentiellement limitée par le lien optique & weaiu de 8x1®. On en déduit une limite
supérieure de 1x1 pour la stabilité & 1 s du montage basé sur & fesntoseconde.
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Figure 6-9 : Déviation d'Allan du taux de répétitian et du lien
compenseé.

Notre chaine de mesure ne limitera donc pas leaneeabsolues de fréquences.

C. Mesure de la raie a deux photons a laide du las er
femtoseconde

Nous avons mesuré la frequence absolue de la deenaphotons de gen utilisant le laser
femtoseconde asservi sur le laser 3, JGi méme stabilisé sur SFA partir du taux de
répétition du laser fs, on remonte a la fréquencdéader. Les résultats sont présentés sur la
figure suivante.
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Figure 6-10 : Mesures de la fréquence absolue derige a deux photons de S§-

Les differentes mesures de fréquence absolue érgffgctuées sur une période de 8
mois, en 2 séries: l'une du 11/09/04 au 11/23/04espond au premier montage du laser
femtoseconde utilisant 2 diodes laser et l'autre08(22/05 au 03/25/05 correspond au
nouveau montage sans diode laser. Les valeurs meyates deux séries coincident a mieux
gue 2 Hz. La valeur moyenne correspondant a I'ebfeedes mesures est de 28 412 881 552
402 + 44 Hz (incertitude est donnée & un signtancertitude relative de 1,5x1% est
limitée par la reproductibilité de la stabilisati@®,/SK; et la valeur moyenne est en accord
avec celle calculée a partir des références 2.7} 28 412 881,6 + 1,0 MHz.

Les écarts de fréquences mesurées d’un jour ad'agxpliquent principalement par
le fond optique résiduel. En particulier a causdadiible efficacité de I'électro-optique, les
résidus de porteuse sont plus importants que leddsalatérales a I'entrée de la cavité. Ces
modes d’ordre supérieur peuvent se retrouver dagavité avec un couplage qui dépend de
l'alignement. De plus, un déplacement de fréqugread étre di a la cavité Fabry Pérot qui
diaphragme le faisceau comme l'ont déja montré \Alékseewet al[24].
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D. Laser a CO, asservi sur la réféerence primaire par
I'intermédiaire du laser femtoseconde

Dans la partie précédente, le laser femtosecoraieaiservi sur le laser & @& sa
fréequence était mesurée par comptage du taux ditiép. Les variations de fréquence du
laser se retrouvent ainsi transférées sur le tauxégétition avec un facteur multiplicatif
voisin de 3x1f La fréquence;fest alors comparée a la référence primaire quiésstable,
ce qui permet de suivre la dérive en fréquencesier] Cette dérive peut ensuite étre corrigée
en jouant sur la tension appliquée a la PZT du laasr (figure 6-11)). La stabilité a court
terme (<100 s) sera assurée par l'asservissemeftset 'asservissement a long terme sera
assuré par la référence primaire.

Référence
a 1GHz
l t>100s
Laser fs Laser CO,/SF
fr= CO2/SF6
28410
fr fixé t>100s

Figure 6-11 : Asservissement du laser a GQur la référence primaire, f{ :
fréquence de répétition, fs : femtoseconde.

La dérive du laser sera ainsi supprimée, car lailgéade la référence primaire est de 'ordre
de 10" sur la journée.

Nous disposons donc d'un laser a la fois trésestaldourt terme et a long terme et
avec une excellente répétabilité, ce qui permetédéiser des expériences de spectroscopie
tres precises. Ce dispositif pourra éventuelleréaetutilisé pour la mesure de la constante de
Boltzmann et est indispensable pour I'expérienceattyes de Ramsey que je vais décrire par
la suite.
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lll.  Franges de Ramsey

J'ai travaillé en début de thése sur une expéridadeanges de Ramsey, dont la mise
au point et l'optimisation avaient fait I'objet deux theses de doctorat [25, 26]. La majeure
partie du dispositif expérimental a été déecrit denshése de C. Grain [25]. Ce dispositif
permet d'avoir une résolution exceptionnelle meiteque 192 Celle-ci rend possible des
applications en spectroscopie moléculaire comnrédalution des structures hyperfines: 36
composantes ont été résolues sur la transitiom:a pleotons utilisée [25] de la moléculesSF
Une telle résolution trouve également son inténétnétrologie: avec des signaux tres étroits,
on obtient une incertitude sur la fréequence ceatias petite, ce qui donne la possibilité de
développer un étalon secondaire a 10 um. Mais cagddication est devenue moins
intéressante depuis l'apparition des chaines dadnee utilisant les lasers femtosecondes. La
possibilité de mesures a trés haute résolutiondsartransitions moléculaires rend surtout
possible le test de différents effets fondamentazxpnme la variation des constantes
fondamentales ou un test de violation de la pat#gs les molécules chirales (d'aprés une
proposition de Letokhov [27]).

Je présenterai donc rapidement le montage expé&amé&msuite, je décrirai les essais
de détections haute fréquence qui ont été menésesier expérience. Enfin, j'exposerai les
résultats obtenus sur les franges de Ramsey.

A. Principe de I'expérience

Cette expérience est basée sur le principe derfémbmetre de Ramsey-Bordé [28-32]
(figure 6-12). Les molécules d'un jet supersoniqieragissent successivement avec deux
ondes lasers stationnaires accordées sur la fréguele résonance de la transition
rovibrationnelle a deux photons. Les probabilitéxdtation interferent et donnent lieu a des

franges dont la période dépend du temps de transi les deux zones d’interaction #%D
ou u est la vitesse moyenne du jet et D la distente les deux zones. Avec une distance de

1 m, et une vitesse moyenne de 400 mrmous avons obtenu des franges trés étroites de
période 200 Hz.

zone 1l zone 2

Figure 6-12 : Interferometre de Ramsey-Bordé a deughotons :le jet interagit avec
le laser dans les zones 1 et 2 séparées de la distaD, les doubles fleches correspondent
a l'absorption de deux photons.
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Les deux interactions nécessaires pour obtenirfrdeges de Ramsey utilisent une
transition a deux photons [30, 3Bkes molécules traversent une onde stationnairesitie t
sorte qu'elles absorbent deux photons qui se peopagens opposeés. Le centre de raie n'est
donc pas affecté par I'effet Doppler en premie@pmation. Grace a ceci, nous n'utilisons
gue deux zones d'interactions contre 4 dans unfigooation en absorption saturée. Une
configuration a deux photons permet égalementadizasichir des contraintes de parallélisme
entre les zones d'interactions.

Pour créer les deux zones d'ondes stationnaireséapde la distance D, nous utilisons
une cavité FP repliée en U. Dans ce cas, la fraguele la frange de Ramsey centrale
coincide exactement avec la fréquence de transitaeux photons [33].

B. Caractéristiques de la raie choisie

P(4)E, 2v,

Figure 6-13 : Niveaux d'énergie correspondant a l&ransition a deux photons 3 P(4)E°

La figure 6-13 présente les niveaux d'énergie dedicule de Sfcorrespondant a la
transition P(4)k de la bande\Z (la structure hyperfine n'est pas représentéejransition a
deux photons correspond a l'absorption de deuxopBod'énergie havecv= 28 412 764
MHz. Le désaccord entre le centre de la transaicleux photons et le niveau relais n'est que
de 76 MHz ce qui permet d'utiliser une puissanserlaelativement faible (25 mW) pour une
transition a deux photons.

C. Montage expérimental

Je décrirai trés rapidement dans cette partie latage expérimental. Pour plus de
détails, le lecteur pourra se reporter aux réf@en2s, 34, 35].

a) Le jet supersonique

(1) Notion sur les jets supersoniques
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Pour réaliser une expérience de franges de Ranmselyaenps séparés, il est nécessaire
de disposer d'un jet de molécules [36]. Nous otiés un jet supersonique [37] pour
augmenter la directivité du jet, donc le flux delécales sur I'axe.

La détente d'un tel jet engendre un refroidissendestdegrés de liberté rotationnels,
donc augmente la population de molécules dans/é&aniJ=4 (Valeur de J relativement faible
pour Sk). Un plus grand nombre de molécules pourront garticiper a la transition a deux
photons.

(2) Configuration de notre jet moléculaire

La détente ne se fait pas dans le vide, la press&iduelle perturbe le jet: il se forme
une onde de choc entre le jet et le milieu dillg @ression résiduelle. Dans ces conditions, le
jet ne se propage pas tres loin. Pour remédierpaatdeme, nous utilisons un écorceur, afin
de prélever la partie centrale de jet qui n'estgeaurbée. Il peut ainsi se propager dans une
enceinte ou la pression est beaucoup plus failde,lee débit de molécules est moins
important.

La figure 6-14 schématise le jet moléculaire. Eisple I'écorceur, un collimateur a été
installé de facon a réduire la pression dans laidexr chambre. Cette pression doit étre trés
faible, car c'est dans cette chambre que les feanget réalisées et détectées. Les collisions
entre les deux zones d'interactions déphasent t#écnies et entraine une diminution de
'amplitude des franges.

buse@=50 pm  écorceurp=700 pm
|

2x10%y |

RN

5x10° Pa < > > \
7 mm40 mm .
Collimateurg=700 um

Figure 6-14 : Schéma de la configuration du jet.

Avec cette configuration, le jet moléculaire a witesse moyenne dé¢=390 m.&, et
une dispersion en vites@% =15%

Nous avons tenté d'optimiser le flux de moléculesuggmentant la taille de la buse ou
en choisissant une buse composée de plusieurs. freudébit augmentait bien de facon
attendue, mais cela se traduisait uniguement paraugmentation de la divergence du jet.
Nous avons aussi testé différentes formes et gaillécorceurs, certaines pieces ont été ré-
usinées pour réduire les surfaces perpendiculairgst. La conductivité de pompage du gaz
proche de la buse a été augmentée en reconstrtoséaiune partie du bati, mais tout ceci n'a
donné lieu a aucune amélioration significative @enplitude du signal. Finalement, nous
sommes revenus au dispositif de départ.
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Il s'aveére donc gu'il n'y a pas de moyen simpleyagner sur I'amplitude du signal lié
aux franges de Ramsey a moins de reconstruire taus&ucture nécessaire au jet, ce qui
nécessite un investissement lourd en moyen etngpstesans garantie de résultats.

(3) Isolation des bruits dus au pompage

La pression dans la chambre d'interaction ne dmitdgpasser quelques®1Pa afin de
réduire les collisions déphasantes. De plus, lasiwa dans les chambres en amont ne doit pas
étre trop importante pour ne pas perturber la gapan du jet.

La premiere chambre est pompée par une pompeusidiff dont la vitesse de pompage
donnée pour I'hélium est de 5000 I/s a 0,1 Pa. tdhe pompe est nécessaire vu le débit
moléculaire a la sortie de la buse. Cette pomp@a@sipée par une pompe Roots elle-méme
pompée par une pompe & palette. Ce dispositif gedfobtenir une pression de 24 @a
apres la buse.

La seconde et la derniére enceinte sont chacunedgesrpar une pompe a diffusion de
vitesse de pompage de 1000 I/s a 0,1 Pa. Ces deopgs sont branchées sur la méme pompe
a palette.

On obtient une pression de 1%1Pa dans I'enceinte entre I'écorceur et le colénmagt
1x10° Pa dans la chambre d'interaction.

Les pompes primaires et la pompe Roots sont igs&ltlans un batiment technique a
I'extérieur de la salle d'expérience, mais cedtrpas suffisant pour s'affranchir des bruits
meécaniques qui sont transmis par les tuyaux de pgemp.a figure 6-15 illustre l'influence de
la pompe Roots sur les spectres du signal en stetla cavité de référence donc du laser de
référence.

densité spectrale de bruit (dBm)

T T T T
400 600 800 1000

Fréquence (Hz)

Figure 6-15 : Spectre du signal en sortie de la cié& de référence avec la pompe
Roots allumée et éteinte.
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Les vibrations de la pompe Roots provoquent pradeiment un pic de bruit autour de
350 Hz, ailleurs les deux spectres sont identigBesr remédier a ce probleme, nous avons
travaillé sur l'isolation de la pompe Roots endhaht un tombac de 3m a sa sortie. Certains
tuyaux d'aérations étaient en contact avec lesutugla pompage et conduisaient tres bien les
bruits mécaniques, nous les avons donc séparés.admrmis de faire totalement disparaitre
ce pic a 350 Hz.

b) Le montage optique

Nous utilisons un laser stabilisé identique a cetilisé pour I'expérience de mesure de
la constante de Boltzmann. Ce laser était dangemipr temps stabilisé sur une raie d'QsO
détectée en absorption saturée, puis a été assera raie a deux photons des8Ecrite dans
le chapitre précédent, ce qui nous a permis deggagnconfort d'utilisation.

A
co,(1) aow HrFeavite de,
) détection l
:ﬂE)
PLL < /B, = 20
0 iy rr“""‘\ 00/kiz
CO,/0s0, (2) = ) -
O i N Vo
| AREN
u/2D
Jet de SE u ivitesse du jet

D : Distance entre les deux zones

Figure 6-16 : Montage expérimental de I'expériencanges de Ramsey, AOM :
modulateur acousto optique, PLL :asservissement gghase, CQ : laser a CG,

Nous devons balayer la fréquence de ce laser ssiepks MHz pour décrire les franges
de Ramsey. Pour cela un second laser ag3Dasservi en phase sur le laser stabiliséffit su
de faire battre les deux lasers, la fréquence tterhant est ensuite décalée et asservie. Ceci
permet d'obtenir un deuxieme laser qui posseden@aes caractéristiques spectrales que le
premier, mais dont la fréquence d'émission esfiffte. Le balayage est donc contrdlé par le
synthétiseur qui décale le battement.

Le faisceau du second laser est scindé en deue grame séparatrice. Une partie du
faisceau est injecté dans la cavité repliee (figi#¥2). La puissance intra-cavité est de 25
mW, ce qui correspond a une impulsion de tyf2ede la transition a deux photons choisie.

Une deuxiéme partie du faisceau est décalée emudnég grace a un modulateur
acousto-optique a 40 MHz, en double passage, pj@stée dans une autre cavité. Celle-ci a
éte installée sur le trajet du jet de moléculesiéker la cavité repliée d'interaction. Ceci
permet de sonder les molécules par émission starariée le niveau de plus haute énergie et
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le niveau relais [35]. Les franges de Ramsey sbtérmes en mesurant l'intensité transmise
sur un photodétecteur en sortie de la cavite.

Un travail important a été réalisé pour optimiserdBtection des franges de Ramsey.
Nous avons notamment testé une détection hautednég.

D. Détection haute fréquence

Le faisceau qui sonde les molécules par absor#aarée, est modulé a trés basse
fréquence (115 Hz) pour ne pas réduire I'amplitldsignal, si bien que nous sommes limités
pas le bruit technique du laser. De plus, la foactes molécules participant au signal lié aux
franges de Ramsey est tres faible. Et le signdlemebé se superpose a un important signal
d'absorption a deux photons. La détection n'est gas optimale.

Un des moyens d'améliorer celle-ci est de moduléradte fréequence le signal de
franges, pour d'une part réduire le bruit et daptrt augmenter le contraste du signal utile
par rapport au fond.

Pour cela, un champ magnétique est utilisé. N@goe un brouillage des franges par
effet Zeeman. Une modulation de ce champ induitmodulation d'amplitude du signal de
franges.

Nous avons placé une bobine sur le trajet du jdEcntaire entre la deuxiéme zone
d'interaction et la cavité de détection. En modulancourant traversant cette bobine, le
champ magnétique est modulé. La figure 6-17 mdatiaobine utilisée. La structure est en
téflon et le fil de cuivre n'est pas verni, afin ldeiter le dégazage. De plus, la structure en
téflon présente un minimum de surfaces perpendieglau jet, 'espacement entre les spires
estde 1 cm.

= - A
S >

Figure 6-17 : Bobine utilisée pour la détection hate fréquence.

L'intensité nécessaire pour que les franges nentsplas visibles est de 3 A, ce qui
correspond & un champ magnétique de 3x18oit 7 fois le champ magnétique terrestre.

Le champ magnétique décroit trés vite a I'extérieula bobine et devient négligeable a
5 cm de la bobine.

La fréquence de modulation, de 2,8 kHz, est limgéela distribution longitudinale des
vitesses des molécules qui provoque un étalemantré@eaux composant la modulation. En
effet, la bobine n'est pas directement avant |& ztendétection, et le jet n'est pas parfaitement
monocinétique, les molécules n'arrivent donc pagesimultanément.

La modulation permet effectivement de réduire leitbmais le signal est réduit du
méme facteur! La diminution du signal est due a@ugiaune molécule sur deux est perdue, la
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moitié du temps on enregistre le fond pour le gairstau signal total. La mise en place de la
bobine sur le trajet du jet entraine égalementpani de signal de 30 %.
Cette technique de détection a donc été abandatamé&ela configuration actuelle.

E. Résultats

a) Mesure absolue de la fréquence de la frange cent rale

La figure suivante présente le signal typique decdanposante hyperfine la plus
intense.

o | Al ]
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Figure 6-18 : Signal des franges de Ramsey (temps Halayage : 100 s, 1 s par
point), I'axe des ordonnées est gradué en unitéshairaires et I'axe des abscisses en
Hertz.

Le rapport signal sur bruit est de 20 sur 1 Hz [Z33tte courbe est ajustée par une
sinusoide avec une enveloppe gaussienne due aparsion de vitesse multipliée par une
deuxieme enveloppe due au signal a deux photorite f&gression non linéaire nous permet
d'obtenir la fréquence de la frange centrale.

Nous avons effectué une mesure absolue de franggealee de cette composante
hyperfine avec un laser a @@sservi sur la référence primaire pour en corrigerdérives
(figure 6-11).

Nous avons réalisé 29 mesures étalées d’octobré @0@ovembre 2005. La valeur
moyenne de ces mesures donne une fréquence alsolaefrange centrale de 28 412 764
347 319,8 + 0,67 Hz. L'incertitude sur une mesndéviduelle est limitée par le rapport signal
sur bruit, soit 0,35 Hz pour S/B=20.

Des mesures avaient été effectuées avant octol¥é, 20ais elles n'‘ont pas été
retenues car elles présentaient des effets systgreatdus au laser de référence.

154



b)  Variations de la constante de structure fine

Les mesures de fréquences sont sensibles a unéuélervariation des constantes
fondamentales avec le temps [39]. En effet, legueéces de transition de résonances
moléculaires, s’expriment en fonction de diversasstantes fondamentales telles les masses
de I'électron et du proton, la constante de Ryddargonstante de structure fine...

On peut montrer, dans le cadre des théories mosldmka physique, que pour chaque type de
transition une loi de comportement de la positi@s diveaux d'énergies en fonction des
constantes fondamentales peut étre déterminée440Pour les deux transitions qui nous

intéressent, cela donne:

-Transition vibrationnelle: E,, = cste/ '\r/Ine R, (6-1)
P

- Transition atomique hyperfine: E, . = cste{,unucI M&}[aZFREL(Za)]Ry (6-2)
p

ou R, est la constante de Rydberg et vauRy':aszCZ/Zh(a la constante de
structure fine,m,la masse de I'électron, c la vitesse de la lungéfrea constante de Planck),

Z le nombre atomique de I'élément considér&.gt(Za)une correction relativiste [42].

Plus précisément, le laser fs permet de compardomt de déterminer le rapport de
deux fréquences de transitions atomiques ou maliesl Ce rapport s’exprime également en
fonction des constantes fondamentales, et eststildeede varier au cours du temps.

La fréquence de la transition rovibrationnelle axdphotons de la molécule S& été
mesurée en référence a I'étalon primaire de tem§ugt&nce, qui implique la transition
hyperfine de I'état fondamental du Cs. Le rappertds frequenceR} ... , peut s’exprimer

en fonction de gs, le moment magnétique du noyau de Csetrivk les masses de I'électron
et du proton, et la constante de structure fine qui caractériggdiaction électromagnétique.

E (6-3)
RCS/SFG =—== Hcs M (azFREL(ZCsa))
Esrs M,

La mesure répétée de.,s. sur plusieurs mois permet alors de tester unetéete
variation de ces constantes fondamentales seldép@ndance [40]:
d:\)CS/SFe - W +£ 5(me/M p)
RCS/SFG Hcs 2 %/M p
La figure suivante présente les 29 mesure®dg; effectuées sur 1 an, a partir de fin
2004.

(6-4)

+ 2,83@
a
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Mesures de la frange centrale
10 - pente +0 0034 +~0 0016 Hz/Day

Frequence-28 412 764 347 320 /Hz

T T T T T T T T
270972004 05/01/2005 15/04/2005 24/07/2005 014112005

Date

Figure 6-19 : Evolution de la fréquence absolue da frange centrale en fonction
du temps.

Cet ensemble de mesures donne une limite supérelareariation relative du rapport
de frequenceR gy,

: (6-5)
Ressn <4x10™/an

Sk

On en déduit d'apré&4 une limite supérieure a la variation de la cortstale structure
finea :

‘Z <2x10™/an (6_6)

a

Une analyse plus poussée de I'ensemble des me=ssires cours et sort du cadre de
cette these.

Plusieurs groupes ont réecemment interprété leursuras de fréquences pour donner
une limite supérieure a une éventuelle variatianamstantes fondamentales [43-46].

Notre étude sur une transition moléculaire rovibratelle se distingue des autres
mesures existantes, qui concernent des transitiatmniques, hyperfines, fines ou
électroniques. On peut tirer parti de ce caracteraplémentaire des diverses comparaisons
pour extraire la variation de chaque constante réépent [47, 48]. Il est aussi essentiel
gu’'une éventuelle variation temporelle des consmfidndamentales puisse étre validée par
plusieurs expériences. En effet, de telles expéegnle mesure de fréquences sont délicates et
sujettes a différents effets systématiques (encodigr des déplacements de fréquence ) dont
l'interprétation compléte est difficile.
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Finalement, les analyses de diverses mesures dpiefiées donnent une limite
supérieure de l'ordre dexP0'”an a la variation der. Par ailleurs, I'analyse du réacteur
nucléaire d’'Oklo ou de I'émission de quasars perdettester la variation de sur des
échelles de temps géologiques ou cosmologiques f2%)iellement, il n'existe qu’une seule

mesure indiqguant une variation non nulle de la tore o a un niveau de
(=7,2+ 1.8) x10°sur une échelle de temps de I'ordre d& adnées [49].

F.  Bilan et perspectives

Cette expérience de franges de Ramsey, coupléecldaiae de mesures absolues de
fréequences, permet d'obtenir d'excellentes perfoces en spectroscopie moléculaire. La
fréquence de la frange centrale peut étre meswe® ume incertitude de I'ordre de 0,35 Hz.
La résolution (séparation de 2 raies adjacentés)eckordre de 10 Hz.

Il parait difficile aujourd’hui d'améliorer encorees performances. La difficulté
principale est d'obtenir un jet moléculaire (norsemenceé) intense, peu divergent et bien
froid (au niveau des degrés de liberté rotationnels

Cette expérience pourrait éventuellement gagndiabilité par un travail sur le laser de
référence, actuellement trop sensible aux pertitgimécaniques et acoustiques (bruits des
pompes en particulier).

Cet instrument est un dispositif unique, pour lacsscopie moléculaire a trés haute
résolution et offre la possibilité de mettre enwewdes tests de trés haute sensibilité avec des
molécules.

Ainsi I'analyse des mesures de fréquence réal@éda transition a deux photons P(4)E
de SF, et la borne supérieure obtenue pour leur vanadio cours du temps, constituent fe 1
et unigue test de variations des constantes fondt@abes a partir d'une transition
rovibrationnelle de molécules.
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Conclusion

Nous avons présenté dans ce manuscrit une nowxglérience pour mesurer la constante de
Boltzmann. Cette expérience repose sur une méttuwaiement nouvelle mettant en jeu un
montage optique. De cette facon, on bénéficieiderdyable avancée de la métrologie des
fréquences par rapport aux autres domaines detlaloge.

La constante de Boltzmark est déterminée a partir de la largeur du profibsgorption
linéaire d'un gaz a température connue. En eftets de cas d'un élargissement Doppler pur,
le produitkT est propositionnel a l'inverse de la racine @udé la largeur & mi-hauteur du
profil. Lorsque la température est fixée, on olitlarconstante de Boltzmartkn

Dans la réalité, nous ne sommes jamais dans lel'gasélargissement Doppler pur. Nous
avons donc étudié les différentes sources d'ékagient et leur impact sur la forme de raie.
L'effet le plus important est I'élargissement pailisions. Dans le cas ou celui-ci est
important, en plus d'étre élargi, le profil d'alpgmm n'est plus gaussien mais est une
convolution d'une forme gaussienne et lorentzienne.

Des simulations numériques ont montrées que lessijores utilisées dans notre expérience
sont suffisamment basses pour que le profil sa@nhbnodélisé par une exponentielle de
gaussienne avec un élargissement linéaire en predsa largeur a pression nulle est donc
obtenue en extrapolant des mesures de largeuieaetifes pressions.

Ces simulations numériques nous ont également paelenmontrer que les élargissements dus
a la structure hyperfine et la modulation du faégcesont négligeables au niveau de
l'incertitude actuelle sur la valeur finale kie

Un calcul théorique effectué par Ch. J. Bordé aiamsntré que dans le cas ou le faisceau qui
sonde les molécules présente un mode gaussienyJ ! différentes contributions du transit
se compensaient.

La molécule utilisée pour la déterminationldest 'ammoniac Nk Dans ce manuscrit nous
avons expliqué pourquoi nous avons retenu cettécutd et nous avons également re-calculé
sa fonction de partition. Ceci a montré que laditean choisie était assez favorable, car 3%
des molécules étaient présentes dans le niveadeladransition a 273 K.

Le montage expérimental est basé sur un laser,ca€€@rvi sur une raie d'absorption saturée
de la molécule d'Os(détectée en cuve d'absorption. Ce dispositif Betdes spécialités de
I'équipe. Les stabilités relatives atteintes avetelisystéme sont de I'ordre de*18ur 100 s.

Le balayage de la raie moléculaire est réalisé egaain modulateur éléctro-optique. La
maitrise de ce type de dispositif permet une exmuisnportante en fréquence mais présente
un trés faible rendement. Nous devons conserveuenient la bande latérale utile qui va
sonder les molécules. Pour cela nous filtrons ¢madi optiqguement et nous utilisons une
technique de modulation/démodulation pour amélioeefiltrage. L'électro-optique présente
également une forte dépendance de l'efficacitéoantibn de la fréquence tout au long du
balayage. Pour remédier a cela nous avons mis iat o asservissement en intensité du
faisceau avant qu'il ne sonde les molécules.

Le gaz moléculaire utilisé doit étre maintenu agémature fixe. Nous avons donc construit en

collaboration avec la composante température du -INNE un thermostat de grandes
dimensions dans lequel la cellule d'absorptioréadréttallée. La température est maintenue au
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point de fusion de la glace (273,15 K). La tempémtu mélange est contrélée grace a des
sondes de platine, régulierement étalonnées au foiple de I'eau. Nous avons enregistre les
séries temporelles des différentes températureséeme temps que les spectres moléculaires.

Une T'®serie de mesures nous a permis de mettre au lpaiigpositif expérimental.
Nous avons ensuite effectué une série de 2000 eseaudifférentes pressions. Le traitement
des résultats a mis en évidence l'existence dseffgstématiques, que nous avons ensuite
analysé expérimentalement. L'effet essentiel ésali fait que la transmission de la cellule
vide n'est pas constante tout au long du balayageui est mis en évidence par I'existence
d'une pente sur les spectres.
Pour notre série de 2000 mesures, une sélectiospaesres de pentes assez faibles permet de
s’affranchir correctement de cet effet systématidNeus retenons donc comme valeur finale
de nos mesures la valer1,38062(29%10%%J.K ™ (+2x10*) obtenue avec 500 spectres c'est-
a-dire moins de 3 journées de manipulation si ¢eglitions expérimentales sont optimales.

Ces résultats sont excellents pour une expériencetgit a l'origine une étude de
faisabilité. Les résultats obtenus sur notre mantegpérimental ont d'ailleurs motivé 3
equipes de par le monde a monter des expériencéstmtes pour déterminer la constante
de Boltzmanrk. Un contrat a également été obtenu pour optim@s@econstruire certaines
parties de notre expérience.

Depuis cette 9I°* mesure dé, plusieurs améliorations de I'expérience sont @irsc
Elles concernent essentiellement l'asservissemena cavité Fabry-Pérot de filtrage et la
géométrie de la cellule, qui utilise maintenantl|fera-retours du faisceau. La chaine de
mesure de température a également été optimisée.
L'objectif est de gagner ainsi 1 ordre de grandaur l'incertitude dek. Toutefois il est
difficile de prédire a plus long terme les résgltadr de nouveaux effets systématiques ou
limitations expérimentales peuvent apparaitre.

Pour aller plus loin et égaler l'incertitude ackeislur la valeur d& une modification
plus importante de I'expérience devra étre miseeaivre. La construction du thermostat doit
aussi étre completement reconsidérée par nos uelede I'INM-CNAM. L'objectif est
d'atteindre une stabilité et une homogénéité medleque le mK. La principale difficulté
réside dans la taille importante du thermostatlaets I'existence de ponts thermiques, en
particulier pour amener le gaz dans la cellule.

Du point de vue du montage optique, il est actoedlet difficile d'annoncer une limite
pour la sensibilité expérimentale. Nous explorersaieement plusieurs raies différentes de
I'ammoniac pour choisir la raie la plus favoraklilg@antifier les effets systématiques.

Enfin, nous serons peut-étre amenés a travailler soe autre molécule,
eventuellement dans un autre domaine spectral, giteindre une incertitude meilleure que
10°. Le méthane, par exemple, a été proposé par CBordlé, de part sa configuration
d'équilibre tres symétrique et I'existence de rhies isolées [1].
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ANNEXE

Contribution de la structure hyperfine a la
largeur de raie
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Dans cette partie, nous présentons un calcul darg¢geur de raie apparente d'un doublet
constitué de 2 raies hyperfines trés proches. @elcgsimple permet de comprendre pourquoi
une raie dont la structure hyperfine s'étend sukH conduit simplement a un élargissement
de 0,8 Hz.

Pour cela, nous allons partir d'une somme de deaxssiennes de méme amplitude
(normalisée a 1), de méme largeur a mi-hauteat centrées em, -0 /2ty,+Jd /2. La

distanced entre les 2 gaussiennes sera supposée petitet devargeur Dopplen et on fera
donc un développement limité 8nA .

ob)= exp[_ (v-v,-d/2)4In 2) N ex{_ (v-v, +5/2)4In 2} (A-1)

S S
Calculons le maximum du profiR¢1):

gv)= _( (2v -2(v, 225/2))4In Zjexr{_ v-v, —22/2)24In ZJ _ (A2)

((2v ~2(v, - 0/2))4In 2} ex{_ (v-v,+3/2)4In 2]

N N

Les maxima seront proches dg, il est donc possible de faire un développemenitdi des
exponentielles:

g'(v)= _{( v —V£2)4|n 2) _((u - uo);£4|n 2)° j *O(Z—j]] (A-3)

. [ 0° . . R . . R
ou O(Fj <10"%sj I'on utilise les paramétres cités plus haut.mesima sont donc trés

proches dep lls seront égaux a:

g(Vmax) =ex _Mj + GX{—MJ (A'4)
A A
Soit : 2
g(Vmax) =2- 2—(5422) 4In2 (A_S)
A mi _. _(a12)
La largeur & mi-hauteur sera donc obtenue mur,,) =1- = 4In2

Le profil de I'équationA-1) peut étre factorisé:

o) ex{_ (v -v,) + (5727 )ain 2](8)“{ v - v, )4In 2) . exp_(d(v ~v, )J4In 2)} o)

N N N?
Soit:

o) =ex p{_ (v-v,) + (5/2)2)4In2][2+ i -VOA); (41n 2)2] )

AZ
Le deuxieme facteur de I'équation ci dessus a#veloppement limité d'une exponentielle:
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((v—vo) ( 1y 42‘ 2) (5/2)2j4ln 2

N2 (A-8)

a(v)=2exp -

La largeur & mi-hauteur est obtenue agée,,) = gV, )/2:

((V - VO)Z(l—;d'Z 4|Ar;2j + (5/2)2j4ln 2

2
2ex > =1-— (5/2) 4In2 (A-9)
A N’
Soit :
((V—VO)Z(I—;dz 4|Ar122j+(5/2)2j4ln2 (512)
- > In(l/Z 1/2—"-4In 2] (A-10)
A N’
La deuxiéme partie de I'équation peut étre singgifn utilisant un développement limité
In[l/Z 12012 4, 2] “in2- 812 410 (A-11)
N N
Dans ce cas:
2
O s -
4 1-1/26°
Soit: ;
vV-v,) A i (A-13)
4 2
Donc:
A2 A 2In2
V-v,)= +32tin2 =42 1442 A-14
) 5 2 (A-14)
La largeur a mi-hauteur est finalement:
52
AP = A +Kln 2 (A-15)

Dans la simulation numérique, nous avons trouvéingu'somme de deux gaussiennes
séparées ded=10 kHz de largeurA=83 MHz conduisant a un élargissement de

2
0,8335117 Hz, ce qui est ' 1prés, égal é%ln 2.

' Ln(1+x)=x
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Résumé

Ce manuscrit présente une expérience totalementeflewisant a mesurer la constante de
Boltzmann par une méthode de spectroscopie lastte €onstante est déduite de la largeur a
mi-hauteur d’'un profil d’absorption linéaire d'urazy d’'ammoniac a température controlée.
Sur le plan théorique, cette expérience nécesseeanalyse trés poussée de la forme de raie
en absorption linéaire.

Dans ce mémoire, je décris les solutions appopéesobtenir un faisceau laser de fréquence
parfaitement controlée, largement accordable audeud0 pm et d’intensité constante. Je
décris également les options retenues pour le@entn température du gaz d’'ammoniac.

Les résultats obtenus sont trés encourageants,avons apres seulement 2 ans déja obtenu
une premiére mesure de la constante de Boltzmaemune incertitude relative de 10
k=1,38062(29%10% J.K ™.

Dans ce manuscrit, je présente également plusimies d’amélioration a court et moyen
termes.

Je présente enfin une expérience de franges dedyaBasdé référencée sur I'étalon primaire
de fréquence localisé a Paris (au SYRTE). La chdénmesure absolue de fréquence atteint
une résolution de 1Y et l'incertitude pour la mesure de la frange edatest également de
I'ordre de 13*. A moyen terme, ce systéme de mesure par rappi@tiafon primaire pourra
étre utilisé pour contréler la fréequence du las@Gi dans les futures expériences de mesure
de la constante de Boltzmann.
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