
Thèse
Présentée à l’Université Lille 1

En vue de l’obtention du titre de

Docteur de l’université Lille 1
Spécialité : Optique et Lasers – Physico-Chimie – Atmosphère

Par

LUDOVIC ABALLEA

Sujet de thèse :

DÉVELOPPEMENT D’UN SPECTROMÈTRE
TÉRAHERTZ PAR DIFFÉRENCE DE FRÉQUENCES :

APPLICATION À DES MOLÉCULES D’INTÉRÊT
ATMOSPHÉRIQUE.

Directeur de thèse : M. GEORGES WLODARCZAK, Professeur, Université Lille1.

M. LUCIEN CONSTANTIN, Chargé de recherches, Université Lille1.

Rapporteurs : MME. ANNE AMY-KLEIN, Professeur, Université Paris13.

MME. PASCALE ROY, Directrice de recherches, Synchrotron Soleil.

Examinateurs : M. JOHANNES ORPHAL , Professeur, Université Paris 12.

M. GAËL MOURET , Maître de conférence, Université du Littoral-

Cote d’Opale.



Remerciements :

Je voudrais avant tout remercier les personnes qui ont accepté d’évaluer ce travail
en faisant partie du jury de cette thèse. Je remercie en particulier Anne Amy-
Klein et Pascale Roy qui ont bien voulu corriger et critiquer ce mémoire. Merci
à Johannes Orphal d’avoir bien voulu présider ce jury avec enthousiasme.

Cette thèse est le résultat d’un travail de longue haleine. Je voudrais montrer ma
gratitude à tout ceux qui l’ont rendue possible.

Tout d’abord à Georges Wlodarzack, mon directeur de thèse qui a su, malgré
ses responsabilités de directeur de laboratoire, poser les questions qui m’ont fait
avancer dans ma rédaction tout en me laissant une grande liberté. J’ai apprécié
sa confiance, et aussi les discussions informelles que nous avons eues sur la
spectroscopie. Ensuite à François Rohart qui s’est creusé la tête avec moi sur
cette « satanée » molécule d’eau, sa bonne humeur, sa disponibilité et sa rigueur
m’ont permis d’avancer plus aisément dans le domaine alors inconnu pour moi
des largeurs de raie.

La mise en place du montage expérimental n’aurait pas pu être réalisée sans les
grandes compétences de Lucien Constantin, avec qui j’ai principalement colla-
boré et qui a imaginé ce spectromètre. Depuis mon DEA, son encadrement m’a
appris à être plus autonome. Son exigence, ses commentaires et ses critiques
m’ont permis de me dépasser. Je n’oublierai pas nos journées « à la cave » et les
discussions au-dessus de la table optique qui m’ont fait prendre goût à la métro-
logie de fréquence et comprendre qu’aligner une cavité est moins simple qu’il
n’y parait.

Le spectromètre n’aurait pas vu le jour sans l’aide de nombreuses personnes.
Parmi elles, Denis Bacquet a posé certaines des pierres de fondation de la ca-
vité FP de haute finesse. Je tiens aussi à remercier toute l’équipe de l’atelier de
mécanique, en particulier Laurent Manet et Daniel Lesage qui n’ont pas compté
les heures passées, perplexes, devant mes premiers plans autocad et ont su faire
preuve d’humour pour m’apprendre l’art délicat de la cotation et de la repré-
sentation orthogonale. Le guide du dessinateur industriel perdu par un inconnu

i



ii

sur mon bureau a fait un heureux. Mes sollicitations envers l’équipe d’électro-
nique ont été nombreuses, et je veux donc saluer Hervé Damart, Michel Gamot,
Christian Libaert, Thierry Robidet et Bernard Lesecq, dont les coups de main
ont été innombrables. Ils ont su garder leur calme malgré les prêts de matériel
d’une durée extra longue, les changements de Typons de dernière minute et mes
questions d’électronique parfois farfelues.

Durant cette thèse, j’ai été intégré à l’équipe de spectroscopie du laboratoire,
je les remercie tous de leur accueil. Plus particulièrement je voudrais remercier
ma collègue de bureau Karine Demyck pour sa gentillesse, mais aussi Laurent
Margulès pour son franc parler, son humour et l’aide qu’il m’a apportée ; promis,
je ramène la jauge Baratron. Je suis aussi très reconnaissant à Thérèse Huet et
Manuel Goubet qui ont eu le malheur de répondre présent lors de la mise en place
du vide dans la cellule du spectromètre ; leurs conseils et leur patience m’ont été
d’un grand secours. Je voudrais aussi saluer Gaël Mouret et Arnaud Cuisset de
l’Université du Littoral avec qui j’ai pu avoir des discussions instructives sur le
photomélange.

L’aide matérielle apportée par des personnes d’autres thématiques que la mienne
a aussi été très importante dans la réalisation de ce travail. Le switch ultrarapide
de Pascal Szriftgiser a permis de caractériser la cavité FP et son viseur infrarouge
a été capital lors de la mise en place des diodes cavité étendue, je voudrais donc
lui témoigner ma gratitude pour sa gentillesse lors de mes périodes de harcèle-
ment. L’analyseur de spectre optique prêté par Philippe Verkerk et le lambda-
mètre de l’équipe photonique ont aussi été d’une utilité de tout premier plan. Je
voudrais aussi remercier Emmanuel Courtade et François Anquez qui en tant que
voisins de « salle de manip » m’ont parfois bien aidé quand je manquais de bras
et ont contribué de manière involontaire (et malheureusement moins désirée) à
mon étude des asservissements.

Je veux encore saluer toute l’équipe des thésards du vendredi soir, Maxence
Lepers, Julien Chabé, Cécile Danilo, Pierre-Emmanuel Morant, Clément Evain,
Aurélie Bétourne, Paul Dély, Constant Vandermoere, François Anquez. Ils ont
permis de lancer cette dynamique du séminaire des thésards pour les thésards,
séminaire finissant régulièrement en soirée au bar. Ils m’ont permis de m’ouvrir
à d’autres domaines de la physique tout en passant de bons moments. Pendant
plus de trois ans ils ont subi mes plaintes et jérémiades incessantes du midi et
mes coups de déprime.

Enfin ces remerciements ne seraient pas complets sans que j’exprime ma gra-
titude à ceux qui ont supporté mes doutes, m’ont soutenu dans les moments
difficiles et ont toujours eu foi en moi de manière inconditionnelle, Marie-Ange
et mes parents.



iii

La seule façon de renforcer notre intelligence est de n’avoir
d’idées arrêtées sur rien, de laisser l’esprit accueillir toutes
les pensées.

John Keats



iv



Table des matières

Table des matières 1

Introduction 5

1 Généralités 9
1.1 Introduction. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 9
1.2 Le rayonnement Térahertz. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 10

1.2.1 De multiples utilités. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 10
1.2.2 Un outil d’étude astrophysique. . . . . . . . . . . . . . . 12

1.3 Différentes méthodes de génération Térahertz. . . . . . . . . . . 18
1.3.1 Méthodes directes. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 18
1.3.2 Méthodes indirectes. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 20

1.4 Spectromètre haute résolution par différence de fréquences. . . . 24
1.4.1 Principe général de ce spectromètre. . . . . . . . . . . . 24
1.4.2 Un outil complémentaire pour la spectroscopie. . . . . . 28

2 Génération de rayonnement THz par photomélange. 31
2.1 Introduction. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 31
2.2 Système optique pour le photomélange. . . . . . . . . . . . . . 32

2.2.1 Les sources de rayonnement. . . . . . . . . . . . . . . . 32
2.2.2 Dispositif optique infrarouge. . . . . . . . . . . . . . . . 33

2.3 Principe de l’accordabilité en fréquence. . . . . . . . . . . . . . 36
2.3.1 Modulation acousto-optique en double passage. . . . . . 36
2.3.2 Performances du système d’accordabilité. . . . . . . . . 42

2.4 Photomélange. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 47
2.4.1 Généralités. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 47
2.4.2 Modélisation physique du photomélangeur. . . . . . . . 50

2.5 Résultats expérimentaux. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 56
2.5.1 Couverture spectrale du dispositif photomélangeur. . . . 56
2.5.2 Couplage infrarouge. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 58
2.5.3 Couplage du rayonnement Térahertz. . . . . . . . . . . . 60

1



Table des matières 2

2.5.4 Facteurs influençant l’efficacité de génération de rayon-
nement Térahertz. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 63

2.6 Caractérisation du photomélangeur. . . . . . . . . . . . . . . . . 66
2.6.1 Comportement du système de différence de fréquences. . 66
2.6.2 Couplage à la cellule de spectroscopie. . . . . . . . . . . 72
2.6.3 Performances spectroscopiques. . . . . . . . . . . . . . 73

2.7 Conclusion. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 75

3 Stabilisation des sources de rayonnement 77
3.1 Introduction. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 77
3.2 Asservissement Pound-Drever-Hall. . . . . . . . . . . . . . . . 78

3.2.1 Stabilisation d’une diode laser. . . . . . . . . . . . . . . 78
3.2.2 Signal d’erreur. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 83

3.3 Méthode PDH appliquée au spectromètre Térahertz. . . . . . . . 87
3.3.1 Schéma général de l’asservissement. . . . . . . . . . . . 87
3.3.2 Cavité Fabry-Pérot. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 90
3.3.3 Optimisation du système optique pour la stabilisation. . . 93
3.3.4 Rétro-contrôle électronique. . . . . . . . . . . . . . . . 99
3.3.5 Sources de bruit. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 103

3.4 Caractérisation de l’asservissement. . . . . . . . . . . . . . . . 111
3.4.1 Caractéristiques de la cavité. . . . . . . . . . . . . . . . 111
3.4.2 Performances de l’asservissement. . . . . . . . . . . . . 114
3.4.3 Perspectives d’amélioration de l’asservissement. . . . . 124

3.5 Conclusion. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 125

4 Applications du spectromètre 127
4.1 Introduction. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 127
4.2 Étude sur le Chlorométhane. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 127

4.2.1 Spectre rotationnel de CH35
3 Cl. . . . . . . . . . . . . . . 128

4.2.2 Caractérisation du spectromètre par la spectroscopie de
CH35

3 Cl. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 130
4.2.3 Conclusion des essais. . . . . . . . . . . . . . . . . . . 144

4.3 Élargissement collisionnel de raies d’absorption de l’eau. . . . . 145
4.3.1 Une molécule d’intérêt atmosphérique. . . . . . . . . . . 145
4.3.2 Principe des mesures. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 147
4.3.3 Mise en oeuvre du protocole : Intensité de la raie à 1322GHz149
4.3.4 Application aux mesures d’élargissement collisionnel. . 156
4.3.5 Conclusion de l’étude. . . . . . . . . . . . . . . . . . . 171

Conclusion 173



Table des matières 3

Annexes 177

A Rappels sur les faisceaux gaussiens 179

B Cavité résonante 185

C Description statistique de l’émission laser. 193

D Photos du montage expérimental 197

E Vers un spectromètre multipassage. 203

Bibliographie 215



Table des matières 4



Introduction

Les pages de ce manuscrit émettent du rayonnement Térahertz sans que nous
nous en rendions compte ! Ce type de fréquences est en effet émis par rayon-
nement du corps noir de tout objet porté à une température supérieure à 14 K.
Le rayonnement Térahertz a commencé à être étudié sérieusement à partir des
années 20 [1]. Cependant l’enthousiasme lié à sa découverte a rapidement buté
contre des barrières technologiques importantes. En effet son utilisation dans
des applications scientifiques et techniques nécessite d’obtenir beaucoup plus de
puissance de rayonnement que celle apportée par le seul rayonnement de corps
noir. Il n’existait, à l’époque, que quelques techniques confidentielles permet-
tant d’obtenir ces puissances à des coûts exorbitants et très peu de moyens de
détecter ce rayonnement. Le rayonnement Térahertz a donc pendant longtemps
été complètement sous-exploité en raison de ces handicaps.

Depuis quelques dizaines d’années cet état de fait est en train de changer, motivé
par la conjugaison de plusieurs phénomènes.

De nouvelles problématiques de société ont tout d’abord vu le jour dans les pays
développés. La protection des populations et des états vis à vis des menaces ter-
roristes ou du grand banditisme est devenu un sujet important de préoccupation.

Dans un tout autre domaine, une prise de conscience nouvelle de l’impact en-
vironnemental des activités humaines et de la pollution qu’elles engendrent est
en train de s’amorcer. La nécessité de diminuer la pollution rejetée dans l’at-
mosphère pousse maintenant de nombreux pays à prendre des mesures préven-
tives et à se regrouper pour élaborer des protocoles de sauvegarde de la planète,
comme celui de Kyoto.

Dans le domaine des sciences dites « dures », l’étude de notre univers a fait des
bonds énormes et débouche sur de nouveaux domaines d’exploration comme
l’analyse de la dynamique des nuages interstellaires. La détection de molécules
dans le milieu interstellaire par des observations terrestres ou au moyen de satel-
lites est devenue commune et sert de travail fondamental dans ces études.
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De grandes avancées technologiques en matière d’optoélectronique et de ma-
tériaux ont eu lieu de manière parallèle, avec le développement de lasers so-
lides de type impulsionnel, mais aussi la maîtrise nouvelle de matériaux semi-
conducteurs comme l’arséniure de Gallium et le développement de techniques de
microélectronique donnant la possibilité de réaliser des composants électriques
à l’échelle de quelques microns.

La rencontre de ces problématiques émergentes et des avancées techniques ma-
jeures réalisées de manière récente, a remis au goût du jour la plage de fréquence
Térahertz. Elle a fait tout d’abord ressortir ses multiples utilités et applications
en matière d’imagerie, de télécommunication, ou encore de spectroscopie et a
rendu son utilisation plus accessible de manière commune par le développement
de sources de rayonnement plus puissantes et de détecteurs ultrasensibles.

Ces nouvelles perspectives ont rapidement été appliquées aux sciences fonda-
mentales. En effet la détection de drogues ou d’explosifs, la détection atmosphé-
rique de polluants ou la détermination des espèces présentes dans les nuages
de gaz interstellaires demande de pouvoir se baser sur des « cartes d’identité »
fiables des molécules recherchées. L’obtention de ces données sur les molécules
passe de manière obligatoire par leur étude en laboratoire par des méthodes di-
verses. Parmi celles-ci, l’analyse spectroscopique des molécules a très largement
fait ses preuves.

C’est dans cette thématique que s’inscrit notre équipe au laboratoire PhLAM.
Nous utilisons le rayonnement Térahertz pour obtenir des spectres caractéris-
tiques des molécules. En tirant partie des nouvelles techniques permettant la gé-
nération et la détection de rayonnement Térahertz, notre laboratoire a développé
des moyens d’analyse fiables des molécules en phase gaz dans ce domaine de
fréquences. Au cours des trois dernières années, un nouveau spectromètre géné-
rant du rayonnement par différence de fréquences de sources proche infrarouge
sur un élément issu des derniers développements en matériaux a été mis en place
par nos soins. Ce dispositif original doit apporter :

1. Une large accordabilité en fréquence, utile pour les études de molécules
dont les raies d’absorption sont dispersées sur une large gamme spectrale.

2. Une bonne sensibilité assurant la détection aisée des raies d’absorption
lors des études.

3. Une métrologie des fréquences d’absorption correcte afin de pouvoir éva-
luer les caractéristiques précises de la molécule étudiée.

4. Une relative facilité d’utilisation par rapport aux dispositifs dont dispose
déjà le laboratoire.
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Élaboré pour la spectroscopie haute résolution, le spectromètre s’appuie ainsi
sur des diodes lasers infrarouges et un dispositif optoélectronique appelé pho-
tomélangeur pour générer du rayonnement par différence de fréquences et sur
une technique d’asservissement complexe pour obtenir une bonne métrologie de
fréquence lors des études. Ce montage a dans un premier temps été calibré par
la mesure de raies d’absorption du chlorométhane (CH35

3 Cl), molécule dont le
spectre est connu avec une bonne précision dans la plage spectrale Térahertz.
Son utilisation dans ce cadre a permis de valider son application pour des études
spectroscopiques ultérieures. Il a ensuite été utilisé dans une étude préliminaire
de l’élargissement de raies d’absorption de l’eau par les deux gaz composants
majoritairement l’atmosphère terrestre que sont N2 et O2. Ces études permet-
tront de quantifier l’impact de l’élargissement de certaines raies de l’eau par
l’air aux fréquences Térahertz.
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Chapitre 1

Généralités

1.1 Introduction.

Longtemps laissée inexplorée, la plage spectrale Térahertz est mise en lumière
depuis une vingtaine d’années. De nombreuses publications font état d’avancées
dans des domaines variés comme l’électronique, les télécommunications, ou en-
core l’imagerie qui tirent profit de cette plage spectrale.

Nous verrons tout d’abord ce qu’est ce rayonnement Térahertz et traiterons briè-
vement des raisons multiples de l’intérêt pour cette gamme de fréquences. Parmi
ceux-ci, l’utilité de sonder la matière et l’univers avec du rayonnement Térahertz
sera tout particulièrement abordée. Dans ce but de nombreuses missions scien-
tifiques sont en chantier nécessitant un travail de caractérisation en laboratoire.
Un aperçu des différentes sources de rayonnement actuellement disponibles pour
ces applications permettra de se pencher plus précisément sur les techniques de
génération de rayonnement Térahertz par différence de fréquences. Appliquées
à l’étude de molécules pour la spectroscopie en laboratoire, nous verrons sur
quel principe un spectromètre Térahertz à haute résolution par différence de fré-
quences a été mis en oeuvre au cours de cette thèse.

9
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1.2 Le rayonnement Térahertz.

1.2.1 De multiples utilités.

Qu’est ce que le rayonnement Térahertz ?

La plage de fréquence Térahertz est bordée par le domaine infrarouge et le do-
maine micro-onde, c’est pourquoi on appelle aussi ce rayonnement infrarouge
lointain ou rayonnement submillimétrique [2]. Le terme Térahertz désigne les
fréquences couvrant une large gamme allant de 0,1.1012 Hertz à 10.1012 Hertz
(FIG. 1.1). Pour fixer les idées il est commode de dire qu’une fréquence de 1
THz équivaut à 33 cm−1en nombre d’onde, ou encore, une longueur d’onde de
300µm.

FIG. 1.1: Localisation des fréquences Térahertz dans le spectre électromagné-
tique.

Au cours des 20 dernières années, une réelle pénurie de sources et de détecteurs
fonctionnant à ces fréquences a été constatée. Le Térahertz est, en effet, situé à
la frontière entre des méthodes de génération de rayonnement de manière élec-
troniques et optiques. Il existait alors un trou dans les méthodes de génération
de rayonnement, le « gap Térahertz ». Ce trou est en train d’être comblé avec
l’essor de nouvelles sources de rayonnement et de détecteurs liés à la micro-
électronique et aux avancées en matière de matériaux. La gamme de fréquence
submillimétrique bénéficie maintenant d’un regain d’intérêt, car elle se révèle
utilisable dans de nombreux domaines [3].

Un regain d’intérêt pour le THz.

Imagerie L’idée de développer des techniques d’imagerie dans le domaine de
l’infrarouge lointain est une des causes de l’intérêt pour le rayonnement Téra-
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hertz [4, 5]. L’utilisation la plus répandue de ces techniques est l’étude du com-
portement des matériaux semi-conducteurs. Le modèle de Drude, qui décrit le
mouvement des porteurs de charges dans le silicium dopé, a ainsi été validé par
des études en spectroscopie Térahertz résolue en temps [6]. Le Térahertz permet
de pénétrer des milieux restant opaques aux infrarouges ou au rayonnement vi-
sible, comme le bois ou le plastique et de nombreux produits ont dans ce domaine
de fréquence, une signature spectrale caractéristique. Les techniques d’imagerie
Térahertz peuvent avoir des applications en matière de sécurité. Elles permettent
dans ce cas, la détection de produits dangereux, de drogues ou d’armes [7, 8]. Le
domaine médical est aussi une piste intéressante d’utilisation. Ce domaine est
limité par l’absorption importante du rayonnement infrarouge lointain par l’eau,
ce qui restreint sa pénétration dans les tissus vivants. Cependant le dépistage de
tumeurs cancéreuses sous-cutanées et la détection de caries dentaires sont envi-
sagés [9, 10]...

Ces techniques d’imagerie sont non invasives et d’ores et déjà applicables à une
échelle semi industrielle.

Télécommunications Le domaine des télécommunications aux fréquences Té-
rahertz, bien que faisant ses premiers pas, contribue à l’intérêt croissant du rayon-
nement submillimétrique. L’attractivité des communications Térahertz est liée à
la saturation prochaine des fréquences plus basses utilisées actuellement, à la-
quelle s’ajoute un taux de transmission des informations dans cette gamme de
fréquence, plus rapide et sur une plus large bande passante [11, 12]. Ce domaine
se développe sous les deux aspects principaux que sont les communications ter-
restres et spatiales.

Les communications spatiales entre satellites avec du rayonnement Térahertz
semblent prometteuses. Elles évitent l’inconvénient de l’absorption du rayon-
nement par l’atmosphère et induisent une réduction de la taille des antennes
de réception des informations. Ce serait un atout dans la réduction du poids des
équipements envoyés dans l’espace [13]. Pour les télécommunications terrestres,
le développement de fibres acheminant le rayonnement submillimétrique sur de
moyennes distances avec des pertes minimes serait la solution au problème de
l’absorption atmosphérique. De nombreuses géométries de fibre et plusieurs ma-
tériaux (plastique, métal) sont actuellement étudiés dans ce but [14, 15].

Des techniques de modulation de signaux télecom aux fréquences Térahertz en
utilisant un laser à cascade quantique [16] ou dans une matrice AsGa [17] ont
aussi été rapportées de manière récente. Ces techniques permettent d’utiliser les
outils développés à une longueur d’onde de 1.5µm pour propager une informa-
tion aux fréquences THz.
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Détection de molécules De nombreuses espèces de molécules polluantes (en
particulier certains organo-volatiles) ne sont pas détectables par les moyens d’ana-
lyse classiques comme les sondages de transitions électroniques ou vibration-
nelles. Certaines d’entres elles ont, par contre, des spectres d’absorption intenses
dans le domaine submillimétrique permettant cette détection.

Enfin les fréquences Térahertz sont aussi d’un grand intérêt pour le domaine
d’étude astrophysique [18]. Le rayonnement émis par l’univers comporte une
composante Térahertz importante. Quatre-vint-dix huit pour cent des photons
émis depuis sa naissance, provenant en majorité de poussières froides, l’ont été
dans le domaine submillimétrique. Il est donc tout naturel de vouloir sonder le
domaine interstellaire dans cette gamme spectrale riche en informations.

1.2.2 Un outil d’étude astrophysique.

De nombreux projets d’études.

Si l’absorption atmosphérique, très importante au delà de 1 THz, nous interdit
des observations dans le submillimétrique depuis le sol [4, 18] ; il est possible de
les réaliser depuis la haute atmosphère et l’espace. De nombreux grands projets
d’observations scientifiques dans le domaine le Térahertz ont été lancés [19] de
manière récente.

Étude de l’atmosphère terrestre.

Odin L’étude du comportement de la couche d’ozone est un des objectifs prio-
ritaires du télescope ODIN, lancé en 2001. ODIN, est équipé d’un récepteur
submillimétrique (SMR) utilisable dans les bandes spectrales 486.1 – 503.9 et
541.0 – 580.4 GHz [20]. SMR a été prévu pour mesurer et détecter les spectres
de petites molécules comme O3, ClO, N2O, HNO3,CO ou bien encore H2O.
Il a, au cours d’une mission de quatre ans, recueilli des données scientifiques
importantes [21] qui ont permis de mieux comprendre les mécanismes de l’évo-
lution de la couche d’ozone. Ce satellite est encore en activité et sert aussi dans
des études astrophysiques. Il a contribué à l’étude de la présence de H2O dans
la haute atmosphère de Mars et à l’analyse d’émissions provenant de plusieurs
comètes [22].

EOS Aura Plus récemment, a été lancé en juillet 2004 le satellite du pro-
gramme "Earth Observing System", EOS Aura [23]. Équipe d’un instrument
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baptisé MLS (microwave limb sounder), il comporte deux canaux dans le Téra-
hertz (1.3 THz et 2.5 THz). Lancé pour étudier la chimie stratosphérique, son
sujet est plus particulièrement basé sur le cycle de vie de l’ozone. Il observe
dans ce but les gaz à effet de serre et leur implication dans le réchauffement cli-
matique. Les molécules ClO et HCl et plus généralement toutes les molécules
destructrices de la couche d’ozone sont observées simultanément. D’autres gaz
comme OH et HO2, gaz étapes dans le cycle de l’ozone stratosphérique sont
aussi étudiés grâce à cet instrument [24].

Étude du milieu interstellaire.

Herschel Le domaine interstellaire reste le domaine de prédilection des études
lancées dans la plage submillimétrique. Le Télescope Herschel doit ainsi être
lancé en 2009 par l’ESA pour une durée d’opération de quatre ans. Le spectro-
mètre infrarouge lointain à très haute résolution HIFI sera l’un des trois instru-
ments embarqués à son bord [25]. Il sera capable d’analyser des objets lointains
et encore mal connus à l’heure actuelle sur une plage spectrale allant de 480 à
1910 GHz grâce à deux lignes de mesure (fonctionnant respectivement entre 480
à 1250 GHz et 1410 à 1910 GHz).

Les grandes thématiques d’observation du satellite portent sur la recherche de
trace d’H2O, la détection de traces dans les nuages interstellaire (petites molé-
cules et PAH) et aussi la mesure précise de la transition du carbone ionisé, C+, à
158 microns. Ce satellite sera accompagné de l’instrument Planck, d’une gamme
spectrale proche, qui observera le rayonnement diffus du fond cosmique [26].

Sofia SOFIA (Stratospheric Observatory for Infrared Astonomy) consiste en
un télescope de miroir principal de 2.5 mètres de diamètre embarqué à bord
d’un avion [27]. Le projet est équipé de deux spectromètres hétérodynes à mé-
langeurs, GREAT et CASIMIR, couvrant respectivement les gammes spectrales
60-200 µm et 250-600 µm

Tout comme Herschel, SOFIA est principalement destiné à observer le milieu
interstellaire et les nuages moléculaires. Ce projet pourra, en plus de ses théma-
tiques habituelles, être plus facilement mobilisé pour l’étude d’un phénomène
ponctuel (éclipse solaire ou encore observation d’une novae) qu’un satellite.

ALMA La construction de ALMA (Atacama Large Millimeter Array), a dé-
butée en juillet 2003. Il devrait commencer à être actif vers 2010. Il permettra
de détecter des sources mille fois plus faibles qu’avec les télescopes actuels.
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Ce télescope, implanté sur le site d’Atacama au Chili, comportera 64 antennes
de 12 mètres de diamètre chacune. L’antenne APEX mise en service en 2005
[28], qui préfigure de manière prometteuse ce projet, a déjà permis de réaliser de
nombreuses observations [29, 30].

ALMA devrait comporter dans sa version finale 10 bandes de mesure ( TAB.
1.1).

Bande
Couverture
spectrale
(GHz)

Type de
Récepteur

Bande
Couverture
spectrale
(GHz)

Type de
Récepteur

1 31-45 HEMT 6 211-275 SIS
2 67-90 HEMT 7 275-373 SIS
3 84-116 SIS 8 385-500 SIS
4 125-163 SIS 9 602-720 SIS
5 163-211 SIS 10 787-950 SIS

TAB. 1.1: Fréquences des bandes de réception de l’interféromètre ALMA. Les
premières bandes à être installées seront les six bandes 3,4,5,6,7 et 8.

Les projets spatiaux, utilisant la plage de fréquences Térahertz, ou plus large-
ment, les longueurs d’ondes millimétriques/submillimétriques sont donc nom-
breux. Le tableau (TAB. 1.2) en donne un aperçu non exhaustif.

Ces systèmes spatiaux pour l’astrophysique sont développés dans l’optique de
multiples études couvrant un champ d’investigation très large.

– L’étude de la physique des nuages interstellaires et la formation des galaxies.
– Les disques proto planétaires et la formation de planètes .
– La structure des atmosphères planétaires, des composées de comètes.
– La formation des étoiles et l’étude de leur dynamique.
– L’étude de la présence de molécules pré-biotiques.

Dans toutes ces thématiques de recherche, il est important de déterminer les
composés chimiques présents, leur concentration, mais aussi les conditions de
pression, et de température qui régissent le milieu étudié. Cette connaissance
est tributaire de l’enregistrement de nombreux spectres par les télescopes. Ces
spectres sont par la suite identifiés par comparaison avec des bases de données
astrophysiques, ce qui nécessite un travail amont en laboratoire.
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Nom Lancement
Champs
d’études

Couverture
spectrale Agence Etat

ODIN 2001

Atmosphère
terrestre et
Astrophy-

sique

118,
490-500,
540-580

GHZ

Suède
En

fonction

Spitzer 2003
Astro-

physique
1.66-60

THz NASA
En

fonction

MIRO 2004 Comète
188,560

GHz ESA
En

fonction

AURA
MLS

2004
Atmosphère

terrestre

118,180,
240,640,

2520 GHz
NASA

En
fonction

AKARI 2006
Astro-

physique
1-180µm JAXA

En
fonction

Herschel 2009
Astro-

physique
480-1900

GHz ESA
Attente de
lancement

Planck 2009
Astro-

physique

30-70,
100-850

GHz
ESA

Attente de
lancement

SMILES 2009
Atmosphère

terrestre
625-650

GHz JAXA
Attente de
lancement

Vesper 2012+
Atmosphère
de Vénus

460-560
GHz NASA

Projet
approuvé

TAB. 1.2: Derniers satellites d’observation spatiale en projet ou déjà opération-
nels dans les domaines millimétriques et submillimétrique.

Spectroscopie Térahertz en laboratoire.

La spectroscopie de laboratoire est le moyen d’accéder aux différentes caracté-
ristiques des molécules en phase gaz en enregistrant des relevés, en fonction de
la fréquence, de leur absorption. L’analyse de ces spectres d’absorption nécessite
une approche quantique sophistiquée basée sur les transitions entre les niveaux
d’énergies discrets des molécules. Cette analyse permet alors d’obtenir un en-
semble de paramètres spectroscopiques précis pour une molécule. L’étude de la
largeur spectrale des raies d’absorption d’une molécule permet de remonter à
des caractéristiques du milieu étudié en terme de pression et de température. La
comparaison des spectres des molécules réalisés en laboratoire et des spectres
astrophysique est donc un élément essentiel pour déterminer la composition du
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milieu interstellaire (FIG. 1.2).

FIG. 1.2: Espèces détectables dans un nuage de gaz interstellaires dans le do-
maine submillimétrique et millimétrique [31].

La spectroscopie submillimétrique participe de cette démarche en permettant,
suivant la molécule étudiée, d’obtenir plusieurs types d’informations.

Dans le cas de petites molécules à faible moment d’inertie, le rayonnement THz
permet de sonder les transitions entre les niveaux d’énergie de rotation. On en-
registre alors leur spectre de rotation pure [32]. Il est aussi possible de détecter
des radicaux et d’avoir accès à la structure hyperfine de certains atomes et ions
de manière similaire. La spectroscopie Térahertz en laboratoire a, par exemple,
permis la détection de petites molécules gazeuses contenant de l’hydrogène [31],
tels que NH3, dans les spectres astrophysiques de nuages interstellaires. Dans le
cas de molécules plus grosses comme les molécules aromatiques polycycliques
(PAH), le rayonnement Térahertz donne des informations sur les spectres rovi-
brationnels des composés (FIG. 1.3).

Ce travail d’analyse de spectres et de détermination des constantes spectrosco-
piques « carte d’identité » des molécules est important pour alimenter les bases
de données astrophysiques comme celle de Cologne (CDMS) [33] ou du JPL
[34].

Il permet aussi de « nettoyer » les spectres astrophysiques des molécules déjà
connues pour trouver de nouvelles espèces. A l’heure actuelle environs 140 mo-



CHAPITRE 1. GÉNÉRALITÉS 17

FIG. 1.3: Transitions sur lesquelles il est possible d’obtenir des informations
dans la plage Térahertz. On constate que la plage spectrale de 0 à 3 THz est
particulièrement riche.

FIG. 1.4: Molécules et ions détectés à l’heure actuelle dans les nuages interstel-
laires ou circumstellaires, la majeure partie l’a été grâce à son spectre millimé-
trique et/ou submillimétrique (CDMS).

lécules ont été effectivement détectées (FIG. 1.4) très majoritairement grâce à
leur spectre millimétrique et submillimétrique.
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1.3 Différentes méthodes de génération Térahertz.

Les méthodes de génération de rayonnement Térahertz, dont nous avons vu
les multiples utilités, se sont grandement multipliées dans le courant de ces
quinze dernières années. Nous allons donner ici un aperçu des méthodes les plus
connues et voir comment celles ci sont utilisées pour la spectroscopie.

1.3.1 Méthodes directes.

Composants électroniques.

Les sources électroniques utilisées dans la génération directe de rayonnement
Térahertz sont pour la plupart des diodes surtout efficaces en deçà de 1 THz.

Les diodes Gunn généralement basées sur un substrat AsGs ou InP oscillent
avec une constante de temps de l’ordre de la picoseconde. Leur puissance de
sortie peut atteindre 100 mW à 100 GHz pour chuter à 300 µW à 300 GHz.
L’utilisation de seconde harmonique [35] permet de remonter leur puissance utile
vers 300 GHz au delà du mW de signal. Les diodes IMPATT fonctionnent sur
l’effet avalanche pour générer des porteurs de charges qui se déplacent entre les
bornes d’une capacité polarisée. Ce déplacement induit une oscillation qui est
traduite en rayonnement et permet de générer quelques 100 mW vers 100 GHz.
Cette puissance de sortie décroît jusqu’à obtenir environ 200 µW vers 400 GHz
[36]. Enfin les diodes à tunnel résonnant utilisent l’effet tunnel à travers deux
hétérojonctions de type InAs/AlSb. Elles ont montrées des performances allant
jusqu’à 300 nW à 720 GHz.

BWO - Carcinotron.

Aussi appelé Carcinotron, le Backward Wave Oscillator est la seule source com-
merciale pouvant osciller au delà de 1 THz. Il a été développé dans les années
70 en France et en Russie respectivement par Thomson-CSF et ISTOK . Dans
le BWO, une cathode chauffée émet des électrons guidés par un fort champ ma-
gnétique ; ceux-ci circulent vers l’anode en décélérant. Ce paquet d’électron crée
en retour une onde électromagnétique dont la fréquence dépend de la vitesse des
électrons, et donc de la tension entre anode et cathode du BWO. Le niveau de
puissance de ce type de source est compris entre 1 W aux basses fréquences et
quelques milliwatts au delà de 1 THz [37] pour une très bonne pureté spectrale
(de l’ordre de 1 kHz). Cependant les fluctuations de la tension d’alimentation
des tubes nécessitent une stabilisation en fréquence. En spectroscopie, ce type
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de système permet des mesures de fréquence de raies d’absorption d’une préci-
sion de l’ordre de 50 kHz [38] et est largement utilisé [39, 40].

Laser à électron libre et rayonnement synchrotron.

Le LEL est une source directe et intense qui peut émettre du rayonnement sur
une très large gamme spectrale, des rayons X aux ondes sub-millimétriques. Le
Térahertz n’y est pas produit par des atomes préalablement excités comme dans
un laser conventionnel. Ici, c’est un rayonnement synchrotron lié à des électrons
accélérés circulant dans un onduleur créant un champ magnétique périodique.
La fréquence des ondes à laquelle il peut y avoir amplification ne dépend ici
que de l’énergie des électrons et de la période de l’onduleur. Cette source per-
met d’obtenir un rayonnement puissant, typiquement plusieurs kW. Cependant
il existe peu de LEL rayonnant dans le Submillimétrique. Deux à l’université
de Californie permettent de couvrir des fréquences entre 120 GHz et 4760 GHz
[41]. Un autre (FELIX) se trouve au Pays Bas et couvre la gamme spectrale entre
1.5 THz et 750 THz [42].

Un rayonnement Térahertz peut aussi être généré dans les anneaux synchrotron
[43]. Les premières observations d’un rayonnement cohérent dans le Térahertz
ont été réalisées à BESSY en Allemagne [44]. Sur l’anneau du Jefferson lab,
des puissances de rayonnement de 20W ont été obtenues [45] avec un spectre
d’émission centré à 0.6 THz. En France, la ligne AILES du synchrotron SOLEIL
a été mises en service en 2008 ; elle est dédiée à la spectroscopie et doit permettre
de réaliser des mesures de 100 GHz à 100 THz par transformée de Fourier haute
résolution [46].

Laser moléculaire.

Les lasers dans le domaine submillimétrique sont des dispositifs optiquement
pompés par des lasers CO2 de forte puissance (typiquement de l’ordre de 150 W)
[47]. Le milieu actif de ces lasers est gazeux. De multiples gaz sont utilisables
parmi lesquels les plus classiques sont le méthanol (CH3OH) et l’acide formique
(HCOOH). Une centaine de raies d’émission, pour les plus intenses, puissantes
de quelques dizaines de mW, sont connues entre 500 GHz et 4400 GHz [48, 49].
La technique pour rendre ce laser accordable est la génération de bandes laté-
rales. Pour cela on réalise un mélange à l’aide d’un élément non linéaire, du
type diode Schottky, entre la fréquence laser et le signal provenant d’une source
micro-onde accordable [50]. Les puissances de signal utile à la spectroscopie
sont avec cette technique, de quelques dizaines de microwatts pour une pureté
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spectrale du rayonnement de l’ordre du kHz. Cette technique a contribuée à
la réalisation de nombreuses études spectroscopique sur le spectre de rotation
d’ions (H+,OD+,OH+) [51] ou de rotation / rovibration de molécules neutres
[52, 53].

Laser à cascade quantique.

Le laser à cascade quantique, ou QCL, a vu le jour en 1994 [54]. Dans un QCL,
les électrons font des transitions entre états liés, créés par confinement quan-
tique dans des couches alternées ultraminces de matériaux semi-conducteurs.
A cause du confinement quantique, les électrons ne peuvent passer d’un état
d’énergie à l’autre que par pas discrets, en émettant des photons. Cela a permis
la réalisation de lasers émettant dans l’infrarouge lointain utilisant les matériaux
AsGa/AlGaAs. Kohler et al. ont atteint 4.4 THz avec un QCL opérant à 50 K,
pour des puissances de l’ordre de 2 mW [55]. On fait aussi état d’émissions
de rayonnement à une fréquence de 2.1 THz [56]. La pureté spectrale de ces
sources est de l’ordre de 20kHz [57]. Le problème de l’application des QCLs
à la spectroscopie reste leur manque d’accordabilité ; cependant des techniques
expérimentales commencent à voir le jour avec cette technologie [58, 59].

1.3.2 Méthodes indirectes.

Les méthodes de génération de signal de manière indirecte les plus courantes
utilisent les effets non linéaires d’un matériau pour rayonner dans la gamme de
fréquence Térahertz. On peut pour cela utiliser des harmoniques de fréquence,
ou un mélange à plusieurs ondes.

Génération d’harmonique.

La génération de rayonnement par utilisation d’harmoniques est une technique
ancienne qui doit son essor actuel au développement de demandes de système
tout solide pour satellite. Cette technique s’appuie sur une source millimétrique
de type klystron, diode Gunn [60] ou encore sur une source micro-onde de type
synthétiseur. Le rayonnement de la source est couplé sur un composant non
linéaire qui crée des harmoniques de fréquence. Le signal de départ, aux fré-
quences millimétriques ou micro-onde, est multiplié de manière successive pour
atteindre les fréquences Térahertz.
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Les composants non linéaires majoritairement utilisés dans ce type de technique
sont du type diode Schottky, ou diode HBV1 qui fonctionnent comme des dou-
bleurs ou des tripleurs de fréquence. En associant des montages doubleurs de
fréquence de ce type [61], on rapporte des puissances de rayonnement de 1 mW
à 800 GHz [62], ou encore 75 µW à 1200 GHz et 100 nW à 2.7 THz [63]. Le
rayonnement ainsi généré pour la spectroscopie bénéficie d’une très bonne pu-
reté spectrale liée à la référence à laquelle est comparée la source millimétrique
[64].

Les harmoniques de fréquence peuvent aussi être générées par des techniques
de multiplicateur « superréseau ». Ces multiplicateurs génèrent des harmoniques
d’ordre élevé (jusqu’à l’harmonique 13) du rayonnement provenant d’une source
BWO émettant jusqu’à 260 GHz . De cette manière est obtenue une puissance
de 200 µW à 340 GHz qui décroît avec l’ordre de l’harmonique utilisée pour
atteindre 2 nW à l’harmonique 11 pour une fréquence d’émission de 1.2 THz
[65]. On rapporte une génération de rayonnement par cette méthode jusqu’à 2.7
THz [66]. Stabilisé sur une transition du rubidium, Endres et al. rapportent une
pureté spectrale du rayonnement émis par harmonique superréseau de l’ordre de
10 kHz [65].

Génération d’impulsion Térahertz ultracourtes.

La génération de rayonnement Térahertz a aussi bénéficié des avancées en ma-
tière de lasers impulsionnels. Celle ci peut être réalisée de deux manières diffé-
rentes, par rectification optique, ou par photoconduction .

La rectification optique est basée sur l’obtention d’impulsions Térahertz de large
bande spectrale à partir d’impulsions ultracourtes envoyées dans un cristal pré-
sentant une non linéarité de second ordre de type LiTaO3 [67], DAST [68], ZnTe
ou encore AsGa. Les impulsions générées de cette manière sont très large bande
(plusieurs centaines de Gigahertz) avec des champs générés intenses [69].

La photoconduction se base sur des impulsions provenant d’un laser femtose-
condes qui sont envoyées sur un élément photoconducteur [70]. L’élément pho-
toconducteur génère alors un photocourant ensuite rayonné par une antenne sous
forme d’impulsion Térahertz large bande (entre 0.1 et 2 THz) [71]. Ces im-
pulsions de rayonnement Térahertz sont produites à un taux de répétition de
quelques hertz à plusieurs kilohertz avec de fortes puissances, typiquement plu-
sieurs dizaines de Watt [72].

Cette méthode de génération de rayonnement associée à des techniques de détec-
tion cohérente a permis le développement de la spectroscopie Térahertz résolue

1High barrier varactor
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en Temps (TDS) [73, 74]. Cette technique est basée sur la déformation de l’im-
pulsion Térahertz lors de son passage dans la cellule qui contient l’échantillon
étudié. Cette déformation est détectée et par transformée de Fourrier permet de
remonter aux caractéristiques spectrales de l’échantillon.

Différence de fréquences.

Plusieurs méthodes de différence de fréquences sont mise en pratique, une pre-
mière est basée sur les caractéristiques non linéaire d’un élément électronique,
ou encore d’un cristal comme AsGa ou LiNbO3, une seconde utilise un élément
photoconductif dans lequel sont créés des porteurs de charges oscillant aux fré-
quences Térahertz et générant un courant rayonné par la suite.

Mélange d’ondes Le mélange à trois ondes issues de deux lasers et d’une
source micro-ondes, sur une diode MIM fait partie de la première catégorie.
Avec cette technique, la métrologie de fréquence est très bonne (pureté spectrale
du rayonnement de 10 kHz) de même que la couverture spectrale (jusque 6 THz
avec deux lasers CO2 et 9 THz avec un laser CO2 et un laser NH3) mais la puis-
sance est faible, de l’ordre de 0.1 µW [75, 76]. On peut aussi utiliser la différence
de fréquences dans un cristal non linéaire comme AsGa, malheureusement cette
technique bien maîtrisée dans l’infrarouge ne possède dans le Térahertz qu’un
faible rendement [77] et nécessite un équipement lourd, de type laser CO2 na-
nosecondes [78]. La génération de rayonnement Térahertz est aussi réalisée par
l’utilisation d’oscillateurs paramétriques optiques [79]. Ces OPO utilisent des
cristaux de LiNbO3 [80] pompés par un laser YAG nanoseconde pour permettre
la génération de rayonnement largement accordable entre 0.9 et 3.1 THz avec
des puissances crête de l’ordre de quelques milliwatts.

Photomélange La seconde méthode de génération de rayonnement par diffé-
rence de fréquences a vu le jour avec l’apparition d’éléments dit « photomé-
langeurs »[81]. Ces éléments photoconductifs se composent d’un substrat se-
miconducteur et d’une antenne sur lesquels on envoie la superposition de deux
rayonnements de fréquences différentes. L’illumination du substrat provoque la
création de porteurs de charges oscillant. Ces porteurs oscillent à la fréquence
différence des deux rayonnements incidents. Ils circulent alors dans l’antenne
polarisée à une tension continue. L’antenne traduit l’oscillation des porteurs en
rayonnement à la fréquence d’oscillation. Ce principe est appliqué pour rayonner
aux fréquences THz. Parmi ces éléments semiconducteurs permettant la généra-
tion de rayonnement Térahertz, une technique basée sur les propriétés de l’arsé-
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niure de gallium utilisant des sources de rayonnement infrarouges s’est particu-
lièrement développée. Dans cette thèse, ce principe sera appliqué à la mise en
place d’un spectromètre Térahertz haute résolution par différence de fréquences.

Le tableau suivant (FIG. 1.5) permet d’avoir une vision d’ensemble de ces diffé-
rents types de source et des performances qu’elles peuvent engendrer appliquées
à une expérience de spectroscopie.

FIG. 1.5: Tableau comparatif des performances de sources de rayonnement Té-
rahertz appliquées dans le cadre d’un spectromètre. Les valeurs de sensibilité
sont donnée à titre indicatif.

Nous devons ajouter à ce panel de techniques pour la spectroscopie Térahertz, la
possible utilisation de sources de type corps noir. Les sources corps noir, comme
les lampes à Mercure, sont utilisées dans le cadre de spectromètres à transfor-
mée de Fourier [82]. Ces spectromètres nécessitent l’utilisation de séparatrices
appropriés pour recueillir un interférogramme qui permet de remonter au spectre
de l’échantillon par transformée de Fourier. Ils sont peu précis (précision de me-
sure de l’ordre de plusieurs MHz) mais permettent d’enregistrer des spectres sur
une large gamme spectrale. Ce type de spectromètre donne aussi la possibilité
de réaliser la spectroscopie d’émission de molécules [83] et présente l’avantage
d’être disponible commercialement.
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1.4 Spectromètre haute résolution par différence
de fréquences.

Le laboratoire PhLAM qui dispose déjà d’un spectromètre Térahertz basé sur
un laser moléculaire s’est engagé dans la mise en place d’un spectromètre haute
résolution par différence de fréquences sur un élément photomélangeur. Ce nou-
veau spectromètre utilise un système de diodes lasers infrarouges stabilisées sur
une cavité Fabry-Pérot de haute finesse pour générer du rayonnement.

1.4.1 Principe général de ce spectromètre.

Génération de rayonnement pour la spectroscopie.

Le principe du photomélange par différence de fréquences dans le but de générer
du rayonnement Térahertz peut se décrire en un ensemble de quatre étapes :

– Génération de deux rayonnements sources, de fréquences ω1 et ω2 tels que
ω1−ω2 ≥ 0.1THz.

– Superposition spatiale des rayonnements que l’on envoie sur le photomélan-
geur.

– Photodétection du battement des sources avec le photomélangeur.
– Rayonnement de signal à la fréquence différence des deux sources par l’an-

tenne du photomélangeur.

A ces quatre étapes s’associe une cinquième. En effet le rayonnement Térahertz
généré par photomélange doit être fortement accordable pour les études de spec-
troscopie. Il faut donc pouvoir accorder les deux rayonnements sources.

L’élaboration du spectromètre Térahertz est basée sur ces différentes étapes. Il
obéit au schéma de principe de la figure (FIG. 1.6).

La première étape impose le choix de deux sources de rayonnements. Celles-
ci doivent permettre de générer dans le substrat AsGa d’un photomélangeur,
des porteurs de charges oscillants aux fréquences Térahertz. Pour cela l’énergie
de bande interdite de l’arséniure de gallium (1.4 eV) nous impose une longueur
d’onde des sources utilisées aux alentours de 860nm. Les sources mises en place
sont donc des diodes émettants à 820nm (infrarouge proche) permettant la condi-
tion ω1−ω2 ≥ 0.1T Hz.

Chacun des rayonnements est mis spatialement en forme puis polarisé pour être
envoyé vers un montage d’accordabilité en fréquence. Les deux sources sont ac-
cordées largement par deux systèmes de modulation acousto-optique en double
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FIG. 1.6: Schéma bloc de principe régissant la mise en place du spectromètre
Térahertz haute résolution par différence de fréquences.

passage que nous verrons plus en détail par la suite. Au sortir de ces montages
d’accordabilité, la deuxième étape du photomélange nous impose de superposer
spatialement les deux signaux lasers. La superposition est réalisée sur une lame
séparatrice 50% / 50%. Les deux faisceaux confondus sont dirigés par la suite
sur l’élément photomélangeur. Le photomélangeur dans un troisième temps se
comporte comme un photodétecteur et réagit au battement de fréquences des
deux sources incidentes.

Il rayonne, par le biais de son antenne, un signal à la fréquence différence des
deux sources infrarouges ajustées en fréquence. Ce rayonnement est ensuite cou-
plé pour la spectroscopie dans une cellule d’étude précédant un détecteur ultra-
sensible de type bolomètre.

Dispositifs optoélectroniques pour la différence de fréquences : état de
l’art.

De nombreuses expériences basées sur ce principe de photomélangeur ont été
mises en place.

A l’heure actuelle les expériences les plus abouties sur le photomélange basées
sur un substrat actif AsGa, avec deux sources infrarouges continues, on été me-
nées par Brown et al. [84, 85]. Brown annonce des puissances de signal rayon-
nées de l’ordre de 1µW à 100 GHz jusqu’à quelques nanowatt à 2.5 THz (FIG.
1.7). Cette même équipe développe des photomélangeurs basés sur une géomé-
trie différente permettant de rayonner du signal avec des puissances optiques
faibles (0.1nW ) jusqu’à 3.8 THz [86]. Cette technologie de photomélangeur est
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maintenant mature, elle a été adoptée par de nombreux groupes [87] et a été ap-
pliquée à la spectroscopie, par exemple pour l’étude de NH3 ou SO2 [88, 89, 90].

FIG. 1.7: Etat de l’art de la génération de fréquence Térahertz par photomélange
[85]. Courbes (a,b,c) : Photomélange à température ambiante, Courbes (d,e,f) :
photomélangeur refroidi.

De nouvelles perspectives apparaissent avec l’utilisation d’un substrat nouveau
de type InAsGa [91, 92, 93] mais reste encore peu répandue. Ce type de pho-
tomélangeur est développé dans l’idée de bénéficier de l’expertise développée à
1.5µm autour des fréquences utilisées couramment en télécommunication [94].
En effet, à ces fréquences, on peut disposer de laser fibrés moins sensible aux
bruits mécaniques que les lasers semiconducteurs à 820nm et d’amplificateur
plus puissants. Les puissances maximales générées par ce type de photomélan-
geur rapportées à l’heure actuelles sont du même ordre de grandeur que celle
communément obtenues sur AsGa pour des dispositifs à peignes interdigités et
antenne spirale à 1 THz [95].

Métrologie des fréquences et affinement spectral.

Principe général La spectroscopie Térahertz haute résolution d’une molécule
nécessite de déterminer précisément la fréquence de ses raies d’absorption. On
doit aussi pouvoir résoudre avec la plus grande netteté ces raies. Dans cette op-
tique, il nous faut une calibration très précise de la fréquence d’émission du
photomélangeur. Il nous faut aussi une pureté spectrale d’émission du rayonne-
ment Térahertz élevée. Dans le montage vu (FIG. 1.6), il nous faut donc contrô-
ler avec précision les caractéristiques de fréquence et pureté spectrale des deux
diodes infrarouges qui permettent la génération du rayonnement Térahertz.
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Cependant, la pureté spectrale de l’émission des diodes lasers infrarouges (1.5
MHz non asservie) est insuffisante pour la spectroscopie Térahertz haute réso-
lution. La largeur Doppler des raies d’absorption des molécules au delà du Té-
rahertz étant du même ordre de grandeur (plus de 1 MHz), il nous faut donc un
système plus résolvant.

Pour résoudre précisément le spectre des molécules étudiées, nous avons dé-
cidé de référencer les émissions des diodes sur deux pics différents de résonance
d’une cavité Fabry-Pérot haute finesse. On réalise sur cette cavité haute finesse
une stabilisation en fréquence des diodes lasers par une méthode de Pound-
Drever-Hall [96] (FIG. 1.8).

FIG. 1.8: Schéma de principe de l’asservissement Pound-Drever-Hall d’une
diode laser. Une modulation en fréquence (MODU) est appliquée à la diode par
une référence (RF).

La stabilisation Pound-Drever-Hall (PDH) utilise le rayonnement réfléchi par
la cavité Fabry-Pérot de référence pour asservir sur une résonance la fréquence
d’émission des diodes et affiner leur pureté spectrale [97].

Quand la fréquence d’une diode infrarouge est résonante avec la cavité, celle ci
transmet totalement le signal. Mais si la fréquence d’émission se décale alors la
cavité va réfléchir le signal. La stabilisation en fréquence d’une diode laser va
donc consister à réduire à 0 le signal réfléchi par la cavité et à le maintenir à cette
valeur.

Pour cela, le signal hors résonance (réfléchi) est envoyé par une lame séparatrice
vers une photodiode ultrarapide à avalanche. La photodiode détecte un signal
qui permet de générer un signal d’erreur. Le signal d’erreur est ensuite introduit
dans une boucle de stabilisation électronique qui joue sur les moyens de contrôle
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de fréquence des diodes. Des corrections sont apportées aux fluctuations de fré-
quence rapide (jitter) et aussi lente (dérive de fréquence) des diodes infrarouges
ce qui permet l’amélioration de la pureté spectrale et la calibration en fréquence
de l’émission de chaque diode.

Etat de l’art de la stabilisation Pound-Drever-Hall La méthode de stabilisa-
tion Pound-Drever-Hall est une technique très puissante, utilisée pour la pre-
mière fois par Pound en 1947 dans le domaine micro-onde [98]. Cette méthode
de stabilisation a été adaptée par Drever et al. pour stabiliser en fréquence l’émis-
sion d’un laser [96] et est maintenant maîtrisée pour de nombreux lasers émet-
tant dans une large gamme spectrale comme les lasers YAG [99] ou des diodes
[100, 101]. Les progrès réalisés dans l’expertise des revêtements réfléchissants
permettent de réaliser à l’heure actuelle des cavités Fabry-Pérot de finesse supé-
rieure à 500000 [102]. L’amélioration des caractéristiques de ces cavités couplée
avec une électronique adaptée en terme de gain et de bande passante de correc-
tion permet maintenant une stabilisation en fréquence absolue très efficace. Les
lasers stabilisés selon cette méthode utilisant des cavités de très haute finesse
affichent des puretés spectrales record passant en dessous de la barre du Hertz
[103, 104]. Bien entendu cette méthode est aussi très sensible aux problèmes de
bruits liés au type de laser stabilisé, à la cavité mais aussi au milieu ambiant, qui
limitent la stabilité et la pureté spectrale accessible [105, 106, 107].

1.4.2 Un outil complémentaire pour la spectroscopie.

Le développement de ce spectromètre a été motivé par les nombreux avantages
que celui ci peut procurer.

Taille de la source de rayonnement.

Le système de spectromètre laser à bandes latérales est un montage expérimen-
tal puissant mais lourd. Il nécessite l’usage d’un laser CO2 de forte puissance
(typiquement 150W) pour pomper le laser moléculaire générateur du signal, il
faut de plus changer la nature du gaz suivant la plage spectrale à laquelle on veut
accéder.

Le système de génération de rayonnement Térahertz par photomélange est lui
beaucoup plus compact. Il utilise deux diodes lasers infrarouges dont les fais-
ceaux sont focalisés sur un élément semi-conducteur de faible dimension. Sa
mise en oeuvre permet donc un allègement du dispositif expérimental. La « contre-
partie » étant une puissance de rayonnement plus faible.
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Couverture spectrale.

Le laser moléculaire n’émettant que sur un nombre de raies discrètes, on utilise
la technique de la génération de bandes latérales de fréquence accordables par
le biais d’une diode Schottky. Cependant le spectromètre reste limité par les
fréquences d’émission du laser moléculaire (TAB. 1.4) et certaines plages de
fréquences restent encore difficilement accessibles.

Fréquence (GHz) Gaz Fréquence (GHz) Gaz
584.388 HCOOH 783.486 CH2F2
590.551 CH2CHF 889.341 CH2CHF
612.245 CH2CHF 1035.552 CH2F2
634.222 CH2CHF 1145.430 CH2F2
653.821 HCOOH 1193.727 CH3OH
672.331 HCOOH 1267.085 CH2F2
673.997 CH2CHF 1397.118 CH2F2
692.951 HCOOH 1626.602 CH2F2
693.788 HCOOH 1838.839 CH3OH
716.156 HCOOH 2216.263 CH2F2
759.143 CH2F2 2522.781 CH3OH
761.608 HCOOH 3105.936 CH3OH

TAB. 1.4: Raies laser accessibles suivant le gaz excité dans le laser moléculaire.

Le dispositif de différence de fréquences est lui optimisé pour émettre de manière
continue sur toute la plage de fréquence allant de 0.1 THz à 2.5 THz. Il permettra
donc de couvrir les plages laissées inexplorées par le système à laser moléculaire.

Facilité d’utilisation.

Un aspect trivial, mais néanmoins à prendre en compte, est celui de la facilité
avec laquelle on peut intervenir sur le montage expérimental.

Le rayonnement Térahertz est difficilement manipulable pour de multiples rai-
sons. L’atmosphère terrestre chargée d’eau est fortement absorbante pour ce type
de fréquence. Une forte divergence rend problématique une propagation sur de
grandes distances ; les pertes de rayonnement lors de la propagation sont donc
problématiques. Les détecteurs qui sont utilisables (bolomètres, détecteur pyro-
électriques...) dans le domaine Térahertz sont de manière générale encombrants
et peu maniables, ou peu sensibles. Il est, pour ces raisons, difficile d’interve-
nir sur le trajet optique du rayonnement dans le cadre du spectromètre à bandes
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latérales. Intervenir sur la chaîne du spectromètre Térahertz à différence de fré-
quences est à l’inverse relativement aisé. Les détecteurs de rayonnement infra-
rouge sont facilement manipulables ; le rayonnement émis par nos diodes lasers
peut être vu à l’oeil nu en utilisant une carte photosensible. De plus, le rayonne-
ment infrarouge est nettement moins divergent ce qui permet sa propagation sur
de grandes distances sans perte.

Le spectromètre Térahertz haute résolution par différence de fréquences semble
donc avoir tous les atouts pour être un complément précieux aux dispositifs de
mesure millimétrique et sub-millimétrique dont est déjà équipé le laboratoire.



Chapitre 2

Génération de rayonnement THz
par photomélange.

2.1 Introduction.

La première étape dans la mise en oeuvre du spectromètre, est celle de la géné-
ration du rayonnement Térahertz (THz) utilisable pour la spectroscopie. Pour ce
faire, une source basée sur la différence de fréquences a été mise en place. Appli-
quée aux longueurs d’onde submillimétrique, cette technique utilise un élément
semi-conducteur non linéaire appelé photomélangeur sur lequel on focalise le
rayonnement de deux sources infrarouges décalées en fréquence.

Afin d’utiliser ce photomélangeur dans le cadre d’un spectromètre haute réso-
lution, on doit conférer une large plage d’accordabilité au signal THz émis par
différence de fréquences. Or nous avons vu au chapitre précédent que les diodes
lasers permettant la génération du rayonnement Térahertz sont stabilisées en fré-
quence sur des résonances d’une cavité Fabry-Pérot. Lors de l’enregistrement
d’un spectre, les fréquences des sources infrarouges restent donc fixes. L’ac-
cordabilité des émissions infrarouges est rendue possible par l’insertion au sein
du spectromètre, de systèmes de modulation en fréquence via des modulateurs
acousto-optiques. Ceux-ci modifient sur une large plage spectrale et de manière
continue la fréquence du rayonnement des deux sources. Ces rayonnements sont
ensuite spatialement superposés et acheminés vers un photomélangeur. Le pho-
tomélangeur est un photodétecteur ultrarapide couplé à une antenne. Lorsqu’on
polarise celui-ci alors qu’il est illuminé par les deux sources infrarouges, un
rayonnement dont la fréquence correspond à l’écart de fréquence entre les diodes
lasers est émis par l’antenne.

31
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2.2 Système optique pour le photomélange.

2.2.1 Les sources de rayonnement.

La génération de rayonnement Térahertz par différence de fréquences sur un
photomélangeur AsGa impose d’utiliser des diodes émettant à une longueur
d’onde proche de 860nm (cf. chapitre 1, section 1.4.1). Pour cela nous avons
opté pour des diodes lasers commerciales TOPTICA qui émettent à une lon-
gueur d’onde de 820 nm, avec un courant de seuil de 34 mA. Ces diodes dis-
posent d’une large plage d’accordabilité de l’ordre de 15 nm sans saut de mode
et sont positionnées dans un montage en cavité étendue (DLCE) en configuration
Littrow (FIG. 2.1)

FIG. 2.1: Schéma de principe de la diode laser en cavité étendue sous configu-
ration Littrow. L’ordre 0 de diffraction du réseau est celui utilisé en sortie de
cavité

L’extrémité de cette cavité est fermée par un réseau de diffraction blazé de 1800
traits par millimètre, fixé sur cale céramique piézo-électrique. L’ordre -1 de dif-
fraction du réseau est renvoyé dans la diode, alors que l’ordre 0 s’échappe de la
cavité. Ce type de cavité étendue a pour rôle de réduire le bruit de fréquence de la
diode laser, et donc d’affiner sa pureté spectrale à 1.5 MHz, tout en assurant une
puissance d’émission de l’ordre de 100 mW de manière continue au maximum
de courant d’injection. Le faisceau de chaque laser est collimaté par une lentille
pour régler sa divergence en sortie de diode.

Les diodes lasers sont montées sur des supports en laiton stabilisés en tempéra-
ture à 2mK près. L’asservissement en température est assuré par un montage de
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type Proportionnel Intégrateur Différentiel (PID) qui agit sur un module Peltier.
Les boîtiers contenant les diodes sont montés sur des socles en laiton stabilisés
en température à 35° qui servent de masse thermique.

2.2.2 Dispositif optique infrarouge.

Montage optique.

Après sortie de la structure des diodes, les rayonnements infrarouges traversent
des isolateurs optiques de coefficient d’extinction 60dB. Les faisceaux infra-
rouges ont un profil elliptique en sortie des diodes qu’il faut corriger. L’utilisa-
tion d’une lame demi-onde et d’un système de prismes anamorphoseurs permet
alors d’obtenir un profil spatial circulaire du faisceau de chaque diode.

FIG. 2.2: Schéma de principe d’une des deux lignes laser du spectromètre Téra-
hertz à différence de fréquences.

Une partie du rayonnement infrarouge est utilisée pour stabiliser en fréquence
les émissions des diodes (Faisceau gris). L’autre partie est dédiée au photomé-
lange (FIG. 2.2). Pour que la majeure partie du rayonnement se dirige vers le
photomélangeur, on adapte les polarisations des faisceaux en sortie de prismes
anamorphoseurs en utilisant des lames λ/2 et des cubes séparateurs polarisant.
L’orientation de la lame demi-onde permet de faire varier la polarisation des
faisceaux infrarouges, ce qui permet de définir la puissance du rayonnement
transmis par les cubes vers le montage de stabilisation et celle réfléchie vers
les modulateurs acousto-optiques, utilisée pour le photomélange.
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Propagation des faisceaux.

La taille des faisceaux infrarouges au long de leur propagation constitue un point
important dans le développement du spectromètre. Le rayon des faisceaux infra-
rouges conditionne l’efficacité de la modulation acousto-optique mise en place.
Il joue aussi un rôle important lors de la génération de rayonnement Térahertz.

Le mode de propagation des faisceaux infrarouges se fait suivant le modèle de
propagation gaussien. Chaque faisceau de longueur d’onde λ peut être modélisé
au long de son trajet optique pour connaître son rayon de ceinture ω(z) et son
rayon de courbure R(z). Lors d’une propagation libre dans l’air

ω
2(z) = ω

2
0

[
1+
(

λ z
πω2

0

)2
]

(2.1)

R(z) = z

[
1+
(

πω2
0

λ z

)2]
(2.2)

Où ω0 est le rayon de col du faisceau.

Dans le but d’évaluer le comportement des rayonnements infrarouges utilisés,
on mesure, en fonction de la distance à la diode laser, la taille des faisceaux.
Ces mesures permettent d’obtenir une projection approximative des rayons de
ceinture au cours de la propagation sur des distances de l’ordre de quelques
mètres.

Les mesures de rayon de ceinture pour les deux faisceaux lasers ont été réalisées
avec l’aide d’un analyseur de faisceau. Elles confirment que le profil spatial des
faisceaux des diodes reste circulaire au cours de la propagation. Le profil du
faisceau des deux diodes conserve un rapport d’éllipticité1 de l’ordre de 0.9±0.1
sur une distance de propagation de deux mètres. L’approximation gaussienne sur
une dimension est donc valable pour le profil complet de chacun de nos deux
lasers (FIG. 2.3).

La figure (FIG. 2.4) montre le résultat des mesures pour les faisceaux des deux
diodes. Une courbe de régression simple d’équation y =

√
ax2 +b basée sur (2.1)

permet alors d’estimer une valeur du rayon de col ω0 pour les deux diodes lasers.

– Diode 1 : ω0 est de l’ordre de 490 µm
– Diode 2 : ω0 de l’ordre de 460 µm .

A partir de ces valeurs on peut simuler le comportement du profil spatial des
faisceaux, suivant leur trajet optique et la distance à la diode. Pour cela, on utilise

1(rapport du diamètre minimum sur le diamètre maximum de la section du faisceau)
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FIG. 2.3: Profil spatial du faisceau (a) de la diode 1 (b) de la diode 2 en fausses
couleurs, après une propagation libre de 2 mètres. Le caractère circulaire des
profils est donc bien conservé lors de la propagation (rapport d’éllipticité res-
pectivement de 0.866 et 0.896).

FIG. 2.4: Taille de rayon des faisceaux en fonction de la distance de propagation
pour la diode 1 (courbe bleue) et la diode 2 (courbe rouge)



CHAPITRE 2. GÉNÉRATION DE RAYONNEMENT THZ PAR
PHOTOMÉLANGE. 36

un logiciel de propagation simple fonctionnant sur le principe des matrices de
transfert ABCD de faisceaux gaussiens [108].

2.3 Principe de l’accordabilité en fréquence.

2.3.1 Modulation acousto-optique en double passage.

La majeure partie du rayonnement infrarouge provenant des diodes lasers est
utilisée pour le photomélange. Après avoir brièvement vu le principe de la mo-
dulation acousto-optique, nous verrons comment celle-ci est mise en oeuvre pour
accorder en fréquence le rayonnement infrarouge avant photomélange.

Principe de la modulation acousto-optique.

Basée sur les prédictions de Brillouin en 1921 [109] puis les observations de
Sears et Debye [110], l’effet acousto-optique permet de décaler la fréquence d’un
laser par le biais d’une onde acoustique. Dans les modulateurs acousto-optiques
(MAO), cet effet modifie la fréquence d’un rayonnement infrarouge d’une valeur
déterminée par la fréquence de l’onde sonore imposée. L’onde ultra-sonore y est
générée dans un cristal par une céramique piézo-électrique.

Diffraction acousto-optique : Pour modéliser l’effet acousto-optique [111],
on considère une onde lumineuse plane de longueur d’onde λ , incidente sur
un milieu d’indice n, de dimension infinie. Dans ce milieu, se propagent des
ultrasons de longueur d’onde λa.

Cette onde acoustique se propage dans le matériau, occasionnant une succession
de compressions et de dilatations auxquelles on va associer un réseau de période
λa de variations d’indice n+δn. Ce réseau d’indice apparaît immobile vis-à-vis
de l’onde lumineuse dans une première approximation. Le système étudié est
alors dans un régime dit de Bragg [112], ce qui permet d’écrire la relation de
Bragg (2.3).

2λa sinθb = λ/n (2.3)

L’onde incidente va se retrouver diffractée par le réseau d’indices du milieu
(FIG. 2.5). Il n’y aura interférence constructive que si le faisceau lumineux ar-
rive avec un angle θb par rapport aux plans d’onde acoustique, où l’angle θb est
appelé angle de Bragg. Le rayon diffracté d’ordre M est alors dévié par rapport
au faisceau incident dans le milieu d’un angle 2M.θb.
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FIG. 2.5: Principe de la diffraction de l’onde optique incidente sur le réseau d’in-
dice du milieu (a) diffraction suivant l’ordre 1 du réseau (b) diffraction suivant
l’ordre -1 du réseau.

FIG. 2.6: Composition des vecteurs d’onde (a) Dans le cas d’une modulation
d’ordre +1 ; (b) Dans le cas d’une modulation d’ordre -1.

Cette interaction entre onde acoustique et optique, peut aussi être considérée
comme une interaction stricte entre photon et phonon, qui donne lieu à un photon
diffusé. Suivant la direction de propagation de l’onde acoustique, on a diffraction
suivant un ordre 1 ou -1. Les règles de conservation de l’énergie et des vecteurs
d’onde (FIG. 2.6) donnent alors les relations (2.4) pour les fréquences et (2.5)
pour les vecteurs d’onde.

νd = νp±νa (2.4)

−→
kd =

−→
kp ±
−→
ka (2.5)

Suivant l’ordre de diffraction utilisé, il est donc possible de décaler la fréquence
laser de plus ou moins la fréquence imposée par une onde ultrasonore. Pour le
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montage expérimental on ne s’intéressera qu’aux ordres ±1 de diffraction qui
sont les ordres de diffraction les plus intenses créés par les MAO.

Implantation des MAO au sein du spectromètre.

Les MAO étant peu encombrants et facilement pilotables par des synthétiseurs
leur utilisation est idéale pour décaler la fréquence d’émission de nos diodes
lasers.

Présentation des modulateurs : Pour réaliser cette modulation, nous dispo-
sons de deux MAO identiques, à cristaux de dioxyde de tellurium (TeO2) , qui
permettent de décaler la fréquence d’un signal de 270MHz ± 67MHz. Ils sup-
portent une puissance d’entrée de 1W pour une efficacité constructeur évaluée
de 70% à 785 nm et une taille de faisceau de 1mm de diamètre.

Chacun est piloté par un synthétiseur dont le signal est amplifié par un amplifi-
cateur alimenté avec une tension de 24V, de gain 30dB. Ces synthétiseurs per-
mettent de balayer continûment la plage spectrale de modulation des MAO. Les
modulateurs sont positionnés sur des platines de rotation afin de pouvoir modifier
l’angle d’incidence des faisceaux lasers et donc de pouvoir maintenir l’incidence
à l’angle de Bragg pour différentes fréquences de modulation. Nous avons décidé
de positionner ces modulateurs en montage de double passage. Cette technique
présente comme on le verra plusieurs avantages.

Principe du MAO en double passage : Dans un montage en double passage,
le faisceau infrarouge une première fois modulé est renvoyé dans le MAO par
un miroir. Il est alors modulé une deuxième fois et décalé en fréquence à la sor-
tie du montage de deux fois la fréquence de l’onde sonore imposée. En jouant
sur les ordres ±1 de diffraction des modulateurs, il est alors possible de couvrir,
sans modifier les fréquences d’émission des diodes, une plus large plage spec-
trale qu’en un seul passage. La fréquence ω1 de l’émission laser à la sortie d’un
système MAO en double passage est de la forme

ω1 = ωDCLE1±2ωMAO1 (2.6)

Où ωDCLE représente la fréquence d’émission de la diode laser et ωMAO la fré-
quence de modulation acoustique imposée. Dans notre montage, la plage spec-
trale couverte pour l’ordre de diffraction +1 s’étend entre
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ω1 = ωDCLE1 +2×203.106Hz et ω1′ = ωDCLE1 +2×337.106Hz

Le système mis en place pour une source laser peut ainsi couvrir un plage spec-
trale de 268 MHz de part et d’autre de la fréquence d’origine des lasers suivant
l’ordre de diffraction choisi (FIG. 2.7).

FIG. 2.7: Plage de décalage en fréquence accessible à partir de la fréquence
d’émission d’une diode infrarouge par un montage de modulation acoustique en
double passage. Suivant l’ordre de modulation utilisé on diminue ou augmente
la fréquence du signal.

Chacune des diodes lasers voit son émission modulée suivant ce principe. Cette
configuration en double passage nous apporte donc une meilleure couverture
spectrale tout en amoindrissant le nombre de réglages à effectuer directement
sur les diodes lasers ce qui sera un atout dans la procédure de stabilisation. Lors
du photomélange les diodes conservent les mêmes fréquences d’émission alors
qu’on balayera une plus importante plage spectrale en une fois, ce qui est un
atout pour la spectroscopie.

Mise en place dans le spectromètre : Nous avons vu que pour un ordre M de
diffraction donné, le faisceau émergent du MAO est dévié d’un angle 2M.θb par
rapport au faisceau incident, où θb

θb = arcsin
(

λ

2nλa

)
(2.7)

L’angle de Bragg (2.7) augmente donc avec la fréquence de modulation impo-
sée, ce qui est problématique dans le chemin optique retour pour la deuxième
modulation. Pour que le montage double passage soit efficient, il faut disposer
d’un système qui permet de passer outre les contraintes de décalage angulaire
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causé par la première modulation. Il doit pouvoir renvoyer le faisceau laser une
première fois modulé dans le MAO pour tous les angles de Bragg. La modula-
tion des fréquences laser en double passage est donc organisée en utilisant un
montage oeil de chat pour s’affranchir de ce problème [113]. Le dispositif com-
porte, une lentille de focale 10 cm, une lame λ/4, ainsi qu’un miroir de renvoi.
Dans ce système, l’ordre 0 de diffraction, qui est inutile, est éliminé en lui faisant
écran (FIG. 2.8).

FIG. 2.8: Principe de la modulation acousto-optique en double passage. L’ordre
0 qui est inutile est écranté après son passage dans la lentille.

Dans le montage œil de chat, la lentille est placée à distance focale du centre du
MAO. Après passage par cette lentille, le faisceau laser une première fois modulé
est rigoureusement parallèle à l’axe optique du système [114]. Le trajet de la
lumière est alors rigoureusement identique après la première modulation et au
retour du faisceau vers le MAO pour la deuxième modulation. Afin de diminuer
les trajets optiques ; le miroir de renvoi est placé 10 cm derrière la lentille et le
faisceau de retour se trouve alors focalisé par la lentille dans le modulateur.

Lors de cette deuxième modulation l’onde lumineuse est encore une fois diffrac-
tée et l’ordre 1 (ou -1) de diffraction qui nous intéresse est là encore dévié de
l’angle 2θb (où −2θb). Les déviations angulaires de la première et seconde mo-
dulation se compensent. Le faisceau de sortie du montage d’accordabilité en fré-
quence se retrouve, de ce fait, confondu avec le faisceau d’entrée. Les montages
œil de chat confèrent donc au trajet optique des faisceaux une indépendance de
comportement vis-à-vis de la fréquence de modulation. Il sera alors plus facile
de superposer spatialement les deux faisceaux pour le photomélange.
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A l’entrée du système de modulation en double passage, les faisceaux infra-
rouges sont polarisés verticalement. La lame quart d’onde placée après la len-
tille assure que les faisceaux de sortie des systèmes MAO aient une polarisation
horizontale. A leurs retour il sont alors transmis par les cubes polarisants (FIG.
2.9) vers le photomélangeur.

FIG. 2.9: Détail du fonctionnement de l’œil de chat et marche des rayons pour
différents angles de Bragg. Pour des fréquences de modulation différentes du
MAO, le retour du faisceau laser infrarouge doublement modulé reste le même.
Le faisceau de sortie du système est superposé avec celui d’entrée.

Pour obtenir la meilleure efficacité de modulation possible, il est important de
prendre en compte la taille du faisceau laser incident sur le MAO. En effet, le
phénomène de modulation ne donne son entière efficacité que sur une zone de
l’ordre du mm. Le positionnement des MAO a tenu compte de ce facteur (TAB.
2.1). La simulation de la propagation des faisceaux donne alors une première
idée de la position idéale des modulateurs qui a été ensuite confirmée expéri-
mentalement à l’aide de l’analyseur de faisceau.

Diode
Distance à la

diode laser (cm)
Rayon de

ceinture simulé
Rayon de

ceinture effectif
1 64 571µm 560µm
2 70 589µm 596µm

TAB. 2.1: Position des Modulateurs acousto-optiques par rapport à la diode laser
et rayon simulé et effectif des faisceaux infrarouges en entrée de modulateur.
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2.3.2 Performances du système d’accordabilité.

Performances des MAO en double passage.

Efficacité : Dans la caractérisation de ce montage en double passage, nous
nous sommes intéressé à l’efficacité de modulation2. Pour cela on réalise des
mesures de puissances transférées de la porteuse en entrée du système MAO à
l’ordre un de diffraction à sa sortie. Une première caractérisation est réalisée
en modulation simple, puis une deuxième après le double passage dans le sys-
tème MAO. Pour ces essais la puissance de l’onde sonore est mise à son maxi-
mum (30dB de signal d’entrée, amplificateur à l’intensité limite de 500 mA) et
l’angle d’incidence du faisceau dans le modulateur acousto-optique est retouché
à chaque point pour rester à l’angle de Bragg. On relève l’efficacité de modula-
tion du MAO en fonction de la fréquence de l’onde sonore imposée (FIG. 2.10).

FIG. 2.10: Efficacité de modulation des MAO en simple (courbe noire) et double
passage (courbe rouge) en fonction de la fréquence de l’onde sonore imposée
avec ajustement de l’angle de Bragg pour chaque point de mesure.

Cette efficacité décroît avec l’élévation de la fréquence de modulation. Au début
de la plage de modulation, à 200 MHz, l’efficacité de modulation est maximale
aux alentours de 30%. Elle décroît ensuite progressivement. Au bout de la plage
d’accordabilité, à 330 MHz, l’efficacité atteint une valeur de 25% .

2Définie comme le rapport entre la puissance incidente dans le MAO en entrée et la puissance
modulée de sortie
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Il est aussi intéressant de noter que les mesures des efficacités sur chacun des
deux passages ont été comparée afin de juger l’impact du passage du faisceau
par l’oeil de chat sur l’efficacité de modulation (FIG. 2.11). On constate que
les efficacités de modulation au premier et deuxième passage sont sensiblement
équivalentes. La focalisation liée à la lentille lors de la deuxième modulation
n’affecte donc pas l’efficacité de modulation globale du système.

FIG. 2.11: Efficacité de la modulation à l’aller (courbe noire) et au retour (courbe
rouge) du faisceau infrarouge en fonction de la fréquence de l’onde sonore impo-
sée au MAO avec ajustement de l’angle de Bragg pour chaque point de mesure.

La puissance d’émission des diodes lasers infrarouges se situe pour un courant
d’injection moyen, à 70 mW de signal utile. On considère que sur ce signal
utile, 69 mW sont destiné à la spectroscopie, et arrivent en entrée du système
d’accordabilité. Les puissances de signal doublement modulé obtenues en sortie
des systèmes MAO sont dans ce cas de figure, comprises entre 20.7 et 17.2 mW
sur la plage d’excursion en fréquence de 268 MHz. Les puissances de signal
infrarouge doublement modulé qui sortent des systèmes MAO provenant des
deux diodes sont donc très suffisantes pour réaliser le mélange non linéaire sur
l’élément photomélangeur.
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Bande passante : Les MAO ont une bande passante3 de l’ordre de 134 MHz,
allant de 203 MHz à 337 MHz. Cependant, cette bande passante n’est pleinement
utilisable, que sous conditions. Pendant tout un balayage du spectre en fréquence
de la modulation, on doit maintenir l’angle d’incidence du faisceau infrarouge à
l’angle de Bragg θb. Actuellement, la condition précédente ne peut être vérifiée
sur toute la plage d’accordabilité du système dans le cadre d’un balayage « One
shot ». Au moment de la rédaction de cette thèse, les MAO sont positionnés sur
des platines de rotation fonctionnant manuellement. Il en résulte sans modifica-
tion continue de l’angle de Bragg une bande passante en une acquisition que l’on
peut voir sur la figure (FIG. 2.12) dans le cas d’une optimisation de l’angle de
Bragg θb pour une modulation à 240MHz.

FIG. 2.12: Bande passante de modulation effective des MAO en double passage
sans modification de l’angle de Bragg, au cours du balayage en fréquence. La
position du MAO est ici optimisé pour une fréquence de modulation de 240
MHz.

La modulation en double passage est efficace à 240 MHz sur une bande passante
de l’ordre de 13 MHz sans modification de l’angle d’incidence du rayonnement
infrarouge dans le cristal du MAO. Cette bande passante est variable suivant la
fréquence de modulation à laquelle est optimisé le système. Cette courbe gaus-
sienne [115] traduisant l’efficacité de modulation acousto-optique sans modifi-
cation de θb va conditionner la puissance de rayonnement Térahertz généré par
photomélange (FIG. 2.13).

3Bande spectrale sur laquelle la modulation en double passage atteint 50 % de l’efficacité
maximale
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FIG. 2.13: Puissance de rayonnement Térahertz généré par photomélange à 1322
GHz obtenue en balayant seulement la fréquence de l’onde sonore du MAO
de la diode DCLE1. L’évolution gaussienne de la puissance générée est lié à
l’efficacité de modulation du MAO sans modification de l’angle de Bragg.

Pour réaliser un balayage en fréquence complet de la gamme accessible aux
MAO, on procédera par étapes successives en réglant l’angle de Bragg après
chaque petite excursion en fréquence.

Perspectives d’améliorations.

Les perspectives d’amélioration au niveau de l’accordabilité en fréquence des
sources infrarouges se concentrent sur l’augmentation de la plage spectrale ba-
layable de manière automatique.

Pour cela, il semble judicieux de pouvoir automatiser le mouvement des platines
de rotations sur lesquelles sont positionnées les modulateurs acousto-optiques.
En effet, les décalages angulaires à respecter pour rester à l’angle de Bragg lors
du balayage en fréquence de la modulation peuvent être tabulés, en fonction de
la fréquence des sources infrarouges et de la fréquence de modulation désirée.

L’utilisation de platines de rotation motorisées et programmables permettrait
d’accroître considérablement la plage de fréquence de modulation accessible en
une excursion de fréquence en n’étant plus limité que par la bande passante des
MAO utilisés.
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Une autre piste pour améliorer la plage spectrale balayable est celle mise en place
par Chen et al [88]. Elle consiste à utiliser trois diodes laser infrarouges proches
au lieu de deux. La troisième diode laser infrarouge proche est alors verrouillée
en phase sur une des deux diodes lasers asservie Pound-Drever-Hall d’après le
schéma (FIG. 2.14). L’idée est ici de pouvoir balayer de manière continue la
fréquence d’émission de la troisième diode sur plusieurs GHz en modifiant la
fréquence de consigne du synthétiseur à laquelle est comparée la différence de
fréquence des diodes deux et trois, ce qui permettait une large accordabilité en
fréquence du dispositif .

FIG. 2.14: Schéma fonctionnel du dispositif développé par Chen et al. [88]. Le
laser 3, asservie en phase sur le laser 2 stabilisé Pound Drever Hall, peut voir sa
fréquence d’émission balayée continuement par modification de la fréquence du
synthétiseur.

Ce type de système aurait l’avantage de nous permettre de nous affranchir to-
talement des contraintes liées à l’utilisation de modulateurs acousto-optiques et
d’augmenter la couverture spectrale du dispositif de manière significative sans
aucune action sur les diodes asservies sur la cavité Fabry-Pérot.

L’efficacité de modulation pourrait être améliorée en recherchant un meilleur ac-
cord entre taille de faisceau et zone active des MAO, ou encore en utilisant des
modulateurs fonctionnant à 820 nm permettant la génération d’une onde acous-
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tique plus intense. Un moyen d’améliorer la puissance optique en sortie de sys-
tème d’accordabilité envisageable serait aussi la mise en place d’amplificateurs
optiques type MOPA [116].

2.4 Photomélange.

2.4.1 Généralités.

Les faisceaux infrarouges, une fois passés par les systèmes d’accordabilité en
fréquence, sont envoyés sur un élément photomélangeur. On s’attardera sur l’as-
pect matériel de ce photomélangeur composé d’un photodétecteur en forme de
peigne interdigité inclus dans une antenne spirale. Nous aborderons ensuite le
principe général de fonctionnement de cet élément. Le photodétecteur y sera
modélisé par un circuit électrique simple. Nous verrons par la suite comment
l’antenne rayonne aux fréquences THz.

Photodétecteur

Les éléments photomélangeurs utilisés ici ont été fournis par l’IEMN. Ils sont
composés d’un substrat Arséniure de Gallium (AsGa) [117] de 500 µm sur le-
quel est épitaxié à basse température (200° au lieu de 600°), sous surpression
d’arsenic, une couche active de AsGa. Cette couche de AsGa BT de deux mi-
crons d’épaisseur contient alors 1 à 2% d’arsenic en excès qui va former des
précipités lors d’un recuit à 600° [118]. Ce procédé crée des défauts ponctuels
de la structure de la surface active. Cette surface est pour le photomélange illu-
minée par un rayonnement dont l’énergie est supérieur à l’énergie de bande in-
terdite (1.4eV) [119] qui génère des porteurs de charge de temps de vie sub-
picoseconde [120] compatible avec la génération de signal Térahertz. Sur cet
AsGa BT est ensuite imprimé par lithographie électronique un photodétecteur à
capacités interdigitées (FIG. 2.15). Celui-ci est composé de deux peignes imbri-
qués en surface du semiconducteur AsGa [121].

Dans notre cas ce peigne présente les caractéristiques suivantes :

– Espacement entre les doigts 1.8µm
– Largeur d’un doigt 0.2µm
– Zone active 8µm×8µm

On focalise les faisceaux infrarouges sur ce peigne car c’est lui qui joue le rôle
de photodétecteur. Le peigne est lui-même inscrit dans une structure plus grande
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FIG. 2.15: Vue au MEB du peigne interdigité sur lequel les rayonnements infra-
rouges superposés sont focalisés.

en spirale (FIG. 2.16). C’est cette structure spirale qui joue le rôle d’antenne
pour le rayonnement THz.

FIG. 2.16: Vue au MEB de l’antenne spirale du photomélangeur permettant
l’émission du rayonnement Térahertz. Le peigne interdigité est inscrit au centre
de celle-ci.

L’antenne :

L’antenne du photomélangeur est une antenne spirale. Chaque bras de l’antenne
est formé de deux spirales équiangulaires défini par la relation r = r0 exp(cθ) en
coordonnées polaires. Dans le cas des antennes que nous utilisons c = 0.2 et r0 =
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8 µm. En limitant l’extension spatiale de l’antenne à 1.5 mm de longueur on peut
construire la figure (FIG. 2.17) qui modélise l’antenne de nos photomélangeurs.
Un bras de l’antenne est construit des courbes r1 et r2 d’équation

r1(θ) = r0 exp(cθ) et r2(θ) = k.r0 exp(cθ) (2.8)

où d’après [122]

r2(θ) = r1(θ +
π

2
) (2.9)

ce qui donne la relation

k = exp(−cπ

2
) (2.10)

Le deuxième bras de l’antenne est réalisé par une rotation d’un angle π du pre-
mier bras.

FIG. 2.17: Spirale équiangulaire de coefficient c = 0.2

L’impédance et le diagramme de radiation de ce type d’antenne ont été carac-
térisés comme largement indépendants de la fréquence d’émission [123]. L’im-
pédance caractéristique d’une antenne Zsp identique à celle que nous utilisons a
été évaluée à 72 Ω [124] à partir de l’impédance du vide Z0 et de la constante
diélectrique de AsGa εr.
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Z0 =
√

µ0

ε0
(2.11)

Zsp =
Z0

2
√

εr+1
2

(2.12)

La géométrie d’antenne utilisée ici est optimisée pour pouvoir rayonner sur une
plage de fréquence allant de 100 GHz à plusieurs THz avec une fréquence de
coupure à 3dB évaluée à plus de 1 THz [125]. Ces atouts font de l’antenne spirale
une antenne intéressante pour des expériences de spectroscopie.

2.4.2 Modélisation physique du photomélangeur.

Pour modéliser le photomélangeur, on considère un circuit électrique équivalent
qui permet de déterminer comment le rayonnement THz sera émis par l’antenne
spirale.

Puissance optique incidente.

On considère tout d’abord deux ondes
−→
E1(−→r , t) et

−→
E2(−→r , t) de pulsations res-

pectives ω1 et ω2.

−→
E1(−→r , t) = E1(cos(ω1t− k1.

−→r .−→n )−→u (2.13)

−→
E2(−→r , t) = E2(cos(ω2t− k2.

−→r .−→n )−→u (2.14)

Les deux ondes sont spatialement superposées avec un coefficient m de recou-
vrement qui peut aller de 0, lorsque les faisceaux ne sont pas superposés, à 1,
quand les faisceaux se recouvrent parfaitement. Ces ondes sont alors envoyées
en incidence normale sur un élément photomélangeur. La puissance instantanée
des deux faisceaux superposés traversant une surface unitaire du photomélan-
geur est ainsi donnée par la relation

P(−→r , t) =
√

ε0
µ0

[E2
1(cos2(ω1t− k1.

−→r .−→n )+E2
2(cos2(ω2t− k2.

−→r .−→n ))

+m∗E1E2 (cos((ω1 +ω2)t +(k1 + k2)−→r .−→n ))
+m∗E1E2 (cos((ω1−ω2)t +(k1− k2)−→r .−→n ))] (2.15)
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Cette expression fait apparaître deux termes de battement aux pulsations somme
et différence des pulsations des deux faisceaux.

Le photomélangeur, polarisé par une tension continue VB, se comporte comme
un photodétecteur. Il détecte la puissance de rayonnement liée à la superposi-
tion spatiale des ondes incidentes (2.15). La puissance instantanée P(−→r , t) de
l’équation (2.15) est intégrée pour avoir l’expression de la puissance effective-
ment détectée par le photomélangeur [126].

En définissant

P1 =
√

ε0

µ0
E2

1 , P2 =
√

ε0
µ0

E2
2 et P0 = P1 +P2

on obtient l’expression de la puissance suivante

P(t) = P0 +2
√

mP1P2 [cos(ωst)+ cos(ωdt)] (2.16)

où

ωd = ω1−ω2 et ωs = ω1 +ω2

sont les termes de battement de fréquences différence et somme des faisceaux
incidents.

Le photomélangeur ayant un temps de réponse τ tels que

1
τ
' ωd et

1
τ
� ωs

seul le terme de battement ωd sera effectivement détecté, ce qui réduit (2.16) à

P(ωd, t) = P0 +2
√

mP1P2cos(ωdt) (2.17)

Réponse du photomélangeur.

On considère maintenant les photons des deux faisceaux lasers superposés, d’éner-
gie hν . Ils sont en incidence normale sur un photomélangeur d’épaisseur d et
d’aire active A. Une partie de ceux-ci sont réfléchis par le substrat du photomé-
langeur, d’indice nsc (pour l’AsGa, nsc = 3.6). Les autres sont transmis pour être
détectés. On peut alors définir un rendement η concernant le nombre de photons
détectables par le photodétecteur
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η = 1−R (2.18)

où R est le coefficient de réflexion du substrat (R' 0.32 pour l’AsGa).

R =
(nsc−1)2

(nsc +1)2 (2.19)

Les photons transmis vont agir sur le photodétecteur en générant dans l’AsGa,
des paires électron/trou (FIG. 2.18).

FIG. 2.18: Schéma de principe de la génération des porteurs dans le photomélan-
geur. Le rayonnement infrarouge d’énergie hν crée des porteurs de charge dans
la surface active en AsGa BT qui s’orientent vers les électrodes polarisées avec
une tension VB.

Les électrons ainsi créés pourront, soit se recombiner après une durée de vie τ ,
soit être balayés par la tension d’alimentation VB appliquée au photodétecteur. La
densité de ces paires électron/trou est dépendante de la puissance incidente [127]
sur le détecteur. L’expression de cette densité mène à une équation différentielle
du type.

dn
dt

=
η

hνAd
P(ωd, t)−

n
τ

(2.20)

La résolution de l’équation différentielle, en substituant (2.17) dans (2.20) amène
à une expression du nombre de porteurs générés dans la surface active du photo-
mélangeur [127].

n(ωd, t) =
η(P1 +P2)τ

hνAd

[
1+

2
√

mP1P2

P0

]
×
[

ωdτ sin(ωdt)+ cos(ωdt)
1+(ωdτ)2

]
(2.21)
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Modélisation électronique.

On peut par la suite modéliser le photomélangeur par le circuit électronique de
la figure (FIG. 2.19). Ce circuit modèle tient compte de l’antenne d’impédance
RL, et aussi des électrodes de contact du photomélangeur représentées par une
capacité C, et une résistance RS.

FIG. 2.19: Schéma électrique équivalent du photomélangeur chargé par une an-
tenne

L’expression du nombre de porteurs de charge (2.21), associée au modèle élec-
trique précédent permet de traduire la conductance G(ωd, t) du photodétecteur
dépendante du temps en fonction de : µ , la mobilité effective des porteurs de
charge, r la largeur de la zone active (dans notre cas 8 µm) et q la charge de
l’électron .

G(ωd, t) =
qµd
√

A
r

n(ωd, t) (2.22)

Le circuit du photomélangeur est alimenté par une tension continue VB. En né-
gligeant Rs, et à partir de l’expression de l’impédance complexe du circuit [125],
la puissance qui se dissipe dans la résistance de l’antenne peut alors s’exprimer
comme
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Pantenne(ωd, t) =
RLV 2

B
A

[qµητ

rhν

]2 1
1+(ωdRLC)2

×
[

P0 +
2
√

mP1P2

1+(ωdτ)2 (cos(ωdt)+ωdτsin(ωdt))
]2

(2.23)

L’équation (2.23) est constituée de deux termes. En effet une partie de la puis-
sance dissipée par ce circuit du photomélangeur dans l’antenne correspond à la
puissance dissipée par effet Joule dans le substrat. L’autre partie de cette puis-
sance est la puissance rayonnée par l’antenne Pout à la fréquence différence des
deux faisceaux incidents. La puissance Joule représente la partie stationnaire de
(2.23) , alors que Pout représente la partie fluctuant aux fréquences THz moyen-
née en temps [128].

Pjoule =
[qµητ

rhν

] V 2
B√
A

P0 (2.24)

Pout(ωd) = 2
RLV 2

B
A

[qµητ

rhν

]2 mP1P2

[1+(ωdτ)2][1+(ωdRLC)2]
(2.25)

De façon concrète Pjoule ne peut augmenter continûment sans une destruction de
l’élément photomélangeur. Il existe donc une valeur seuil Pmax

joule de la puissance
Joule qui conditionne la tension de polarisation du photomélangeur maximale
VB, ainsi que les puissances de rayonnement incident P0 que l’on peut imposer.
Cette valeur seuil est liée au temps de vie des porteurs dans l’AsGa [129].

A partir de celle-ci on peut exprimer la puissance maximale de rayonnement
Térahertz pouvant être émis par l’antenne sans la détruire.

Pmax
out (ωd) = 2

RLPmax
joule√
A

[qµη

rhν

]mP1P2

P0

τ

[1+(ωdτ)2][1+(ωdRLC)2]
(2.26)

On constate que (2.26) est dépendante de la différence de fréquences des fais-
ceaux incidents ainsi que de la constante RLC de l’antenne et des temps de vie
des porteurs photo-créés [81]. A partir de ces expressions, il est aisé de tirer les
conditions sur les différentes variables pour pouvoir rayonner des ondes au-delà
du THz :

τ et RLC < 10−12secondes
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Il faut donc que l’on ait des temps de vie des électrons sub-picosecondes, pour
pouvoir générer du rayonnement aux fréquences Térahertz.

Comme le montre la formule (2.26), les puissances de signal générées, ainsi que
les fréquences de coupures des photomélangeurs, sont directement dépendantes
des temps de vie des porteurs de charge photo-créés. Cette tendance est nette-
ment visible sur le graphique (FIG. 2.20) où sont reportées les puissances de
signal rayonnées par l’antenne à plusieurs fréquences.

FIG. 2.20: Simulation de la puissance maximale de signal rayonné en fonction
des temps de vie des porteurs dans le substrat AsGa du photomélangeur, à plu-
sieurs fréquences d’émission. Plus la fréquence est élevée plus la puissance di-
minue et plus le maximum de puissance est obtenu pour des temps de vie de
porteur faibles.

Choix expérimental A l’heure actuelle, nous disposons de photomélangeurs
comportant trois temps de vies de porteurs différents :

– 320 femtosecondes
– 540 femtosecondes
– 1,2 picosecondes

La simulation de la puissance rayonnée en fonction de la fréquence d’émission
de chacun de ces types de photomélangeur montre bien que plus le temps de vie
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des porteurs de charge est grand et plus la fréquence de coupure est faible (FIG.
2.21).

FIG. 2.21: Simulation des puissances rayonnées par les trois types de photo-
mélangeurs. Plus le temps de vie de porteur est grand et plus la puissance est
importante à basse fréquence. Par contre la bande passante est plus restreinte.

Dans l’application pour la spectroscopie nous avons privilégié l’utilisation du
photomélangeur ayant la plus grande bande passante, soit celui ayant un temps
de vie de porteur de 320 femtosecondes.

2.5 Résultats expérimentaux.

2.5.1 Couverture spectrale du dispositif photomélangeur.

Le spectromètre THz développé dans ce travail couple donc un élément photo-
mélangeur à des systèmes de balayage en fréquence par MAO. On s’intéresse à
la couverture spectrale d’émission que peut accorder ce montage.

Nous avons vu précédemment que le photomélangeur rayonne un signal à la
fréquence différence des deux sources incidentes sur le peigne interdigité. Dans
notre cas, ces sources sont les diodes lasers infrarouges dont les fréquences sont
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modulées par les modulateurs acousto-optiques en double passage. Pour chacune
d’elle le faisceau incident sur le photomélangeur obéit à la relation (2.6) dépen-
dante de la fréquence de modulation de chacun des MAO ωMAO1 et ωMAO2.

Le photomélangeur rayonnera donc à la fréquence ω telle que

ω = ω1−ω2 (2.27)

ω = (ωDCLE1−ωDCLE2)±2(ωMAO1±ωMAO2) (2.28)

Le système de stabilisation en fréquence des diodes lasers repose sur l’asser-
vissement des fréquences d’émission des deux diodes infrarouges sur deux fré-
quences de résonance différentes d’une cavité FP. Cette cavité est d’intervalle
spectral libre (ISL) de 750 MHz. L’écart de fréquence entre les deux diodes sta-
bilisées sur la cavité est dont égal à un nombre entier R de fois l’ISL noté ∆νFSR.

ωDCLE1−ωDCLE2 = R×∆νFSR (2.29)

En posant la relation (2.30) on obtient la fréquence d’émission du photomélan-
geur (2.31)

ωDCLE = ωDCLE1−ωDCLE2 (2.30)

ω = ωDCLE ±2(ωMAO1±ωMAO2) (2.31)

En jouant uniquement sur ωMAO1 et ωMAO2, ainsi que sur les ordres ±1 de dif-
fraction de chacun des modulateurs, le rayonnement du photomélangeur peut
couvrir sans modification des fréquences d’émission des diodes (une seule va-
leur de R) une plage spectrale importante (FIG. 2.22).

Pour couvrir la totalité de la gamme spectrale du photomélangeur, il nous faut
ensuite changer d’entier R et modifier la fréquence d’asservissement d’une des
diodes. Des mesures sur trois R successifs permettent de couvrir une plage de
presque 3GHz de manière continue. La figure (FIG. 2.23) montre ainsi les re-
couvrements de gamme spectrale accessible sur trois R successifs.

En renouvelant le processus sur toute la gamme spectrale accessible au rayon-
nement du photomélangeur, soit 100 GHz à 2.3 THz, on peut couvrir cette plage
spectrale de manière continue.
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FIG. 2.22: Couverture d’émission THz sans modification des fréquences d’émis-
sion des diodes lasers.

FIG. 2.23: Plage d’excursion spectrale accessible pour trois multiples de 750
MHz successifs (a)(R-1),(b)R,(c)R+1. On constate que les plages spectrales ac-
cessibles par seule modulation acousto-optique se recouvrent ce qui permet une
accordabilité continue .

2.5.2 Couplage infrarouge.

Les photomélangeurs sont placés par trois sur une plaquette en époxy, et re-
liés à un circuit par fils d’or. La plaquette est ensuite positionnée sur une mon-
ture commerciale Thorlabs (FIG. 2.24) modifiée pour éviter tout court circuit
dommageable. En effet, le photomélangeur est très vulnérable à toute décharge
d’électricité statique. Il est donc important de bien l’isoler de tout champ élec-
trique qui pourrait l’endommager.

Le photomélangeur est alimenté par un générateur de tension continue 0-20
Volt. La tension d’alimentation est mesurée précisément par voltmètre. Le faible
photo-courant généré par la photodétection est mesuré par un ampèremètre de
précision. Il est de l’ordre de quelques dizaines voire centaines de micro-ampères
(FIG. 2.25).

Un interrupteur est placé sur le circuit d’alimentation du photomélangeur afin de
maintenir un court circuit lors de sa mise hors tension.
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FIG. 2.24: Vue de la platine originelle sur laquelle est fixé l’élément photomé-
langeur

FIG. 2.25: Schéma de principe du couplage optique sur le peigne interdigité avec
une lentille asphérique et alimentation de l’élément photomélangeur.

On doit alors coupler les rayonnements infrarouges sur le peigne interdigité du
photomélangeur. Pour cela, les faisceaux infrarouges doublement modulés pro-
venant des deux systèmes MAO en double passage sont spatialement superposés
sur une lame séparatrice 50% / 50% comme on l’a vu au chapitre 1 et envoyés sur
le photomélangeur. Pour ce couplage infrarouge avec le photomélangeur, il est
important de maîtriser la taille du rayon des faisceaux infrarouges sur le peigne
interdigité du photomélangeur.

Pour cela, les deux faisceaux infrarouges spatialement superposés provenant des
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systèmes d’accordabilité en fréquence sont focalisés sur le peigne grâce à une
lentille asphérique de focale 3.5 mm. La monture permet de déplacer de ma-
nière micrométrique cette lentille de focalisation sur l’axe z ainsi que l’élément
photomélangeur en x et y. Ce système permet d’optimiser l’alignement optique
sur la surface active de 8µm× 8µm du peigne en s’affranchissant des aberra-
tions chromatiques. Les faisceaux infrarouges incidents sur la lentille après une
propagation de 1.5 mètres ont un rayon de ceinture simulé de respectivement
972 µm pour DLCE1 et 1000 µm pour DLCE2 sur la lentille. Les lois de propa-
gation d’un faisceau gaussien après une lentille permettent d’évaluer le rayon de
col du spot lumineux sur le peigne à un micron.

2.5.3 Couplage du rayonnement Térahertz.

Diagramme de rayonnement

Une fois le rayonnement Térahertz généré dans le photomélangeur et rayonné
par l’antenne dans le substrat AsGa, celui ci doit être couplé aux modes de pro-
pagation en air libre. Plusieurs phénomènes causant des pertes dans la quantité
de rayonnement effectivement utilisable sont alors à circonvenir.

On constate tout d’abord en regardant un diagramme de rayonnement [130] que
l’antenne émet dans les deux directions hors du plan de la spirale. L’effet de
l’indice du substrat AsGa implique un lobe de radiation plus important du coté
diélectrique que du coté air [131, 132] (FIG. 2.26). Le rapport de puissance entre

rayonnement dans le substrat et rayonnement dans l’air est de ε
3
2
r (avec εr ≈ 13

pour AsGa) [133].

La partie du rayonnement émise dans le plan d’incidence des faisceaux infra-
rouges est donc perdue pour la spectroscopie. On constate aussi que l’angle pour
lequel le rayonnement peut s’extraire de AsGa est très faible, de l’ordre de 30°
[134]. Une grande majorité de l’onde THz créée reste donc piégée dans le sub-
strat par réflexion totale et est inutilisable. Une méthode facilement applicable
pour s’affranchir de ce problème est l’adjonction, en contact du substrat du pho-
tomélangeur, d’une lentille sphérique en matériau d’un fort indice, comme le
silicium haute résistivité (nsi = 3.41) [135].

Lentilles hémisphériques

La lentille silicium accolée au substrat AsGa permet d’agir sur ces deux points.
Elle donne tout d’abord une direction privilégiée de propagation au rayonnement
THz. Cette lentille permet aussi de se libérer des contraintes de réflexion totale
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FIG. 2.26: Diagramme de rayonnement normalisé en champ lointain d’une an-
tenne spirale placée à l’interface entre un diélectrique de type AsGa et l’air [129].
On observe ici le rayonnement émis dans l’AsGa, la faible partie du rayonnement
émise du coté air est négligée.

causées par le substrat. Ceci se traduit par une augmentation d’un facteur n2
si

du gain de l’antenne [136] et donc de la puissance de signal rayonnée dans la
direction de la lentille. Plusieurs géométries de lentille sphériques existent, qui
suivant leurs dimensions occasionnent un comportement du rayonnement Téra-
hertz différent .

FIG. 2.27: Lentille sphérique de rayon R collée au substrat du photomélangeur
de largeur d. Suivant D on obtient différents types de propagation du rayonne-
ment Térahertz, en (a) Lentille de type collimatrice et en (b) Lentille de type
hyperhémisphérique.
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Les lentilles collimatrices : Cette lentille est définie par la relation [137]

D = R(
n

n−1
) (2.32)

Où D (FIG. 2.27) représente la distance entre l’antenne du photomélangeur et
l’extrémité de la lentille et n l’indice de la lentille. Une lentille en silicium haute
résistivité est donc dite collimatrice si D = 1.41R. L’application de la loi de
Descartes à ce type de lentille montre qu’elle laisse piégée une partie du rayon-
nement Térahertz par réflexion totale (FIG. 2.27 (a)). Le faisceau de sortie de
lentille collimatrice est convergent et donc plus facilement utilisable, mais il
présente des aberrations du front d’onde [137, 138] qui semblent par la suite peu
compatibles avec un couplage gaussien efficace dans une cellule de spectrosco-
pie.

Les lentilles hyperhémisphériques : La lentille hyperhémisphérique est un
cas particulier de lentille hémisphérique. Dans le cas de cette lentille on a :

D = R(
n+1

n
) (2.33)

D = 1.29R

La lentille hyperhémisphérique [137, 138] donne lieu à un faisceau THz en sor-
tie divergent (FIG. 2.27(b)). Il est donc nécessaire de le recollimater pour l’uti-
liser ensuite. Cette géométrie de lentille évite d’après la loi de Descartes toute
réflexion interne. L’utilisation d’une lentille silicium haute résistivité de cette na-
ture permet donc de s’affranchir des effets d’aberrations du front d’onde en sortie
de lentille ce qui occasionne un couplage Gaussien supérieur à 80 % [135, 139].
Dans le cadre de notre spectromètre nous avons opté pour ce type de géométrie
qui semble plus performante. Cette lentille permet d’utiliser au mieux le rayon-
nement Térahertz.

Choix expérimental.

Dans le cadre du dispositif expérimental de ce spectromètre nous disposions de
lentilles de dimensions différentes (D = 3.22mm, D = 4.22mm et D = 5.33mm
pour respectivement R = 2,5mm, R = 4mm et R = 4.75mm). La lentille de rayon
2.55 mm accolé au substrat AsGa du photomélangeur d’épaisseur 0.5 mm don-
nant une configuration collimatrice a été abandonnée.

Les deux autres lentilles rentrent dans la catégorie des lentilles hémisphériques.
L’étude du caractère Gaussien de l’onde générée dans cet ensemble lentille/substrat
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a montré une décroissance avec l’augmentation du rapport (D−R)/R [135, 140].
Ce phénomène nous a poussé à choisir l’utilisation de la lentille de rayon 4mm
donnant un faisceau moins directif mais avec un meilleur couplage Gaussien.

Pour l’optimisation du couplage du rayonnement Térahertz il est à noter le pos-
sible problème lié au support de la lentille permettant l’accolement avec le sub-
strat et donnant la possibilité de déplacer l’hémisphère sur celui-ci en XY. Les
dimensions de ce support rendent possible un effet écran sur le rayonnement
émis en sortie de lentille, à l’heure actuelle difficilement contournable.

2.5.4 Facteurs influençant l’efficacité de génération de
rayonnement Térahertz.

Plusieurs facteurs apparaissent comme très importants dans la bonne marche du
photomélangeur et dans son utilisation de manière optimum.

Limitations liées au photomélangeur

Le substrat AsGa sur lequel est inscrit le photomélangeur dissipe mal l’énergie
thermique [141]. A 290 K son module de conductivité est de 0.46W.cm−1 K−1.
Celui de l’AsGa BT est encore plus faible à ∼ 0.15W.cm−1 K−1 [142]. Une
trop grande puissance optique incidente est donc à même de le détruire par effet
Joule. La puissance Joule dissipée dans le semiconducteur donnée par la formule
(2.24) est un facteur limitant de la puissance de rayonnement Térahertz généré
(2.26).

Un compromis est donc à trouver entre puissance de signal incident, tension
d’alimentation et puissance de signal rayonné. Les différentes expériences ont
confirmé que la tension maximum utilisable dépend du type de photomélangeur
utilisé (donc de τ) et de la puissance optique incidente. Pour évaluer la puissance
Joule seuil, on considère un photomélangeur de temps de vie de porteur τn =
320 f s, ayant une mobilité de porteurs de l’ordre de µ = 500cm2V−1s−1[125].
Expérimentalement on constate que la tension de polarisation des photomélan-
geurs ne doit pas dépasser 15V continu pour une puissance typique de 20 mW
pour chaque faisceau infrarouge. Au delà de cette tension le photomélangeur
est endommagé. Les rayons de col des faisceaux infrarouge incidents sont éva-
lués sur le peigne interdigité à 1µm. A partir de la formule (2.24) on peut alors
évaluer la puissance Joule maximum dissipable dans le semiconducteur

Pmax
joule = 4.5×10−3W
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Taille et polarisation des faisceaux infrarouge :

Taille du faisceau Les caractéristiques des rayonnements infrarouges utilisés
en photomélange sont des facteurs importants dans l’efficacité de génération de
rayonnement THz.

Dans l’expression (2.26) de la puissance de rayonnement Térahertz généré inter-
vient le coefficient m de recouvrement de deux faisceaux. La superposition spa-
tiale des deux faisceaux infrarouges est donc garante d’une efficacité maximum
de la génération de rayonnement par différence de fréquences. Un grand soin est
apporté aux alignements optiques des faisceaux infrarouges afin de maximiser
ce recouvrement.

Il est important que la taille des faisceaux focalisés sur le peigne interdigité soit
compatible avec l’échelle de celui-ci. Si les faisceaux sont trop larges, la surface
active A de l’expression (2.26) augmente. L’efficacité de génération du rayonne-
ment s’en trouve diminuée (FIG. 2.28).

FIG. 2.28: Simulation de la puissance de rayonnement émis à 0.7 THz (noir),
1 THz (rouge) et 1.4 THz (bleu) en fonction de la surface illuminée par les
faisceaux lasers superposés sur le peigne interdigité. Plus la taille du spot focalisé
sur le peigne est grande, plus la puissance émise diminue.

Une possibilité pour contrôler la taille du spot de focalisation sur le peigne est
bien entendu de choisir une lentille de focalisation de focale très courte, de
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l’ordre de quelques mm. Les prévisions que nous avions pu faire sur la taille
du faisceau à partir des données de propagation et de rayon de ceinture en sortie
de diodes nous donnaient pour les faisceaux arrivant sur la lentille des tailles de
l’ordre de 1944 µm pour DLCE1 et 2000 µm pour DLCE2. Dans le cas de notre
montage on dispose d’une lentille asphérique ayant une distance focale de 3.5
mm, ce qui laisse prédire une taille de la tache de focalisation de l’ordre de deux
microns (rayon de col de 1µm).

Pour confirmer cette attente nous avons réalisé une cartographie du rayonnement
détecté par un bolomètre InSb directement à la sortie du photomélangeur. Cette
cartographie relie la tension de signal détectée pour un rayonnement émis à 267
GHz à la position du spot laser focalisé sur le peigne interdigité du photomé-
langeur (FIG. 2.29). La cartographie permet de visualiser la surface du peigne
interdigité de 8µm×8µm , seule zone où du rayonnement est émis.

FIG. 2.29: Tension de signal détecté sur bolomètre InSb pour une génération de
rayonnement à 276 GHz par photomélange en fonction de la position du spot
laser sur le peigne interdigité.

La figure nous montre donc deux maxima de rayonnement généré ce qui, rap-
porté aux dimensions du peigne, indique que la taille du spot laser focalisé est
plus grande que 2µm. En effet une taille de spot de 2µm ou inférieure devrait
permettre de voir pour chacun des bras du peigne interdigité un maximum [127].

On constate ici l’intérêt d’avoir une platine pour le photomélangeur qui permet
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de faible déplacement du spot infrarouge afin d’optimiser la puissance de rayon-
nement générée.

Sensibilité à la polarisation Enfin l’aspect du peigne interdigité laisse prévoir
une sensibilité de l’émission du photomélangeur à la polarisation des faisceaux
lasers. Cette sensibilité a pu être constatée expérimentalement, un grand soin
a donc été apporté au contrôle de la polarisation des faisceaux infrarouges. Le
positionnement d’une lame d’onde sur le trajet des faisceaux infrarouges super-
posés a permis de définir la polarisation idéale. Les meilleurs résultats ont été
enregistrés pour une polarisation de type horizontale (Polarisation de type p).
La puissance générée pour un état de polarisation de la lumière verticale a été
évaluée à basse fréquence (250 GHz) à 60% de celle générée par un rayonne-
ment polarisé horizontalement. C’est donc une polarisation horizontale qui est
exploitée dans notre montage expérimental.

2.6 Caractérisation du photomélangeur.

2.6.1 Comportement du système de différence de fréquences.

Montage expérimental.

Les photomélangeurs utilisés ont été testés pour vérifier leurs caractéristiques
théoriques. Pour cela, nous avons utilisé le schéma expérimental de la figure
(FIG. 2.30).

FIG. 2.30: Schéma expérimental pour les tests sur les photomélangeurs.
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Les fréquences d’émissions des diodes lasers sont mesurées par un analyseur de
spectre optique. Les faisceaux de diodes sont spatialement superposés et focali-
sés sur le photomélangeur. Le hacheur mécanique permet de moduler à 300 Hz
les faisceaux infrarouges incidents sur le photomélangeur dont les puissances
sont contrôlées par puissance-mètre. Le détecteur utilisé pour le rayonnement
Térahertz est de type Bolomètre InSb refroidi à 4K à hélium liquide de taux de
réponse 3.62kV .W−1. Les relevés de tension de signal détectée sont faits grâce
à une détection synchrone à laquelle est relié le bolomètre.

Réponse optique et électronique du photomélangeur.

La formule (2.26) régissant la puissance de rayonnement Térahertz émise permet
de visualiser les dépendances caractéristiques d’un photomélangeur. On constate
des dépendances quadratiques de la puissance THz généré.

Dépendance quadratique en courant Le rayonnement infrarouge incident sur
le peigne interdigité polarisé par une tension VB entraîne la création de porteurs
de charge dans AsGa. Ces porteurs vont faire apparaître un photocourant continu
circulant dans le photomélangeur Iph. La puissance rayonnée par l’antenne peut
alors être exprimée en fonction de ce photocourant. A partir de l’équation (2.25),
on pose G0 le terme continu de la conductance du photomélangeur qui permet
d’exprimer Iph en fonction de la tension de polarisation de peigne interdigité.

G0 =
[

qµητn

rhν
√

A

]
(2.34)

Iph = G0VB (2.35)

On exprime alors la puissance rayonnée par l’antenne en dessous de la puissance
Joule seuil comme

Pout(ωd) = 2RLI2
ph

mP1P2

[1+(ωdτn)2][1+(ωdRLC)2]
(2.36)

La puissance Térahertz rayonnée est donc dépendante de manière quadratique
au photocourant généré dans le peigne du photomélangeur. Pour vérifier cette
dépendance, on fait varier de 0 à 10 Volt la polarisation d’un photomélangeur de
temps de vie de porteurs τn = 320 f s, sur lequel on focalise les deux faisceaux
infrarouges avec des puissances de 20 mW chacun. La puissance THz rayonnée
en fonction du photocourant circulant dans le photomélangeur a été enregistrée
à 266 GHz, 445 GHz et 1037 GHz (FIG. 2.31).
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FIG. 2.31: Puissance de rayonnement émis par photomélange à (a)266 GHz
(b)445 GHz (c)1037 GHz, en fonction du photocourant circulant dans le pho-
tomélangeur.

On constate des courbes de coefficient de l’ordre de 1.7. Il y a donc un léger dé-
calage entre le comportement théorique et expérimental du photomélangeur en
fonction du photocourant circulant. La dépendance quadratique de la puissance
rayonnée est atténuée par un offset de photocourant d’obscurité qui augmente
avec la tension de polarisation. Ce phénomène permettrait d’expliquer ce déca-
lage

Dépendance quadratique en puissance optique L’équation (2.26) prédit de
même une dépendance du rayonnement généré en fonction des puissances op-
tiques incidentes sur le photomélangeur. Cette dépendance a aussi été vérifiée
en enregistrant la variation de puissance rayonnée par le photomélangeur à 266
GHz et 1037 GHz en fonction de la puissance optique incidente. On polarise un
photomélangeur de temps de vie τn = 320 f s à 10 Volt continu et on fait varier
les puissances optiques incidentes P1 et P2 en conservant pour chaque mesure
P1 = P2.

Une dépendance quadratique nette est confirmée par les relevés du graphique
(FIG. 2.32)
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FIG. 2.32: Dépendance quadratique de la puissance rayonnée par le photomé-
langeur à (courbe bleue) 266 GHz et (courbe violette) 1037 GHz en fonction de
la puissance optique P0 incidente

Dépendance de la puissance du rayonnement THz émis.

Nous avons caractérisé nos photomélangeurs en terme de puissance suivant la
fréquence de rayonnement. L’écart de fréquence des diodes infrarouges est ta-
bulé (TAB. 2.2) pour obtenir une fréquence d’émission déterminée. Celui-ci est
lors des relevés de puissance contrôlée par un analyseur de spectre optique.

Longueur
d’onde DLCE

1

Longueur
d’onde DLCE

2

∆λ (nm) Fréquence d’émission
du photomélangeur

ωDCLE

820.360 nm 821.360 1 0.445 THz
820.360 nm 822.360 2 0.889 THZ
820.360 nm 823.360 3 1.332 THz
820.360 nm 824.360 4 1.774 THz
820.360 nm 825.360 5 2.215 THz

TAB. 2.2: Tabulation de quelques fréquences d’émission du photomélangeur
ωDCLE en fonction de la longueur d’onde d’émission des deux diodes infrarouges
sources.

Lors de ce relevé, le photomélangeur est polarisé continûment à 10V et les puis-
sances optiques incidentes sont pour chaque différence de fréquences de 20mW
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pour les deux diodes lasers. Le photomélangeur ainsi caractérisé est de temps de
vie 320 f s. Le comportement en fréquence du photomélangeur est reproduit sur
le graphique (FIG. 2.33)

FIG. 2.33: Puissance de rayonnement Térahertz en sortie de photomélangeur de
temps de vie de porteur 320 f s en fonction de la différence de fréquence des
sources infrarouges.

La plage de fréquence de 100 GHz à 2.5 THz est donc couverte en émission avec
un photomélangeur de temps de vie de porteur de 320 f s. Partant de environ 0.1
µW à basse fréquence la puissance de signal rayonnée décroît à une dizaine de
nanoWatt à 1 THz pour finir aux alentour de 2 nW à 2.5 THz.

Les mesures de puissances ont alors été comparées au comportement idéal d’un
photomélangeur de caractéristiques similaires modélisé par les équations (2.26)
et (2.24) [127]. Les caractéristiques du photomélangeur de temps de vie de por-
teur 320 f s, polarisé à 10V (coefficient de réflexion de AsGa R = 0.32, largeur de
photomélangeur r = 8µm, mobilité des porteurs µ = 500cm2V−1s−1) permettent
de réaliser d’après l’équation (2.26) une estimation de la puissance maximum
rayonnée selon la fréquence. Pour cela on fixe

– Un taux de recouvrement moyens des faisceaux m = 0.75
– Une aire active estimée A = 0.70×10−11m2 correspondant à un rayon de col

sur le peigne du photomélangeur de 1.5µm
– Une résistance d’antenne RL = 72Ω et une capacité du peigne interdigité C =

1 f F caractérisés lors de l’élaboration du photomélangeur [125].
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Nous avons ainsi pu comparer les performances réelles et attendues d’un photo-
mélangeur de temps de vie de porteur 320 f s (FIG. 2.34).

FIG. 2.34: Comparaison entre (a) le comportement idéal d’un photomélangeur
de temps de vie de porteur τ = 320 f s et (b) la puissance de rayonnement expé-
rimentalement mesurée .

Le taux de décroissance de -6dB/octave [124] du rayonnement en fonction de
la fréquence est retrouvé dans la simulation et dans l’expérience. Il peut être
expliqué en regardant l’équation (2.36). En effet les deux termes qui vont jouer
sur la fréquence de coupure du photomélangeur sont le temps de vie des porteurs
et la constante RC de l’antenne. La fréquence de coupure de l’antenne n’étant
pas encore atteinte la décroissance est uniquement due au terme de temps de vie
de porteurs.

Les puissances mesurées sont inférieures aux puissances simulées. Ceci est tout
d’abord explicable par la simplicité du modèle utilisé pour la simulation. En effet
notre modèle ne prend pas en compte la contribution des trous où encore les ef-
fets de limitation de vitesse des porteurs de charges [129, 143] où encore les pos-
sibles effet d’ombres portées par les bras métalliques du photomélangeur [127].
Le problème du couplage optique du rayonnement infrarouge sur le peigne in-
terdigité et de l’effective superposition des faisceaux infrarouges est une cause
possible de différence, bien qu’un grand soin ait été mis dans l’optimisation de
ce processus. Enfin la difficulté du couplage du rayonnement Térahertz avec les
modes de propagation dans l’air libre avec la lentille silicium haute résistivité
peut aussi permettre d’expliquer les différences de puissances constatées.
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Le comportement du photomélangeur est validé pour sa mise en oeuvre dans le
spectromètre.

2.6.2 Couplage à la cellule de spectroscopie.

Une fois le photomélangeur caractérisé et mis en place il a été couplé à une
cellule d’absorption de 1.5 mètre pour la spectroscopie.

Pour cela on dispose de miroirs paraboliques de rayon de focalisation 25 mm re-
couverts d’or afin de focaliser le rayonnement THz dans la cellule. L’évaluation
du taux de collection du rayonnement généré par photomélange pour différents
diamètres de lentilles hyperhémisphériques et différentes ouvertures de miroir a
été réalisée dans la thèse de R. Czarny [129]. Les résultats obtenus permettent
de penser que les miroirs mis en place collectent la plus grande partie du rayon-
nement généré par le photomélangeur pour le coupler aux modes de propagation
dans la cellule (FIG. 2.35).

FIG. 2.35: Couplage du rayonnement Térahertz vers la cellule de spectroscopie
par miroir parabolique

Dans une première approximation on peut supposer que le rayonnement THz est
émis dans un mode de propagation gaussien. Ce faisceau gaussien a un rayon de
col, qui se situe au niveau de la lentille hémisphérique, d’une taille correspon-
dant au rayon de cette lentille [144]. On modélise le miroir parabolique par une
lentille convergente de focale identique au rayon de focalisation. En utilisant les
relations (2.1) et (3.22) où on pose

ω0 = 2mm
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On estime la position et la taille du rayon de ceinture après le miroir parabolique.
Le rayon de col du faisceau émis par le photomélangeur à 1 THz focalisé par
le miroir se trouve à 5 cm de celui ci pour un rayon de 200µm. Le faisceau
Térahertz est donc focalisé à l’intérieur de la cellule.

Les spécifications de la cellule utilisée sont les suivantes :

– Cellule cylindrique en métal, diamètre 5 cm, longueur 1.5 mètres.
– Fenêtre d’entrée en quartz plane coupée selon l’axe cristallographique Z d’épais-

seur 1 mm et de coefficient de réflexion en amplitude 0.2 [145].
– Fenêtre de sortie en Téflon d’épaisseur 0.5mm .

La cellule joue pour le THz le rôle de guide d’onde surdimensionné (cf. [146,
147] pour une introduction à la propagation guidée d’ondes Térahertz et au cal-
cul par éléments finis) et les matériaux choisies des fenêtres sont choisies pour
leur grande transparence au rayonnement Térahertz. Les réflexions du rayon-
nement Térahertz à l’entrée de la cellule sont donc minimisées. La cellule est
maintenue sous vide à 10−4mbar. Le choix de géométrie d’une fenêtre en quartz
plane et d’une fenêtre en Téflon légèrement concave a été réalisé afin de mini-
miser les interférences qui pourraient s’ajouter à la ligne de base enregistrée par
le bolomètre lors d’une excursion en fréquence.

Le rayonnement est guidé dans la cellule. Il est ensuite refocalisé en sortie par un
autre miroir parabolique de même caractéristique que celui d’entrée. Un détec-
teur bolométrique InSb refroidi à hélium liquide, de très faible NEP (de l’ordre
de 2pW/

√
Hz) est placé au point focal du miroir.

2.6.3 Performances spectroscopiques.

Sensibilité ultime du spectromètre.

Dans le cas d’une cellule d’absorption simple, la loi de Beer Lambert relie la
puissance de rayonnement THz arrivant sur le bolomètre Pt , à la dimension de la
cellule L, au coefficient d’absorption α du gaz que l’on étudie et à la puissance
du signal incident sur la cellule Pin [148].

Pt = Pin exp(−αL) (2.37)

Cette loi peut être approximée dans le cas d’une faible absorption par l’expres-
sion

Pt ≈ Pin(1−αL) = Pin−δPt (2.38)
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Le rapport de la puissance absorbée par le gaz δPt , sur la puissance du signal in-
cident Pin donne accès au terme d’absorption . La puissance incidente minimale
détectable par le bolomètre équivaut à son NEP, ce qui nous permet de définir la
relation (2.39) pour une fréquence donnée d’émission du photomélangeur.

NEP
Pt

= αL (2.39)

La cellule actuellement mise en place sur le spectromètre est de longueur L =
1.5 m. En considérant un couplage du rayonnement émis par le photomélangeur
dans la cellule de 100 % sur la totalité de la gamme accessible et une détection
bolométrique on peut alors évaluer la sensibilité ultime que peut atteindre notre
spectromètre (FIG. 2.36) .

FIG. 2.36: Coefficient d’absorption minimal détectable par le spectromètre Té-
rahertz à différence de fréquences dans le cas d’un couplage du rayonnement
Térahertz dans la cellule de spectroscopie de 100%.

Typiquement un couplage du rayonnement Térahertz dans la cellule de spectro-
scopie réalisé avec une efficacité de l’ordre de 60% permet de détecter des raies
moléculaires de coefficients d’absorption inférieurs à 10−3cm−1jusqu’à 1.5 THz.

Qualités spectrales.

La résolution spectrale du spectromètre Térahertz à différence de fréquences est
dépendante de la pureté spectrale du rayonnement émis par le photomélangeur.
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Comme nous l’avons vu précédemment dans la partie 2.5.1 le rayonnement Té-
rahertz est émis à la fréquence ω tel que

ω = (ωDCLE1−ωDCLE2)±2(ωAOM1±ωAOM2)

ω = R×∆νFSR±2(ωAOM1±ωAOM2)

La pureté spectrale de ce rayonnement est donc liée à la pureté spectrale des
diodes lasers infrarouges. Plus celle-ci sera grande et plus le rayonnement Té-
rahertz généré permettra une haute résolution spectrale. Une méthode de stabi-
lisation a été mise en place afin d’affiner le plus possible le spectre d’émission
de chacune des diodes, avec leur asservissement sur des résonances d’une cavité
Fabry-Pérot de référence.

Les caractéristiques du rayonnement Térahertz émis par photomélange en ma-
tière de pureté spectrale et de stabilité en fréquence dépendent alors directement
de la stabilité de la cavité Fabry-Pérot d’asservissement et de la qualité de l’affi-
nement spectrale que l’asservissement procure.

2.7 Conclusion.

Dans le spectromètre Térahertz mis en place lors de cette thèse le rayonnement
est généré par la différence de fréquences de deux émissions infrarouges accor-
dables. Les diodes lasers sources étant stabilisées en fréquence sur une cavité
Fabry-Pérot ; l’accordabilité a été mise en place par des modulateurs acousto-
optiques en double passage. Ils permettent une couverture spectrale complète
sur la plage accessible au photomélange. Le photomélangeur permet de rayon-
ner entre 0.1 et 2.5 THz avec des puissances de 0.1µW à basse fréquence jusqu’à
quelques nanowatt à 2.5 THz. Positionné dans le spectromètre et couplé à une
cellule de spectroscopie le système de génération de rayonnement doit permet
de détecter des raies d’absorption de l’ordre de quelques 10−5cm−1 à basse fré-
quence jusqu’à quelques 10−3cm−1 au delà de 2 THz. Les caractéristiques spec-
trales de ce spectromètre reposent sur la cavité Fabry-Pérot d’asservissement des
diodes lasers infrarouges. Cet asservissement constitue le deuxième point im-
portant dans le bon fonctionnement du spectromètre et dans son caractère haute
résolution. Nous l’aborderons en détail dans le chapitre suivant.
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Chapitre 3

Stabilisation des sources de
rayonnement

3.1 Introduction.

Pour mettre en place un spectromètre à haute résolution, il faut disposer d’une
source de rayonnement dont on connaisse bien la fréquence d’émission et dont
la pureté spectrale puisse résoudre le plus finement possible les raies d’absorp-
tion des molécules. Comme nous avons pu le voir précédemment, dans notre
montage, le rayonnement Térahertz est généré par différence de fréquences de
deux sources infrarouges proches. Les caractéristiques spectrales de ces sources
conditionnent donc celles du rayonnement Térahertz émis par le photomélan-
geur. Un dispositif de stabilisation en fréquence de ces sources a donc été mis en
place qui permettra aussi d’affiner leur spectre d’émission. Celui-ci est basé sur
la technique de Pound-Drever-Hall [96] qui utilise comme référence une cavité
Fabry-Pérot de haute finesse. Après avoir vu le principe de cette méthode, nous
passerons en revue les aspects plus pratiques de cette stabilisation. Nous abor-
derons les caractéristiques de la cavité Fabry-Pérot, mais aussi celle du système
électronique permettant l’asservissement des diodes. Nous verrons que cette mé-
thode de stabilisation est un outil puissant qui nécessite la maîtrise des sources de
bruit apparaissant au sein du montage expérimental pour donner sa pleine effica-
cité. Nous étudierons alors les performances de ce type de stabilisation appliqué
à notre spectromètre.

77
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3.2 Asservissement Pound-Drever-Hall.

3.2.1 Stabilisation d’une diode laser.

Généralités sur les asservissements.

Un asservissement est un système à contre-réaction qui permet de contrôler
un paramètre quelconque (déplacement, température, fréquence) à partir d’une
grandeur d’entrée que l’on appelle également consigne [149]. Une chaîne d’as-
servissement comporte ce que l’on appelle un comparateur et un contrôleur.
Le comparateur fournit l’information sur l’écart entre la valeur de référence
(consigne) et la valeur que l’on veut contrôler. Le contrôleur utilise l’informa-
tion sur cet écart et modifie en conséquence la valeur à contrôler. Dans le cas de
l’asservissement de la fréquence d’un laser, les éléments sont les suivants :

– Le comparateur va permettre de comparer la fréquence instantanée du laser
avec une fréquence de référence sur laquelle on désire asservir la diode. Il
convertit les écarts de fréquence en écarts en tension et permet de générer un
signal d’erreur.

– Le contrôleur est constituée d’un circuit électronique (servo) qui va utiliser le
signal d’erreur généré pour corriger la fréquence d’émission du laser.

L’asservissement de chacune des deux diodes lasers peut donc être résumé par
le schéma d’asservissement suivant (FIG. 3.1).

FIG. 3.1: Schéma de principe de l’asservissement des diodes lasers infrarouges,
la fréquence d’émission de chaque laser νLaser est comparée à la fréquence d’une
référence νre f pour générer un signal de correction.
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Principe de la méthode.

Une méthode connue pour la stabilisation de lasers est d’asservir la fréquence
de leur émission sur une résonance d’une cavité Fabry-Pérot de référence [150].
Cette cavité est un filtre qui ne laisse passer le rayonnement que si celui-ci est de
fréquence égale à un nombre entier de fois son intervalle spectral libre (cf. an-
nexe sur les cavités FP). On peut donc faire en sorte que la fréquence d’émission
d’une diode laser νLaser soit à chaque instant égale à la fréquence d’un des pic
de résonance de la cavité νre f .

Si la fréquence d’émission d’une diode laser est résonante avec la cavité Fabry-
Pérot, cette dernière transmet la totalité du signal émis par la diode et rien n’est
réfléchi. Mais si sa fréquence d’émission évolue au cours du temps, alors la
cavité ne transmet plus la totalité du rayonnement émis, une partie est alors ré-
fléchie. Un détecteur placé en transmission de la cavité verra donc, lors de cette
évolution, une baisse de l’intensité du rayonnement reçu.

Dans le cadre d’un asservissement, on utilisera ce détecteur et la modification de
l’intensité laser observée pour générer un signal de correction envoyé à la diode
laser. Ce signal corrigera la fréquence du laser qui se repositionnera alors à ré-
sonance. Cependant utiliser un détecteur en transmission pour l’asservissement
ne permet pas de savoir si la fluctuation de l’intensité observée est due à une
réelle fluctuation de fréquence ou alors à une fluctuation d’intensité du laser ; la
correction obtenue peut alors être mal adaptée.

La méthode de Pound-Drever-Hall (PDH) évite cet écueil, en utilisant un détec-
teur placé en réflexion pour corriger la fréquence du laser. Ce détecteur répond
à une augmentation du signal réfléchi, indépendant des fluctuations d’intensité
laser. L’inconvénient majeur de cette méthode est que le signal réfléchi par la
cavité Fabry-Pérot est symétrique par rapport à la résonance. Il est impossible de
dire de manière directe de quel coté de la résonance la fréquence d’émission du
laser se trouve. Pour le déterminer et ainsi corriger correctement le décalage de
fréquence, il faut étudier le comportement de la phase du signal réfléchi, qui est
une fonction antisymétrique par rapport à la résonance.

Il est donc nécessaire de trouver un moyen d’obtenir cette fonction pour pouvoir
générer un signal d’erreur fiable. Une fois ce signal d’erreur obtenu, il est utilisé
pour contrôler par retour la fréquence d’émission du laser.
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Modèle physique.

Champs réfléchi par une cavité Fabry-Perot Afin de mieux saisir comment
fonctionne la technique d’asservissement Pound-Drever-Hall, intéressons nous
tout d’abord au champ réfléchi par une cavité Fabry-Pérot de longueur L [151].
Pour simplifier notre modèle, on suppose les deux miroirs de la cavité de coeffi-
cients de réflexion en amplitude r1 et r2 identiques.

r1 = r2 = r

Le rayonnement incident sur cette cavité peut être exprimé à partir de son champ
électrique Ein dépendant de la fréquence ωL du laser1.

Ein = E0e(iωLt) (3.1)

Le champ réfléchi par la cavité Fabry-Pérot Ere f est donné par l’expression

Ere f = F(ωL).Ein (3.2)

Où F(ωL) est le coefficient de réflexion de la cavité Fabry-Pérot à la fréquence
ωL dépendant de son intervalle spectral libre ∆νFSR = c/2L

F(ωL) =
r(e(−i ωL

∆νFSR
)−1)

1− r2(e(−i ωL
∆νFSR

))
(3.3)

L’expression (3.3) nous permet alors de remonter à l’amplitude et à la phase
du signal réfléchi par la cavité Fabry-Pérot en fonction de la fréquence du la-
ser (FIG. 3.2). On remarquera que l’amplitude est une fonction symétrique par
rapport à la résonance alors que la phase est antisymétrique.

Le champ réfléchi est en fait défini comme l’interférence de deux champs dis-
tincts :

– Le champ directement réfléchi par le premier miroir de la cavité
– Le champ qui une fois rentré dans la cavité s’échappe par le premier miroir.

Lorsque le rayonnement est parfaitement résonnant avec la cavité FP, le dépha-
sage entre les deux champs est de 180° et l’interférence qui en résulte donne
un champ réfléchi nul. Quand le rayonnement n’est plus parfaitement résonnant

1Ici on assimilera la fréquence νL à la pulsation ωL pour éviter de devoir écrire le facteur 2π

à chaque fois
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FIG. 3.2: Amplitude et phase du signal réfléchi par une cavité Fabry-Pérot en
fonction de la fréquence réduite ωL/∆νFSR.

avec la cavité, le déphasage n’est plus exactement de 180° ; on peut détecter une
composante réfléchie dont la phase va nous permettre de dire de quel coté de la
résonance la fréquence du laser se trouve. Le déphasage entre ces deux champs
dépend donc de la différence de fréquence entre la fréquence d’émission de la
diode laser et la fréquence de résonance de la cavité FP.

Génération de bandes latérales de fréquence L’idée est donc de moduler en
phase le faisceau de la diode laser, afin de créer des bandes latérales de fréquence
de part et d’autre de la porteuse laser de fréquence ωL. Bandes latérales et por-
teuse ont alors des relations de phases bien définies. Sur la cavité Fabry-Pérot le
champ incident est alors exprimé à partir de l’expression (3.1) par

Ein = E0e(iωLt+β sin(Ωt)) (3.4)

Où Ω est la fréquence de modulation pour la création des bandes latérales, et β

est la profondeur de modulation. Cette expression (3.4) peut ensuite être déve-
loppée en utilisant les fonctions de Bessel Jn(β ).

Ein = E0

n=+∞

∑
n=−∞

Jn(β )e(i(ωL+nΩ)t) (3.5)
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Pour simplifier l’expression on utilise un indice de modulation β faible (β<2),
et on se limite dans le développement de Bessel aux ordres -1,0 et 1. Par ailleurs,
on sait que J−1(β ) =−J1(β ), ce qui réduit (3.5) pour donner finalement

Ein ' E0[J0(β )eiωLt + J1(β )e(i(ωL+Ω)t)− J1(β )e(i(ωL−Ω)t)] (3.6)

L’expression approchée du champ incident sur la cavité (3.6) montre bien l’exis-
tence d’une porteuse oscillant à la fréquence du laser ωL mais aussi de bandes
latérales de fréquence ωL +Ω et ωL−Ω (FIG. 3.3).

FIG. 3.3: Exemple de la génération de bandes latérales de fréquence dans le cas
d’un signal de fréquence 200 Hz modulé à 20 Hz.

Détection du signal réfléchi par la cavité Porteuse et bandes latérales sont en-
voyées dans la cavité, qui réfléchit un champ Ere f que l’on obtient à partir de
(3.2) et (3.6).

Ere f = E0[J0(β )F(ωL)eiωLt + J1(β )F(ωL +Ω)e(i(ωL+Ω)t)

−J1(β )F(ωL−Ω)e(i(ωL−Ω)t)] (3.7)
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Une photodiode détecte par la suite l’intensité Ire f =
∣∣Ere f

∣∣2 liée au champ ré-
fléchi.

Ire f = ILaser |F(ωL)|2 + IBL[|F(ωL +Ω)|2 + |F(ωL−Ω)|2]
+2
√

ILaserIBL {Re [F(ωL)F∗(ωL +Ω)−F∗(ω)F(ωL−Ω)]cosΩt}
−2
√

ILaserIBL {Im [F(ωL)F∗(ωL +Ω)−F∗(ω)F(ωL−Ω)]sinΩt}
+(termes en 2Ω) (3.8)

Où on pose

ILaser = J2
0(β ) |E0|2 (3.9)

IBL = J2
1(β ) |E0|2 (3.10)

les intensités respectives de la porteuse et des bandes latérales.

Le signal sur la photodiode est donc constitué d’une composante à la fréquence
de la porteuse ωL et une autre aux fréquences de bandes latérales ωL±Ω. Les
termes en Ω proviennent du battement entre porteuse et bandes latérales. Ils
contiennent l’information de phase sur la différence entre fréquence des diodes
et fréquence de résonance de la cavité FP. Les termes en 2Ω, provenant du bat-
tement des bandes latérales entres elles, sont filtrés pour élimination, de même
que la composante continue.

Le signal émis par la photodiode est ensuite démodulé par mélange avec le signal
modulant l’émission laser, ce qui génère un signal d’erreur.

3.2.2 Signal d’erreur.

Génération du signal d’erreur.

Pour comprendre la génération du signal d’erreur qui va permettre de corriger
la fréquence d’émission des diodes, on se place dans un cas de figure où la fré-
quence de modulation de la porteuse laser Ω est très grande devant ∆ω , la largeur
à mi-hauteur d’un pic de résonance de la cavité Fabry-Pérot :

Ω� ∆νFSR

F
= ∆ω (3.11)
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Où F la finesse de la cavité se définit comme F = π
√

r/(1− r).

Quand la porteuse laser est proche de la fréquence de résonance de la cavité
alors on peut considérer que les bandes latérales de fréquence sont totalement
réfléchies par la cavité ; F(ωL±Ω)≈−1. Dans ces conditions l’expression

F(ωL)F∗(ωL +Ω)−F∗(ω)F(ωL−Ω) ≈ −F(ωL)+F∗(ωL)
=−2iIm{F(ωL)} (3.12)

est purement imaginaire. Le terme en cosinus Ω t de l’expression (3.8) s’annule
et il ne reste que celui en sinus Ω t. Pour démoduler le signal provenant de la
photodiode, on multiplie Ire f par un terme en sinus Ω t. On obtient finalement un
signal d’erreur εerr (FIG. 3.4).

εerr = −2
√

ILaserIBL[Im[F(ωL)F∗(ωL +Ω)
−F∗(ω)F(ωL−Ω)]] (3.13)

On constate trois pics antisymétriques sur ce signal d’erreur. Les plus faibles
correspondent aux fréquences des bandes latérales alors que le pic central est
celui de la porteuse laser.

La stabilisation en fréquence de la porteuse laser est donc rendue possible grâce
au caractère antisymétrique du signal d’erreur par rapport à la résonance de la
cavité. Ce signal est par la suite envoyé dans la boucle de rétroaction qui contrôle
le laser. Cette boucle va maintenir à 0 l’erreur pour asservir la porteuse laser sur
la résonance de la cavité.

Fréquence laser proche de la résonance.

Dans le cas de figure où l’on étudie le comportement du laser stabilisé sur la ré-
sonance, nous nous intéressons aux petites déviations que peut subir la fréquence
laser. On postule que la cavité étalon est ici composée de miroirs de très hauts
coefficients de réflexion en amplitude (r ≈ 1), ce qui nous permet d’approximer
la finesse de cette cavité par l’expression

F ≈ π

1− r2 (3.14)

Dans l’hypothèse où le laser est asservi sur la résonance de la cavité, les fluc-
tuations de sa fréquence sont petites [102]. On peut alors approximer la formule
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FIG. 3.4: Simulation du signal d’erreur Pound-Drever-Hall, représentant
εerr/2

√
ILaserIBL en fonction de ωL/∆νFSR. La fréquence de modulation de la

porteuse est ici de 20MHz pour une cavité Fabry-Pérot d’intervalle spectral libre
750 MHz et une finesse de 10000.

(3.3) par un développement en série de Taylor des exponentielles en ne conser-
vant que les deux premiers termes

F(ωL)≈
r
[
(1− i ωL

∆νFSR
)−1

]
1− r2(1− i ωL

∆νFSR
)

(3.15)

L’utilisation de l’expression (3.14) dans (3.15) mène à une approximation du
coefficient de réflexion de la cavité pour de petites déviations de la fréquence
laser par rapport à la résonance δω � ∆νFSR/F .

F(δω)≈ iδω
F

π∆νFSR
(3.16)

Le signal d’erreur pour de petites fluctuations de fréquence du laser se réduit en
remplaçant (3.16) dans la formule (3.13) et en posant F(δω±Ω) =−1.

εerr(δω)≈
√

ILaserIBL
4F

π∆νFSR
δω (3.17)

Soit en posant
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δ f = δω/2π et C ≡ 8F
√

ILaserIBL

∆νFSR
(3.18)

On obtient

εerr(δ f ) = Cδ f (3.19)

On constate d’après la relation (3.19) que pour de petites fluctuations de fré-
quence autour de la résonance, le signal d’erreur reçu est linéaire (FIG. 3.5).

FIG. 3.5: Signal d’erreur en unités réduites. Pour de petites fluctuations de la
fréquence du laser devant ∆ω ce signal est linéaire

La constante C est appelée discriminateur de fréquence et définit la pente du
signal d’erreur. Plus cette pente est importante et plus le signal d’erreur sera
sensible à une faible fluctuation de fréquence du laser. Le discriminateur de fré-
quence doit donc être maximisé pour avoir l’asservissement le plus sensible pos-
sible. C s’exprime en fonction de l’intensité de la porteuse laser (3.9) et de celle
des bandes latérales (3.10). Pour maximiser ces puissances, il faut utiliser la
bonne profondeur de modulation β .

Une simulation de la variation de C en fonction de la profondeur de modulation
reportée dans la figure (FIG. 3.6) permet de déterminer que la valeur de β pour
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FIG. 3.6: Dépendance du produit de fonctions de Bessel en fonction de β la
profondeur de modulation. On constate un maximum de la fonction pour β =
1.082.

laquelle C est maximum est βmax = 1.082. On essaiera expérimentalement de se
rapprocher de cette valeur dans la mesure du possible.

3.3 Méthode PDH appliquée au spectromètre
Térahertz.

Nous avons décidé d’utiliser cette méthode de stabilisation par technique Pound-
Drever-Hall pour notre spectromètre. Pour l’adapter dans ce cadre, il faut stabi-
liser les deux sources de rayonnement infrarouge qui permettent de générer le
rayonnement Térahertz.

3.3.1 Schéma général de l’asservissement.

Pour affiner au préalable la pureté spectrale d’émission des deux diodes infra-
rouges, celles-ci sont placées en cavité étendue [152, 153]. Le battement lo-
rentzien réalisé entre les deux sources, supposées de comportement identique
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FIG. 3.7: Battement lorentzien des deux sources de rayonnement infrarouges.

(FIG. 3.7) a une largeur à mi-hauteur de 3 MHz. Cela permet d’estimer la pureté
d’émission des deux sources à 1.5 MHz environ sur une seconde [154].

Cette pureté spectrale étant insuffisante dans le cas d’un spectromètre Térahertz
haute résolution2, on applique sur chacune des diodes la méthode de stabilisa-
tion PDH. Les deux diodes lasers (nommées DCLE1 et DCLE2) sont asservies
simultanément sur deux résonances différentes d’une cavité Fabry-Pérot selon le
schéma (FIG. 3.8)

Dans notre montage expérimental, c’est le courant d’injection des diodes lasers
qui est modulé respectivement à 20 et 24 MHz pour DLCE1 et DLCE2 avec une
profondeur de modulation β de l’ordre de 0.5 à 0.6 pour générer des bandes
latérales de fréquences ne dépassant pas 10% en intensité de la porteuse. La
modulation effectuée sur les deux diodes est réalisée grâce à deux oscillateurs à
quartz (notés RF1 et RF2) dont le signal est envoyé par entrées Bias-T (de bande
passante 1 GHz) sur chacune des diodes.

Porteuses et bandes latérales ainsi émises par les deux diodes sont ensuite spatia-
lement superposées par une lame séparatrice 50%/50%. Une partie du rayonne-
ment est utilisée pour contrôler les fréquences d’émission des diodes lasers par
lambdamètre. L’autre partie du rayonnement est injectée dans une fibre à main-
tien de polarisation dont l’entrée et la sortie sont clivées à angle de Brewster. En
sortie de fibre, les faisceaux superposés sont couplés à une cavité Fabry-Pérot

2cf. chapitre 1, section 1.4.1
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de haute finesse par le biais d’un système optique composé de lentilles et de
miroirs. Le rayonnement transmis par la cavité peut être visualisé par une pho-
todiode placée en transmission. Une partie du signal réfléchi par cette cavité est
transmis à une photodiode ultra-rapide à avalanche par le biais d’une membrane
séparatrice. C’est ce signal qui sera utilisé pour l’asservissement.

3.3.2 Cavité Fabry-Pérot.

Contraintes techniques.

La cavité Fabry-Pérot étant l’élément discriminant des fluctuations de fréquences
des deux diodes infrarouges, elle est l’élément clé de la stabilisation PDH.

On a vu dans l’étude du laser asservi fluctuant faiblement en fréquence autour
de la résonance d’une cavité FP que le signal d’erreur est défini par la relation
(3.19). La pente de ce signal C est définie par la relation (3.18), dépendante
de la finesse de la cavité F et de son intervalle spectral libre. Ceci implique à
priori que la cavité doit être la plus longue possible et avoir les miroirs les plus
réfléchissants possible, afin d’améliorer la discrimination en fréquence.

La cavité Fabry-Pérot doit aussi être très stable. Dans le chapitre précédent, nous
avons vu que la fréquence du rayonnement Térahertz généré par photomélange
s’exprime sous la forme

ω = (ωDCLE1−ωDCLE2)±2(ωMAO1±ωMAO2) (3.20)

où si q est l’ordre du mode longitudinale utilisé pour la stabilisation (cf. Annexe
B).

ωDCLE1 = q ∆νFSR et ωDCLE2 = (q+R)∆νFSR

donc

ωDCLE1−ωDCLE2 = R×∆νFSR (3.21)

Dans notre cas l’intervalle spectral libre de la cavité est ∆νFSR = 750MHz. Pour
être compatible avec l’émission par photomélange de fréquences dans la plage
Térahertz, l’écart en fréquence des diodes infrarouges impose R > 1000.

Si la cavité n’est pas stable, ∆νFSR dérive d’une proportion δ∆νFSR, ce qui en
retour fait dériver la fréquence d’émission de chaque diode laser d’une même
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proportion. Le battement de fréquence des deux diodes ne dérivera lui dans un
même temps que d’un facteur R/q [103, 155]. Dans notre cas, une fluctuation
des fréquence d’asservissement des diodes d’un Hertz par seconde entraîne donc
une fluctuation du rayonnement émis par photomélange pour R = 1000 de envi-
ron 2 mHz/s. Pour réaliser un spectromètre haute résolution, nous devons donc
minimiser ces fluctuations (pour plus de détail cf. 3.3.5).

Géométrie de la cavité.

A partir de ces contraintes nous avons élaboré une cavité haute finesse pour
l’asservissement en fréquence des deux diodes infrarouges. Elle est composée
de :

– Un miroir plan Newport de diamètre 25.4 mm à haut coefficient de réflexion
en amplitude (0.9996858407).

– Un miroir concave de diamètre 25.4 mm et rayon de courbure R1 = 1 m, de
même coefficient de réflexion.

– Un espaceur en verre Zérodur de longueur L = 20cm, et de diamètres extérieur
/ intérieur respectivement de 50 mm et 16 mm

Les miroirs centrés à ±0.1 mm près sur l’espaceur sont collés à celui ci par
points de colle UV. La cavité obtenue est placée dans une enceinte à vide, as-
surant la stabilité mécanique et thermique du système (FIG. 3.9). L’enceinte à
vide est constituée d’un blindage thermique externe et de deux blindages in-
ternes d’épaisseur 5 mm imbriqués. Le centrage et le contact entre les différents
blindages est réalisé à l’aide de joints en Nitrile ayant un bon comportement
sous vide poussé. A l’intérieur de ce système de blindage se trouve le support
métallique en V de la cavité, réalisé en INVAR. La cavité repose sur ce socle
également à l’aide de joints en nitrile. Le centrage de la cavité est réalisé par ce
système avec une tolérance de l’ordre du millimètre.

La cavité Fabry-Pérot ainsi formée doit permettre d’obtenir théoriquement un
intervalle spectral libre de 750 MHz pour une finesse de 10000. La largeur théo-
rique à mi-hauteur d’un pic de résonance ∆ω pour une cavité de ce type est donc
de 75 kHz. L’enceinte à vide complète est pompée par une pompe turbomolé-
culaire puis laissée à 10−3Pa. Le vide est maintenu grâce à des joints cuivre en
sortie de pompe et des joints en Nitrile contactés aux optiques d’entrée et de
sortie de la cellule. La première utilité de ce vide est d’éviter les fluctuations de
pression intracavité. Le vide empêche aussi la dégradation du barreau en verre
Zérodur et des traitements de surface des miroirs. De plus, il isole la cavité de
perturbations thermiques ou mécaniques dommageables à sa stabilité. La cavité
est entourée d’un tapis résistif permettant un asservissement en température à
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FIG. 3.9: Vue de face et coupe de profil de la cavité Fabry-Pérot de haute finesse.
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30°C. Une sonde de température fixée sur la cellule externe permet de maintenir
la température de consigne à la surface de la cellule avec une précision de 0.5°
soit une stabilité relative en température de 1.6.10−2.

3.3.3 Optimisation du système optique pour la stabilisation.

Adaptation de mode.

Couplage dans la cavité La stabilisation de fréquence de lasers par une mé-
thode Pound-Drever-Hall nécessite de coupler le rayonnement des diodes à as-
servir dans la cavité avec la plus grande efficacité. On considère le champ dans la
cavité Fabry-Pérot comme la superposition de modes d’Hermite-Gauss se pro-
pageant entre les deux miroirs [156]. Pour référencer l’émission des lasers sur
une résonance de la cavité, il faut que les modes de propagation des faisceaux
dans la cavité soient dominés par le mode fondamental T EM00. Pour cela, il
est nécessaire que les faisceaux incidents dans la cavité soient bien adaptés à sa
géométrie.

Le mode de propagation gaussien d’un faisceau en air libre doit correspondre
à celui imposé dans la propagation intracavité. Plus particulièrement, le rayon
de courbure des faisceaux infrarouges incidents sur la cavité doit être infini au
niveau du miroir plan de la cavité. Sur ce même miroir, les faisceaux doivent
atteindre un minimum de rayon de col (FIG. 3.10).

FIG. 3.10: Mode de propagation gaussien dans la cavité Fabry-Pérot plan
concave. La géométrie de la cavité impose une valeur de ω0, le rayon du faisceau
sur le miroir plan.

Nous avons vu au chapitre précédent qu’un faisceau gaussien en propagation
dans l’air libre peut être décrit par les relations
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ω
2(z) = ω

2
0

[
1+
(

λ z
πω2

0

)2
]

et R(z) = z

[
1+
(

πω2
0

λ z

)2]
(3.22)

La cavité impose qu’après une propagation de L = 20 cm, le rayon de courbure
d’un faisceau soit en accord avec le rayon de courbure du miroir concave, R(L) =
R1. Partant des équations (3.22) on peut exprimer la taille minimale de rayon de
ceinture ω0 que doit avoir le faisceau en entrée de cavité sur le miroir plan.

ω
2
0 =

λ

π

√
(R1−L)L (3.23)

Pour un faisceau infrarouge de longueur d’onde 820 nm on retrouve

ω0 ≈ 3.23 .10−4m

Le faisceau en sortie de la fibre à maintien de polarisation est considéré comme
entièrement composé du mode fondamental de propagation gaussien. L’appari-
tion de modes de propagation d’ordres supérieurs dans la cavité Fabry-Pérot est
donc uniquement due à un mauvais alignement dans la cavité [157]. Le fais-
ceau est traité optiquement afin que ses caractéristiques se plient aux contraintes
imposées par notre cavité.

Pour cela on dispose d’un montage optique composé de deux lentilles et d’un
jeu de miroirs en configuration télescope (FIG. 3.11).

FIG. 3.11: Système d’adaptation de mode pour la cavité Fabry-Pérot. Il est com-
posé de deux lentilles et deux miroirs en montage télescope.
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Modélisation Une première approche est de modéliser la propagation du fais-
ceau infrarouge en sortie de fibre en utilisant les matrices ABCD de propagation
(cf. annexe A). Le système peut ici être décomposé en deux parties

– Premier système : Composé d’une propagation en espace libre D1, d’une pre-
mière lentille de focale f1, qui donne un minimum de rayon de ceinture ωint
en D2.

– Deuxième système : Composé d’une propagation libre de distance D′2, d’une
lentille de focale f2, puis d’une nouvelle propagation libre dans le système
télescope qui doit donner un minimum de rayon de ceinture ω f in sur le miroir
d’entrée de la cavité.

En utilisant les matrices de transferts correspondant aux éléments du premier
système , on peut expliciter le rayon de ceinture intermédiaire ωint et la distance
D2 en fonction des paramètres du montage (D1 et f1). On note ω0, le rayon de
col du faisceau infrarouge de longueur d’onde λ en sortie de fibre à maintien de
polarisation. Ce rayon de col permet de définir la longueur de Rayleigh zr

zr =
πω2

0
λ

(3.24)

En utilisant la définition de (3.24), on exprime

D2 =
f1(D2

1− f1D1 + z2
r )

f1( f1−2D1)+D2
1 + z2

r
(3.25)

ωint( f1,D1,ω0) =

√
λ

π

(
f 2
1 zr

z2
r + f 2

1 −2 f1D1 +D2
1

)
(3.26)

Pour décrire la deuxième partie du montage on part de la relation (3.26), qui
permet de définir une nouvelle longueur de Rayleigh z′r.

z′r =
πωint( f1,D1,ω0)2

λ
(3.27)

La même technique est appliquée, qui donne des résultats de forme similaire.
On exprime la distance globale de la deuxième lentille de focalisation au miroir
plan de la cavité

Dtot = D3 +D4 +D5 (3.28)
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Dtot =
f2(D′2

2− f2D′2 + z′r
2)

f2
(

f2−2D′2
)
+D′2

2 + z′r2 (3.29)

La taille du rayon de ceinture sur le miroir plan de la cavité est alors définie en
fonction de f2 ,D′2 et de z′r

ω f in( f2,D′2,z
′
r) =

√
λ

π

(
f 2
2 z′r

z′r2 + f 2
2 −2 f2D′2 +D′2

2

)
(3.30)

Pour adapter le mode de propagation d’un faisceau gaussien sortant de la fibre
optique dans la cavité, on utilise deux lentilles de focales f1 = f2 = 0,1m. Le
rayon de ceinture du faisceau infrarouge en sortie de fibre est donné commer-
cialement, ω0 = 450 µm. A partir de la distance D1 = 0.065m imposée expé-
rimentalement, on trace l’évolution de Dtot et ω f in en fonction de la distance
D = D2 +D′2 entre les deux lentilles (FIG. 3.12).

FIG. 3.12: Simulation de la distance Dtot et de la taille du faisceau sur le mi-
roir plan en fonction de la distance entre les deux lentilles du télescope. Pour
l’adaptation de mode dans notre cas de figure, une seule solution obtenue est
physiquement acceptable.

La taille du rayon de col étant imposée par la cavité, on constate qu’une seule
solution permet une bonne adaptation de mode. Pour D≈ 0.212m, le miroir plan
de la cavité étant placé à Dtot ≈ 0.488m de la deuxième lentille, le rayon de col
du faisceau est de 322 µm.
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Technique expérimentale Expérimentalement, on utilise un beamscope3 pour
évaluer la taille des deux faisceaux en un point où sera placé le miroir plan
de la cavité. Un relevé de la taille des faisceaux infrarouges au long de leur
propagation en sortie de fibre est réalisé. Il permet de déterminer par la méthode
vue au chapitre précédent, le rayon de ceinture des faisceaux en sortie de fibre
ω0. Les deux lentilles de focales 0.1 mètres, positionnées sur des platines de
translation XYZ sont mises en place par la suite. Le processus de réglage de la
position des lentilles est réalisé de manière itérative. On translate la deuxième
lentille alors que la première est laissée fixe à une distance D1 de la fibre optique
à maintien de polarisation. De cette façon, on cherche à obtenir des rayons de
ceinture minima de l’ordre de 322µm à l’endroit où sera positionné le miroir
plan de la cavité. On obtient de cette manière un rayon de ceinture optimum
(TAB. 3.1) pour les paramètres du tableau (TAB. 3.2).

Rayon de ceinture Taille expérimentale du
rayon de ceinture (µm)

Taille théorique du
rayon de ceinture (µm)

ω0 458 450
ω f in 356 323

TAB. 3.1: Rayons de ceintures obtenus expérimentalement pour un des faisceaux
lasers (DCLE1) en utilisant les paramètres de réglages du tableau (3.2). Pour
DCLE2 les paramètres obtenus sont très similaires.

Distance
Valeur ap-

proximative
(m)

Distance
Valeur ap-

proximative
(m)

Distance
Valeur ap-

proximative
(m)

D1 0.065 D 0.22 D5 0.25
D2 0.1 D3 0.18 Dtot 0.49
D′2 0.12 D4 0.06

TAB. 3.2: Paramètres expérimentaux pour l’adaptation des rayons de cols obte-
nus après mesures du faisceau à l’aide d’un beamscope.

Les résultats de l’adaptation du faisceau à la cavité de manière expérimentale
sont en accord avec les valeurs simulées de D, Dtot et ω f in. Le montage téles-
cope est mis en place 18cm après la seconde lentille. Il envoie les faisceaux
infrarouges des deux diodes focalisés de manière optimale sur le miroir plan de
la cavité positionné à 25cm de la dernière lentille.

3Analyseur permettant d’obtenir le profil spatial d’un faisceau laser .
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Réglage du montage télescope Un mauvais alignement optique dans la ca-
vité Fabry Pérot provoque l’apparition de modes de propagation transverses du
rayonnement. En dehors du couplage gaussien traité précédemment ; un mau-
vais alignement peut être provoqué par un décalage des faisceaux incidents vis à
vis du centre de la cavité ou encore une inclinaison par rapport à la normale du
miroir plan [158]. Le montage de miroirs en configuration télescope permet de
minimiser ces phénomènes.

Un détecteur de type photodiode à avalanche est placé en transmission de la
cavité Fabry-Pérot. La fréquence d’émission d’une des diodes infrarouges est
balayée, pour l’enregistrement du peigne de fréquences des modes longitudinaux
et transverses de résonance de la cavité (FIG. 3.13).

FIG. 3.13: Modes transverses et longitudinaux de la cavité Fabry-Pérot obtenus
dans notre cavité lors d’un balayage en fréquence de DCLE1 sur plus d’un ISL.
Les modes transverses observés tels que 2∆υt ≈ 220MHz sont liés à un mauvais
couplage du faisceau dans le mode T EM00.

Le réglage des miroirs en horizontal et vertical est réalisé par itération. On re-
cherche la position des miroirs qui permet de maximiser les pics de résonance
correspondants aux modes fondamentaux de propagation intracavité. Les modes
transverses de la figure (3.13) sont minimisés en retour. On agit ainsi de manière
à ne plus obtenir sur le relevé de balayage en fréquence, que le mode T EM00.
L’adaptation de mode dans la cavité est alors optimale pour nos deux faisceaux
infrarouges spatialement superposés.
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3.3.4 Rétro-contrôle électronique.

Les lasers alignés sur la cavité, le système d’asservissement PDH des deux
diodes est mis en place. Pour bien comprendre le mode d’action pratique de
l’asservissement, il faut tout d’abord réfléchir aux propriétés spectrales des la-
sers.

Propriétés spectrales des lasers à semi conducteurs.

Dans un laser à semi-conducteur, la phase du champ électrique émis est soumise
à différents types de perturbations. Ces fluctuations de phase se traduisent par un
certain spectre de la lumière émise par le laser [155, 159] (cf. annexe C pour le
traitement statistique).

L’émission spontanée dans le mode laser est ainsi la principale responsable des
fluctuations de phase [152]. Elle impose une limite fondamentale à la largeur de
raie d’un laser appelée largeur de Schawlow-Townes νst

νst ∝
1
P0

(vg

l
ln(R1R2)

)2
(3.31)

Où P0 est la puissance du laser, vg la vitesse de groupe des photons émis, l la
longueur de la cavité laser et R1 et R2 les coefficients de réflexion des miroirs
de la cavité laser. La largeur limite d’émission d’un laser semi-conducteur est
encore augmentée par un phénomène de couplage entre bruit d’amplitude de
l’émission laser et bruit de phase [160]. La pureté spectrale limite de la diode
δν est alors dépendante d’un coefficient de couplage entre bruit de phase et
bruit d’amplitude α tel que

δν = (1+α
2)νst (3.32)

α varie généralement entre 4 et 7, ce qui implique que pour une diode laser,
la pureté spectrale d’émission est généralement de l’ordre de plusieurs dizaines
de Mégahertz. Pour améliorer la pureté spectrale d’une diode laser, un moyen
accessible est d’augmenter la longueur l de la cavité laser. C’est pour cela que
nos diodes sont positionnées en cavités étendues d’une longueur Lext . La largeur
spectrale ainsi obtenue a été calculée pour des taux de retour différents [161, 162]
dans la diode et dépend de Lext ainsi que de la finesse de la diode Flaser et de la
cavité étendue FDCLE .

δνDCLE

δν
=
(

lFlaser

LextFDCLE

)2
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Cette méthode nous permet d’obtenir, comme nous l’avons vu au paragraphe
(3.3.1) une pureté spectrale des diodes infrarouges de l’ordre de 1.5 MHz. Une
fois mises en cavité étendue, la largeur spectrale des diodes n’est plus limitée
par l’émission spontanée du laser mais par le bruit technique du montage.

Divers phénomènes comme le bruit acoustique, les variations de la pression at-
mosphérique et de la température contribuent à ce bruit technique. Ces perturba-
tions agissent sur l’émission de la diode laser sur différentes échelles de temps
(FIG. 3.14).

FIG. 3.14: Principales causes des fluctuations de fréquence d’une diode laser et
leur échelle de temps respectives [163].

Elles se traduisent par des bruits à différentes fréquences sur la fréquence ins-
tantanée du laser. La détermination de la largeur spectrale d’émission des lasers
est donc dépendante de l’échelle de temps dans laquelle elle est évaluée.

Ainsi la pureté spectrale de nos lasers est dépendante de la correction de bruits
rapides (Jitter) liés au courant d’alimentation comme de bruits lents (drift) liés
par exemple au décalage de la cale piézo-électrique fixée sur le réseau de la
cavité étendue.

Électronique d’asservissement Pound-Drever-Hall.

La méthode d’asservissement PDH va consister à corriger ces bruits sur la fré-
quence des lasers pour les asservir à résonance (correction des bruits lents) et
affiner leur pureté spectrale (correction des bruits rapides).

Détection du signal réfléchi par la cavité Pour cela, comme on l’a vu sur le
schéma (FIG. 3.8), une partie du rayonnement réfléchi par la cavité FP provenant
des deux sources infrarouges modulées en courant est renvoyée vers une photo-
diode par un film séparateur de rapport R/T = 30/70 %. La photodiode utilisée
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en détection de ce signal réfléchi est un module à avalanche ultra-rapide (PDA)
Hamamatsu C5331, de 100MHz de bande passante. Une lentille de focale 3.5cm
focalise le rayonnement sur sa surface active de 1mm de diamètre, légèrement
désalignée et inclinée par rapport à l’axe de propagation du rayonnement pour
éviter un effet d’interférence. La photodiode de NEP 0.3 pW/Hz1/2 est polarisée
par l’application d’une tension continue de 5V . L’amplification du signal qu’elle
détecte avec un gain de 30, donne au module de la PDA une photosensibilité de
−6.4×104 V/W .

Le signal détecté par la photodiode contient les informations sur le désaccord
en fréquence des deux diodes par rapport à la résonance de cavité sur laquelle
leur émission est asservie. La photodiode détecte en effet les battements aux
fréquences de modulation des deux diodes infrarouges. Le terme de battement à
20 MHz servira à asservir DLCE1 et celui à 24 MHz permet d’asservir DLCE2.

Circuit de démodulation La PDA est reliée aux circuits électroniques d’as-
servissement des deux diodes par câbles blindés. Les boîtiers de démodulation
sont intégrés au bloc d’alimentation des diodes lasers (FIG. 3.15). Ils sont simi-
laires pour les deux diodes infrarouges et sont basés sur un schéma commercial
(Toptica PDD110) quelque peu modifié.

Dans chacun des deux boîtiers le signal provenant de la photodiode avalanche
(RF) est tout d’abord filtré par un filtre RC passe haut de fréquence de coupure
200 kHz afin d’éliminer le bruit basse fréquence. Le signal est ensuite amplifié
une première fois par un montage proportionnel de gain 10. On peut alors ajuster
sa phase de 0 à 300° grâce à un potentiomètre situé en façade du boîtier. On
peut ensuite jouer sur le gain du signal par le biais d’un deuxième potentiomètre
permettant au maximum un gain de 50. Ce gain est réglé pour ne pas amplifier de
manière trop importante le bruit électronique (au maximum un gain de 15 pour
DCLE1 et 25 pour DCLE2). Le signal amplifié et déphasé est alors envoyé sur
un comparateur de phase RPD-1+ mini-circuits de haute fréquence de coupure
(100 MHz).

Le signal provenant des oscillateurs à quartz (LO) est lui filtré deux fois par
deux filtres RC passe-bas, ce qui permet de supprimer la seconde harmonique
des fréquences de modulation à plus de 30dB 4. Une partie de ce signal est
envoyée sur l’entrée Bias-T de chaque diode laser pour réaliser la modulation du
courant d’injection et l’autre partie est amplifiée puis envoyée sur le comparateur
de phase.

Dans chaque boîtier, le comparateur de phase réalise la démodulation du signal
par mélange entre le signal provenant de la branche de l’oscillateur à quartz et

4Donnée Toptica provenant du manuel des diodes DL100
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FIG. 3.15: Schéma électronique d’un des boîtiers d’asservissement pour la gé-
nération du signal d’erreur. Les boîtiers DCLE1 et DCLE2 sont identiques. En
vert clair, sont indiqués les dispositifs sur lesquels on peut agir directement.

le signal provenant de la branche photodiode. Le signal RF est alors converti
aux basses fréquences. On obtient à la sortie IF le signal d’erreur antisymétrique
permettant l’asservissement. La phase du signal de la branche photodiode est
réglée avec précision afin de maximiser ce signal de sortie IF. Le signal d’erreur
généré lors de cette démodulation passe ensuite par un filtre RC passe-bas de
fréquence de coupure 4 MHz pour supprimer la modulation haute fréquence ré-
siduelle après mélange et un montage Ampli-OP (OP27) proportionnel de gain
1 et de bande passante 8 MHz adaptateur d’impédance. Ce signal d’erreur ali-
mente ensuite deux moyens de contrôle de la fréquence d’émission mis en place
sur chaque diode [104].

Systèmes de correction Le signal d’erreur est envoyé simultanément vers un
système de correction rapide et un de correction lente. Le montage électrique
de correction rapide permet de corriger les fluctuations rapides de la phase du
laser par le biais d’un transistor à effet de champ (FET) monté en parallèle de
la diode laser. Ce FET agit directement sur le courant d’alimentation de la diode
laser. Son action corrige le bruit à haute fréquence ou jitter de la diode laser.
Ce bruit est le principal responsable de l’élargissement spectral de l’émission



CHAPITRE 3. STABILISATION DES SOURCES DE RAYONNEMENT 103

laser sur une courte échelle de temps. La correction de fréquence par cet asser-
vissement rapide permet d’affiner la pureté spectrale de la diode et de « lancer »
l’asservissement.

FIG. 3.16: Filtrage du signal d’erreur avant les circuits de rétroactions rapides
via FET et lentes via PID

Le signal d’erreur est aussi envoyé dans un montage PID commercial (PID 110)
pour l’asservissement lent. Ce montage PID agit sur le signal haute tension qui
module la cale piézoélectrique placée sur le réseau de la cavité étendue de chaque
diode laser avec une bande passante de l’ordre de quelques kHz (FIG. 3.16).
L’asservissement lent va permettre de corriger les fluctuations de la fréquence
d’émission laser liées aux bruits agissant sur une plus large échelle de temps.
Ces bruits sont responsables des dérives à long terme de la fréquence laser. Cet
asservissement permet donc de maintenir une calibration en fréquence de l’émis-
sion des lasers sur une large échelle de temps.

Une correction des bruits sur un large spectre de fréquence est donc effectuée
grâce à la technique d’asservissement PDH bénéficiant d’une électronique de
large bande passante. La correction des bruits hautes et moyennes fréquences as-
sure un affinement spectral de l’émission laser alors que la correction des bruits
basses fréquences maintient l’émission laser à résonance. La combinaison des
deux modes de rétroaction appliquée sur les deux diodes infrarouges doit per-
mettre d’assurer une bonne métrologie des fréquences infrarouge proche et donc
aussi du rayonnement Térahertz émis par photomélange.

3.3.5 Sources de bruit.

Les performances de cette technique PDH peuvent être dégradées par les nom-
breuses sources de perturbations touchant les lasers ou encore la cavité de réfé-
rence. Ces perturbations peuvent impliquer une diminution de la pureté spectrale
des diodes obtenue après correction. Elles peuvent aussi être à l’origine d’un dé-
calage des fréquences d’asservissement par rapport aux résonances de la cavité
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Fabry-Pérot. Les performances en matière de spectroscopie obtenues à partir de
ces sources stabilisées se trouveraient alors dégradées. La dégradation de la pu-
reté spectrale des émissions infrarouges entraîne une diminution de la résolution
du spectromètre. Le décalage en fréquence d’asservissement entraîne une incer-
titude sur la fréquence d’émission du rayonnement Térahertz. Des méthodes ont
été mises en place afin de minimiser ces perturbations quand cela est possible.

Perturbations liées au milieu.

Fluctuations liées à la pression : Les fluctuations de pression qui peuvent in-
tervenir dans la cavité d’asservissement ont pour conséquence immédiate de mo-
difier le trajet optique du rayonnement infrarouge entre les deux miroirs [164].
Elles modifient donc la longueur optique de la cavité. A température ambiante
l’indice de réfraction n de la lumière est relié à la pression P (en Pa) par la rela-
tion

n−1 ≈ 3.10−9P (3.33)

Une fluctuation de pression de l’ordre de 10% de la pression atmosphérique
entraînerait pour notre géométrie de cavité une fluctuation de fréquence de l’in-
tervalle spectral libre (ISL) de l’ordre de plusieurs centaines de kHz. Ces fluc-
tuations peuvent décaler la fréquence exacte d’asservissement des deux diodes.
Pour réduire ces fluctuations, l’enceinte à vide est pompée jusqu’à une pres-
sion de 10−3Pa, ce qui permet de diminuer les variations possibles de l’ISL à
quelques Hertz. Il serait par la suite judicieux de disposer d’une pompe ionique
afin de diminuer encore le vide limite accessible.

Fluctuations d’origine thermique : Une variation de la température au sein
de la cavité va entraîner une dilatation des matériaux utilisés pour sa construction
[165]. Ceci aura pour conséquence une dilatation du corps de la cavité en verre
d’une distance δL qui entraîne un déplacement en fréquence des résonances de
la cavité δνFSR tel que.

δL
L

=
δνFSR

∆νFSR
(3.34)

Une dilatation de l’ordre de 0.1mm entraînerait une variation de l’intervalle spec-
tral libre de plus de 300kHz. Ce phénomène peut, là encore, décaler la fréquence
exacte d’asservissement des deux diodes. Pour réduire les variations de tempé-
rature, la première précaution a été de disposer le corps de la cavité dans un
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ensemble de plusieurs blindages en aluminium. Le blindage extérieur est sta-
bilisé en température à ±0.5 degrés près par un tapis résistif et joue le rôle de
masse thermique. Les blindages internes limitent l’angle solide sous lequel la
cavité « voit » les fluctuations thermiques provenant de l’extérieur. Pour parfaire
ce système, les zones de contact entre les blindages ont été réduites au minimum.
Enfin le corps de la cavité est fait en verre Zérodur de très faible coefficient de
dilatation thermique (inférieur à 0.110−6cm/cm.C). Ces précautions permettent
d’assurer la stabilité à long terme de la longueur de la cavité [106].

Dans le cas des diodes lasers, nous avons vu que les fluctuations de température
participent à l’élargissement spectral des raies d’émission. Afin de minimiser ces
fluctuations, les diodes sont isolées du milieu extérieur par des boîtiers placés
sur des socles en laiton stabilisés en température à 35°C par montage PID. Les
diodes en elles mêmes sont stabilisées en température avec des modules Peltier
à 2mK près. Ceci limite les dérives thermiques de fréquences.

Perturbations d’origine mécanique : Les vibrations de types mécanique ou
acoustique peuvent déplacer le point d’asservissement en fréquence des diodes
en induisant des phénomènes d’interférence [164]. La cavité FP est donc posi-
tionnée sur des joints en nitrile qui doivent absorber ces perturbations et isoler le
corps de la cavité du milieu extérieur. Un grand soin a aussi été apporté dans la
symétrisation du montage, qui permet de minimiser les effets des perturbations
mécaniques [166].

Les vibrations peuvent aussi perturber le comportement des diodes lasers. Elles
sont une cause du bruit de fréquence des diodes. Elles peuvent rendre difficile
l’asservissement en fréquence en modifiant le chemin optique des faisceaux la-
sers dans la cavité étendue et en dégradant la stabilité mécanique du réseau de
diffraction [152]. L’ensemble du montage expérimental est donc disposé sur une
table pouvant être mise sur coussin d’air permettant d’atténuer les vibrations mé-
caniques. Les vibrations acoustiques restent à l’heure actuelle assez critiques et
difficilement maîtrisables. Un moyen de minimiser leurs effets serait d’isoler par
des plaques d’isolant acoustique de type Barson les diodes lasers et le montage
de stabilisation.

Perturbations d’origine optique.

Influence des réflexions parasites : Le système optique mis en place pour
l’asservissement des deux diodes infrarouges est complexe. De nombreux effets
d’interférence peuvent voir le jour entre les différents éléments qui le consti-
tuent, la face de sortie de la fibre à maintien de polarisation, le miroir plan de la
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cavité, la photodiode. Un effet d’interférence a même été constaté, provenant de
réflexions du rayonnement infrarouge sur le substrat du photomélangeur...

Ces interférences parasites entraînent un déphasage supplémentaire du signal
détecté par la photodiode à avalanche [167]. Ce déphasage est traduit par un dé-
calage en fréquence du 0 du signal d’erreur, qui décale le point d’asservissement
des diodes. Le déphasage créé est difficile à prédire car il varie avec les variations
de température ou encore les vibrations mécaniques et acoustiques. Afin de les
minimiser, les faces d’entrée et sortie de la fibre à maintien de polarisation sont
clivées à l’angle de Brewster et la surface active de la photodiode est volontai-
rement inclinée de quelques degrés. L’utilisation d’une séparatrice à membrane
pour envoyer le signal réfléchi sur la photodiode a été privilégiée par rapport à
celle d’un cube séparateur qui aurait amené des interférences par réflexion sur
ses faces perpendiculaires aux faisceaux.

Modulation d’amplitude résiduelle : Un problème important de la configu-
ration actuelle de notre technique de stabilisation tient à la modulation du courant
d’injection des deux diodes lasers. Cette modulation entraîne une modulation
d’amplitude résiduelle (RAM) des faisceaux lasers, due au profil de la courbe
de puissance du laser en fonction du courant d’injection [168, 169]. Cette RAM,
présente sur les signaux des deux diodes, va se retrouver sur la photodiode à
avalanche en réflexion de la cavité et se traduira pour les signaux d’erreurs par
un décalage DC des points d’asservissement [170].

L’expression (3.20) implique que pour bien connaître la fréquence du rayonne-
ment Térahertz généré par photomélange, le point d’asservissement des deux
diodes doit être bien connu. Or le décalage δ lié à la RAM observé sur chaque
diode est susceptible d’être différent. L’expression du rayonnement Térahertz
devient alors

ω = R×∆νFSR±2(ωMAO1±ωMAO2)± (δωDCLE1−δωDCLE2) (3.35)

Ces décalages entraînent une incertitude sur la fréquence du rayonnement Téra-
hertz généré. Pour vérifier l’importance de ceux-ci, on peut contrôler le signal
d’erreur des diodes en démodulant l’information de la photodiode à avalanche
avec une détection synchrone (FIG. 3.17).

A partir de l’écart entre porteuse et bandes latérales (flèche rouge correspondant
à un écart de fréquence de 24MHz sur la figure (3.17)) et du décalage en tension
du 0 d’asservissement de chaque diode ramené lui aussi à un écart sur l’axe des x,
on calcule par une règle de trois le décalage de la fréquence réelle de stabilisation
de chaque diode par rapport au pic de résonance de la cavité sur lequel elle
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FIG. 3.17: Signal d’erreur de DCLE2 enregistré en sortie de détection synchrone
à faible bande passante (constante de temps d’intégration 100µs et sensibilité
10mV ) pour une puissance de 1µW sur la photodiode. On constate que le signal
d’erreur est décalé par rapport au 0 d’asservissement.

est asservie. On peut alors estimer la contribution de ces écarts en fréquence à
une déviation (δωDCLE1−δωDCLE2) de la fréquence du rayonnement Térahertz
émis. Elle est typiquement de quelques dizaines de kHz.

Pour limiter les effets de cette modulation d’amplitude résiduelle, l’amplitude
de modulation du courant d’injection des diodes reste faible, les bandes latérales
ne devant pas dépasser 5 à 10 % de l’amplitude du pic d’émission de la por-
teuse. Les systèmes électroniques PID des asservissements lents permettent de
réduire l’effet de la RAM en imposant un décalage aux zéros d’asservissement
en rapport avec les signaux d’erreurs reçus sur chacune des diodes. La RAM
pouvant varier au cours du temps, elle reste à l’heure actuelle l’une des prin-
cipales limitations du spectromètre. Pour corriger ce phénomène efficacement
sur les asservissements lents et rapides, il faudra mettre en place un circuit de
compensation des décalages ou encore utiliser des modulateurs électro-optiques
pour moduler les lasers [171, 172, 173, 174, et autres méthodes].

Bruit d’intermodulation : Le bruit d’intermodulation traduit le fait que, pour
un laser non strictement monochromatique, du bruit aux fréquences multiples
de la fréquence de modulation du courant des diodes se retrouve converti, lors
de la détection du signal réfléchi par la PDA, en bruit basse fréquence. Ce bruit
parasite sur le signal d’erreur ne traduit pas une fluctuation réelle de la phase du
laser mais reste indiscernable. Il limite donc la correction que l’asservissement
PDH peut apporter sur l’émission d’une diode. Dans le cas d’une diode laser
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soumise à un bruit blanc de fréquence voisin de la fréquence de modulation, la
largeur spectrale ultime que peut atteindre l’émission d’une diode laser limitée
par l’intermodulation est décrite par [105]

∆νultime =

(
∆ω

2

)2
∆ωlibre

4Ω2 (3.36)

où ∆ω est la largeur du pic de la cavité Fabry-Pérot, ∆ωlibre est la largeur de
raie du laser libre et Ω est la fréquence de modulation. On remarque que la
largeur de raie du laser est inversement proportionnelle au carré de la fréquence
de modulation : on a donc intérêt à choisir la fréquence de modulation en courant
des diodes la plus élevée possible. Dans notre cas pour chacune des diodes on
a, ∆ωlibre = 1.5 MHz, ∆ω = 75 kHz et Ωdiode1 = 20 MHz, Ωdiode2 = 24 MHz,
ce qui nous permet d’évaluer la pureté spectrale limite accessible pour chaque
diode laser dans le cas où le bruit d’intermodulation est le bruit prépondérant.

∆νultime diode1 = 1.31 Hz (3.37)

∆νultime diode2 = 0.91 Hz (3.38)

Dans notre montage expérimental, le bruit d’intermodulation est très nettement
négligeable par rapport à d’autres sources de bruit.

Bruits électroniques

Une grande précaution doit enfin être prise dans l’électronique d’asservissement.
En effet celle ci peut rajouter sur le signal de l’asservissement un bruit qui n’est
pas caractéristique du laser mais qui sera tout de même pris en compte lors de la
correction de fréquence des diodes.

Comme nous l’avons vu le caractère clé du signal d’erreur est son discriminateur
de fréquence C, qui peut être défini d’après les notations de la figure (FIG. 3.18).

C = Se/∆ω (3.39)

Ce signal d’erreur est soumis à un bruit d’amplitude δbruit . Ce bruit est lié ma-
joritairement aux fluctuations rapides de fréquence des diodes lasers que l’on
cherche à corriger, mais il peut être amplifié par des bruits parasites liés à l’élec-
tronique d’asservissement et au mode de détection du signal en réflexion de la
cavité [155].
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FIG. 3.18: Signal d’erreur pour une fréquence laser proche de la résonance.
Celui-ci est d’amplitude Se et soumis à un bruit δbruit

Le bruit d’amplitude sur le signal d’erreur se traduit lors de l’asservissement par
un bruit de fréquence frms[175].

frms =
(

δbruit
C

)
(3.40)

Ce bruit de fréquence va limiter la correction que pourra apporter l’asservisse-
ment en masquant des fluctuations de fréquence du laser plus faibles que lui. Il
va donc limiter l’affinement spectral des diodes lasers. Il est très important de
minimiser la contribution des chaînes d’asservissement au bruit sur les signaux
d’erreur.

Au niveau de la détection du signal réfléchi, la photodiode à avalanche est sou-
mise à son bruit propre, indépendant de la puissance laser et au bruit de photon
qui est le bruit de détection dominant. Ce bruit est proportionnel à la racine car-
rée de la puissance laser incidente sur la photodiode avalanche P. Le courant
généré par le bruit de photon iSn sur la photodiode est alors

iSn =

√
2e2ηBP

h̄ω
(3.41)

Où B est la bande passante de la détection, η le rendement quantique de la pho-
todiode, e la charge de l’électron et ν la fréquence du rayonnement. Lorsque la
diode est asservie à résonance on considère que seule les bandes latérales sont
réfléchies sur la photodiode avalanche, on a donc P = 2J2

1(β )P0 , où P0 est la
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puissance du signal laser incident sur la cavité. On peut donc définir la densité
spectrale de bruit associé à cette puissance (en A/

√
Hz) comme [156]

∆psn =

√
8e2ηJ21(β )P0

h̄ω
(3.42)

On peut alors à partir de l’expression du discriminateur de fréquence C (3.18)
remonter à la densité spectrale de bruit de fréquence occasionné par le bruit de
photon [99]

∆sn =
h̄ω∆psn

eηC
=

∆ω

J0(β )

√
h̄ω

8ηP0
(3.43)

En considérant un cas où ce bruit de photon sur la photodiode avalanche serait le
bruit limitant de nos asservissement, alors les diodes lasers pourraient atteindre
une largeur spectrale d’émission ultime très faible [103] qu’on peut définir à
partir du résultat de l’annexe C

∆νultime = π∆
2
sn (3.44)

Du bruit sur le signal d’erreur peut aussi être rajouté par un mauvais ajustement
des valeurs de gains de la boucle d’asservissement , des composants électro-
niques mal adaptés à un circuit demandant un faible seuil de bruit ou encore
des câbles trop longs, des perturbations du courant d’alimentation de l’électro-
nique... Les câbles qui relient l’ensemble de l’électronique d’asservissement sont
toujours choisis les plus courts possibles. En ce qui concerne la partie électro-
nique d’asservissement, les valeurs de gain que l’on peut appliquer au système
commercial d’asservissement sont minimisées autant que possible et les compo-
sants électroniques mis en place ont tous été choisis avec un seuil de bruit très
bas.

Une évaluation de la pureté spectrale ultime qui pourrait être obtenue dans ce
montage expérimental si celui-ci était seulement soumis à ce type de bruit sera
réalisée dans la partie 3.4.2 de ce manuscrit.
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3.4 Caractérisation de l’asservissement.

3.4.1 Caractéristiques de la cavité.

Couplage optique dans la cavité.

Le couplage optique dans la cavité réalisé par l’adaptation de mode et l’aligne-
ment optique a permis d’obtenir un large prépondérance des modes des propa-
gation T EM00 (FIG. 3.19). On estime à partir du signal réfléchi par la cavité, le
couplage du faisceau dans le mode de propagation fondamental à 50%.

FIG. 3.19: Enregistrement du signal transmis par la cavité lors d’un balayage en
fréquence aller-retour sur deux ISL d’une des diodes après optimisation du sys-
tème télescope. Le mode de propagation T EM00 est ici largement prépondérant.

La grande sensibilité des photodiodes placées en transmission et réflexion de la
cavité alliée à ce bon couplage intracavité permet de n’utiliser que des puissances
optiques incidentes très faibles sur la cavité. Typiquement on a en sortie de fibre
à maintien de polarisation des puissances optiques pour chacune des diodes de
50 µW ce qui en entrée de cavité donne des puissances de l’ordre de 30 µW . Le
signal en réflexion sur la photodiode à avalanche est le l’ordre de 5 µW .

Mesure de la finesse par temps de décroissance du champ.

Une fois ce couplage intracavité optimisé on peut mesurer la finesse de la cavité.
La détermination directe de cette grandeur par une méthode dite « graphique » en
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mesurant le rapport entre la largeur d’un pic de résonance et un ISL ne peut être
appliquée ici. En effet la largeur de la raie laser est beaucoup plus importante
que celle de la résonance de la cavité. Lorsqu’on balaye la fréquence d’émission
de la diode laser, la largeur du pic de résonance obtenu est liée à la largeur de la
raie laser d’émission et non à la vraie largeur à mi-hauteur de la résonance de la
cavité. De plus des déformations du pic de résonance apparaissent qui rendent
les mesures non pertinentes [176, 177].

Une méthode plus rigoureuse est la mesure de la finesse par la détermination
du temps de décroissance du champ intracavité. Pour cela on met en place le
montage (FIG. 3.20).

FIG. 3.20: Montage pour la détermination de la finesse de la cavité

Lorsque la fréquence du laser est asservie à la fréquence de résonance de la
cavité, le champ à l’intérieur de la cavité est maximum Emax(t). On observe
alors sur le signal en réflexion un niveau bas correspondant au fait que la quasi-
totalité de l’onde incidente est transmise par le miroir d’entrée de la cavité. On
observe simultanément en transmission de la cavité un niveau haut. Si on coupe
brutalement le faisceau laser en éteignant le MAO par le biais de l’interrupteur
ultra rapide (de fréquence de commutation allant jusqu’à 5 GHz), on observe
alors en transmission de la cavité une décroissance du signal vers le seuil de la
tension d’obscurité de la photodiode. Cette décroissance, dans le cas où l’on peut
négliger le temps de coupure du faisceau par rapport au temps de décroissance
du champ intracavité, peut être décrite par une courbe exponentielle [177].

E(t) = Emax(t)exp
(
− t

Td

)
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Le temps caractéristique de décroissance Td peut être directement relie aux pa-
ramètres de la cavité tels que sa longueur L et sa finesse F [178, 179].

Td ≈
FL
cπ

On peut donc en déterminant ce temps de décroissance accéder à la finesse de
notre cavité (FIG. 3.21).

FIG. 3.21: Décroissance exponentielle du champ intracavité après coupure de
l’émission laser.

Le temps de décroissance caractéristique obtenu est de l’ordre de 0.686µs sur
25 acquisitions, ce qui permet d’évaluer la finesse de notre cavité connaissant à
priori sa longueur L = 0.2m.

F = 3230±43

A partir de cette valeur on peut définir la valeur expérimentale de la largeur à
mi-hauteur d’un pic de résonance de la cavité qui est ici de 234 kHz.

On observe un écart entre la finesse prédite à partir des coefficients de réflexion
des miroirs et celle déterminée expérimentalement. En effet on a vu que la prévi-
sion de la finesse maximum accessible avec nos miroirs était de l’ordre de 10000.
L’écart de la finesse observée avec celle prédite peut être lié à des défauts lors du
collage des miroirs ou encore à une contamination de ceux-ci lors de leur mise
en place.
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Fonction de transfert et fréquence de coupure de la cavité.

La cavité ne réagit pas instantanément à une perturbation du champ incident
[107, 177]. Sa réponse à une perturbation de fréquence ν est décrite par une
fonction de réponse appelée fonction de transfert [180, 181]. Dans le cadre de la
stabilisation Pound-Drever-Hall nous nous intéressons à la fonction de transfert
de la cavité en réflexion. Cette fonction de transfert sera un des facteurs limi-
tant de la rapidité avec laquelle le système d’asservissement pourra corriger les
fluctuations de fréquence du laser. Son calcul est réalisé plus en détail en annexe
B.

La cavité agit sur le rayonnement comme un filtre passe bas [182] dont on peut
déterminer la fréquence de coupure à partir de la mesure de finesse réalisée pré-
cédemment par la formule

fcoupure =
∆νFSR

2∗F (3.45)

La cavité doit donc répondre à une perturbation du rayonnement incident comme
un filtre passe bas de fréquence de coupure de 117 kHz. La cavité jouera donc
le rôle de comparateur de phase pour les fluctuations haute fréquence du laser
et de discriminateur de fréquence pour les fluctuation de fréquence plus faible
[150]. L’expression complète de la fonction de transfert d’une cavité pour une
perturbation de fréquence Ω est donnée en détail par [175]. En utilisant la for-
mule (3.3) et en considérant que la fréquence d’émission laser ωL est asservie à
résonance et ne fait l’objet que de faibles perturbations, on a alors

H(Ω) =
F(ωL)F∗(ωL +Ω)−F∗(ω)F(ωL−Ω)

Ω
(3.46)

En exprimant le module et l’argument de cette fonction de transfert on peut avoir
accès au gain et surtout à la phase de la cavité en fonction de la fréquence de
perturbation du champs incident (FIG. B.3). Ces fonctions correspondent bien à
un filtre passe bas. Le comportement du résonateur en réflexion est celui d’un
filtre passe-bas du second ordre introduisant pour le cas de fluctuations hautes
fréquences un déphasage total de −π/2.

3.4.2 Performances de l’asservissement.

Génération du signal d’erreur.

La cavité caractérisée a permis de mettre en place la stabilisation PDH et tout
d’abord de générer un signal d’erreur. Pour cela la puissance du signal incident
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FIG. 3.22: Gain (courbe noire) et phase (courbe bleue) de la fonction de trans-
fert de la cavité Fabry-Pérot de fréquence de coupure 117 kHz. Le déphasage
maximum qu’occasionne la cavité est de −π/2.

sur la cavité est pour chaque diode de 30µW environ. Hors résonance le signal
incident sur la photodiode en réflexion est de 5µW environ pour chaque diode.
On module le courant de chaque diode de façon à générer des bandes latérales
de fréquence d’intensité de 5 à 10 % de celle de la porteuse (β compris entre 0.5
et 0.6). Si on balaie en fréquence l’émission de chaque diode sur un peu plus de
40MHz lorsque la diode émet non loin d’une résonance de la cavité on peut alors
enregistrer le signal réfléchi par la cavité. Celui-ci comporte bien pour chaque
diode une porteuse et des bandes latérales (FIG. 3.23).

La photodiode placée en transmission de la cavité nous donne pour chaque diode
laser un profil de signal similaire. Ce signal démodulé par mélange avec la fré-
quence de référence permet de générer un signal d’erreur observé en boucle ou-
verte 5 sur le graphique (FIG. 3.24). Le bruit d’amplitude observé sur ce signal
est alors seulement lié au bruit de la chaîne d’asservissement (bruit de photon,
bruit électronique).

Ces signaux d’erreur obtenus pour les deux diodes lasers affichent des rapports
signal sur bruit Se/δbruit de l’ordre de 30 :1. A partir de ce rapport et connaissant
la finesse et l’ISL de la cavité FP d’asservissement on peut alors évaluer d’après
les formules (3.39) et (3.40) le bruit de fréquence f lié au bruit de la chaîne de
contrôle qui limite l’asservissement des diodes lasers.

∆ω =
∆νFSR

F

5La correction n’est pas renvoyée sur la diode laser
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FIG. 3.23: Signal reçu par la photodiode en transmission de la cavité Fabry-
Pérot lorsqu’on balaie la fréquence d’émission de la diode DCLE1 modulée en
courant, par le biais de la cale piézoélectrique.

FIG. 3.24: Signal d’erreur boucle ouverte de la diode DCLE1 obtenu après dé-
modulation à 20 MHz en sortie du boîtier Toptica.

f =
∆νFSR

F
× δbruit

Se
(3.47)

En appliquant les valeurs déterminées dans le cadre de notre asservissement à
l’équation (3.47), on peut déduire que ce bruit de fréquence limite est de l’ordre
de 8 kHz. Les fluctuations de fréquence inférieure à 8 kHz ne pourront donc
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pas être corrigées de manière efficiente par notre asservissement. On peut alors
évaluer la largeur ultime accessible par ce type d’asservissement avec une bande
passante B de bruit sur le signal d’erreur [155] par la formule

υultime =
π f 2

B
(3.48)

Ainsi si les signaux d’erreurs sur les deux diodes n’était soumis qu’au bruit de la
chaine de détection sur une de bande passante de 700 kHz alors la largeur ultime
que pourrait atteindre chacune de nos émission laser est de environ 300Hz. On
verra par la suite que le bruit apporté par les chaînes de détection est en fait
négligeable par rapport au bruit de fréquence sur les lasers.

Le signal d’erreur généré par chaque boucle d’asservissement est envoyé dans
les deux branches de correction de la fréquence de chaque diode laser : on dit
alors qu’on referme les boucles d’asservissement.

Bande passante d’asservissement.

Une fois les boucles d’asservissement refermées nous nous sommes intéressés
au comportement de celles-ci en terme de rapidité de la correction du bruit de
phase des diodes lasers. Dans un asservissement, plus on augmente le gain dans
la boucle de rétroaction et plus le bruit sera corrigé, il faut aussi que la bande
passante de l’asservissement soit la plus large possible. A la limite de la bande
passante de l’asservissement, la phase du signal de correction se retrouve à 180°
de la phase du signal à corriger. La correction devient « positive ». La limite
de bande passante des asservissements est donc caractérisée par une remontée
du bruit du signal. Si le gain en limite de bande passante est trop important
(Gain≥ 1) il peut entraîner une oscillation de l’asservissement. La valeur de gain
dans la bande passante d’asservissement est donc limitée.

Phase et gain des boucles de rétroaction sont définies à partir des fonctions de
transfert des éléments qui la composent, la cavité, les diodes lasers et l’électro-
nique d’asservissement.

Nous avons déjà vu précédemment les caractéristiques liées à la cavité Fabry-
Pérot seule qui occasionne au maximum à l’asservissement un déphasage de
π/2. Elle agira comme un discriminateur de fréquence pour les perturbations
lentes devant Td et comme un comparateur de phase pour les perturbations ra-
pides [159, 155]. La cavité n’est donc pas un facteur limitant dans la bande
passante de l’asservissement.
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Afin de caractériser la bande passante de la boucle complète, on peut ensuite étu-
dier avec un analyseur de spectre la densité spectrale de bruit du signal d’erreur
en sortie de l’asservissement (FIG. 3.25).

FIG. 3.25: Spectre de bruit du signal d’erreur de la diode DCLE1 à la sortie du
boîtier d’asservissement : diode hors résonance (courbe noire) diode à résonance
boucle ouverte(courbe bleue), diode à résonance de la boucle fermée (courbe
rouge).

La mesure du bruit du signal d’erreur diode hors résonance (courbe noire) nous
donne le bruit sur le signal d’erreur qui provient de l’électronique de l’asservis-
sement. On constate que ce bruit est pratiquement tout le temps négligeable par
rapport au bruit sur le signal d’erreur lorsque le laser est à résonance (courbe
bleue). On peut en conclure que le bruit sur le signal d’erreur lorsque le laser
est asservi provient essentiellement du bruit de fréquence du laser. La compa-
raison entre le spectre de bruit de la diode à résonance non asservie et asservie
(courbe rouge) nous permet de visualiser la correction qui est apporté à la diode
par l’intermédiaire de la diminution du bruit basse fréquence du signal d’erreur.
Le spectre du signal d’erreur obtenu lorsque la diode est asservie à résonance
nous permet de bien visualiser la remonté de bruit liée au déphasage de 180°
du signal de correction avec celui à corriger. On peut donc estimer à partir de
ce relevé la bande passante de la chaîne d’asservissement complète à 700 kHz.
Celle-ci est semblable sur les asservissements des deux diodes.

De nombreux essais expérimentaux ont été menés sur l’électronique d’asservis-
sement et sur les différents gains que l’on peut appliquer afin d’éviter l’oscilla-
tion des asservissements de chacune des diodes. L’étude attentive de la bande
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passante de notre système électronique semble indiquer que le facteur limitant
dans la boucle d’asservissement peut être attribué au temps de réaction de la cor-
rection par FET. Cependant le circuit FET ayant été modifié sans indication par
le constructeur, sa fonction de transfert n’a pas encore été déterminée.

Asservissement des diodes.

On constate que le signal détecté en transmission de la cavité lorsque la fré-
quence de la diode laser DCLE1 est balayée sur plus de 40 MHz se modifie une
fois la boucle d’asservissement fermée. Lorsque la fréquence de la diode laser
devient résonnante avec la cavité on constate qu’elle est corrigée pour rester au
sommet de la résonance (FIG. 3.26).

FIG. 3.26: Signal d’erreur (courbe noire) boucle fermée et signal détecté par la
photodiode en transmission de la cavité (courbe bleue) au cours d’un balayage
aller / retour de la fréquence d’émission de la diode DLCE1 sur un peu plus de
40 MHz avec la cale piézoélectrique.

Cette correction s’exprime par un plateau d’intensité lorsque la fréquence d’émis-
sion de la diode balaye la largeur du pic de résonance de la cavité. La correction
apportée par l’asservissement est mieux visible si on diminue la plage de ba-
layage en fréquence (FIG. 3.27). Sur cette dernière figure on peut voir sur la
pente du signal d’erreur Se un bruit d’amplitude δblaser qui traduit le bruit de
fréquence du laser asservi frms. En appliquant alors la formule (3.47) on peut
remonter à la valeur de frms. En utilisant les résultats obtenus dans l’annexe 3,
il est possible d’obtenir un ordre de grandeur de la largeur des émissions lasers
lorsque les diodes sont asservies. Pour cela on considère que le bruit de fré-
quence instantanée des diodes est un processus gaussien et que le signal d’erreur



CHAPITRE 3. STABILISATION DES SOURCES DE RAYONNEMENT 120

FIG. 3.27: Signal d’erreur (courbe noire) boucle fermée et signal en transmission
de la cavité (courbe bleue) au cours d’un balayage aller et retour de la fréquence
d’émission de la diode DLCE1 de faible amplitude.

est établi sur une bande passante de bruit B [155] dans le cas limite où un bruit
blanc de fréquence est le bruit dominant . La largeur à mi-hauteur de l’émission
de la diode laser ∆ν est alors

∆ν =
π f 2

rms
B

(3.49)

A partir du graphique (3.27) on évalue alors frms à environ 82 kHz. Ainsi, si on
considère que le signal d’erreur sur la diode est soumis à un bruit blanc détecté
sur la bande passante de 700kHz de l’asservissement, alors la largeur que pourra
atteindre l’émission laser est de l’ordre de 30 kHz. Le même calcul sur le signal
d’erreur de la diode DCLE2 nous amène à une valeur similaire.

Si on coupe le balayage alors que la diode laser est à résonance, elle est asservie
en fréquence sur celle-ci. Le procédé est appliqué sur chaque diode. Les asser-
vissements rapides de chacune permettent d’obtenir le plateau en corrigeant les
fluctuations rapides de fréquence du laser et ce sont les boucles d’asservisse-
ments lentes qui leurs permettent de rester à résonance sur une large échelle de
temps.

Largeur spectrale d’émission laser.

Pour sonder la largeur spectrale des diodes lasers asservies nous avons enregis-
tré sur un détecteur de bande passante 1.5 GHz le battement des deux diodes
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asservies sur deux résonances de cavité FP adjacentes (Écart de fréquence entre
les diodes de 750 MHz). Ce battement est enregistré avec des puissances prove-
nant des deux diodes similaires et dans les conditions usuelles d’asservissement :
faible profondeur de modulation du courant et puissance optique sur la PDA de
quelques µW pour chaque diode. Il a tout d’abord été permis de déterminer avec
plus de précision la définition de l’intervalle spectral libre de notre cavité. En ef-
fet nous nous sommes rendu compte que la fréquence centrale du battement des
deux diodes stabilisées à résonance enregistré sur plus de 50 acquisitions était
en moyenne de 749,104 MHz et non de exactement 750 MHz.

Il a permis de visualiser aussi l’affinement spectral qui a lieu sur chacune des
diodes. Pour cela on convient que le comportement des deux diodes lasers est
identique et donc que la largeur spectrale du battement de ces deux diodes est
l’exacte convolution de la largeur spectrale de chacune des diodes prise sépa-
rément. A l’heure actuelle la largeur spectrale de battement des deux diodes
infrarouges est en moyenne de l’ordre de 70 kHz sur 50ms (FIG. 3.28). Les
pics de part et d’autres du battement traduisent la limite de la bande passante
des asservissements des deux diodes et le couplage entre bruit de phase et bruit
d’amplitude lors de la correction. On constate qu’il n’y a pas d’oscillation des
asservissements.

FIG. 3.28: Battement de fréquence des deux diodes stabilisées sur deux réso-
nances adjacentes de la cavité FP de référence enregistré dans une bande pas-
sante de 10 kHz sur 50ms.

Sachant que le profil d’émission des diodes est un profil lorentzien on peut alors
déduire du battement de nos deux source (FIG. 3.28) leur pureté spectrale en
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divisant celle du battement lorentzien des deux sources par deux [155]. Chaque
diode stabilisée par la technique PDH à donc une pureté spectrale de l’ordre de
35 kHz sur 50ms.

Les précautions prises pour réduire les facteurs de bruit inhérents à la mise en
place de la cavité Fabry-Pérot associées à sa bande passante de correction nous
permettent d’affirmer que le bruit relatif à notre cavité de référence contribue
de façon négligeable à la largeur du battement des diodes lasers. Cette notion
est très important car dans un asservissement limité par le bruit de la référence,
d’après ce que nous avons vu au paragraphe (3.3.2), le bruit de fréquence sur
le battement devrait augmenter avec l’augmentation du nombre de mode qui sé-
parent les deux diodes asservies. A partir de cette constatation on peut alors pen-
ser que la pureté spectrale du battement des diodes lasers obtenue est transmise
au rayonnement Térahertz qui sera généré par le photomélangeur. On pourra par
la suite contrôler celle-ci en réalisant un battement sur une diode Schottky du
rayonnement généré par photomélange avec synthétiseur couplé à un multipli-
cateur actif dont on connaît la pureté spectrale. Une autre méthode pour carac-
tériser nos asservissements sera d’évaluer la variance d’Allan du battement de
fréquence de nos deux diodes sur une large échelle de temps de façon à pouvoir
définir quel type de bruit perturbe nos lasers sur différentes échelles de temps
[183]. Pour que celle-ci soit vraiment pertinent et puisse nous indiquer le type
de bruit auquel est soumis l’expérience lors de l’utilisation des asservissement
pour la spectroscopie, il nous faut pouvoir maintenir asservies nos deux diodes
sur une longue échelle de temps.

Stabilité temporelle de l’asservissement.

Nous nous sommes aussi intéressés à la stabilité temporelle des asservissements.
Deux aspects sont particulièrement importants à observer. On a voulu premiè-
rement, étudier la robustesse de l’asservissement en matière de maintien à réso-
nance des deux diodes lasers sur une longue échelle de temps. Deuxièmement on
a caractérisé la dérive temporelle de la fréquence de battement des deux diodes
lasers lorsque celles-ci sont asservies.

La robustesse de notre asservissement est importante car il faut que les diodes
infrarouges restent à résonance pendant au moins la durée d’une excursion en
fréquence pour les mesures de spectroscopie. Pour visualiser cela nous avons
enregistré le signal en transmission de la cavité pour voir la durée de son main-
tient sur le plateau d’intensité.

On constate l’importance de l’influence de l’isolation de la pièce dans laquelle
est mise en oeuvre le montage. En effet il suffit d’un claquement de porte dans
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une salle extérieure pour que l’asservissement soit perturbé quelques secondes
(FIG. 3.29).

FIG. 3.29: Signal en transmission de la cavité Fabry-Pérot obtenu alors que la
diode DCLE1 est asservie sur une résonance de la cavité Fabry-Pérot. L’asser-
vissement est perturbé par des vibrations extérieures à la salle (claquement d’une
porte proche).

Typiquement l’asservissement à résonance des deux diodes lasers peut être main-
tenu aisément sans dé-asservissement sur une plage de temps de l’ordre de 5
minutes. A l’heure actuelle la robustesse de asservissement permet de réaliser
des accumulations sur des temps de l’ordre de quelques minutes. Ces perfor-
mances pourront être améliorées par des développements des circuits électro-
niques d’asservissement, plus particulièrement celui d’asservissement lent. Une
amélioration des performances pourrait aussi être obtenue en plaçant les diodes
et la cavité de stabilisation dans des boites isolées des vibrations par de l’isolant
acoustique.

Si la fréquence centrale du battement des deux sources infrarouge proche as-
servies sur deux résonances espacées d’un entier R fluctue, cette fluctuation va
se retrouver sur le rayonnement Térahertz par photomélange. La précision avec
laquelle sera évaluée la fréquence centrale d’une raie d’absorption d’une molé-
cule s’en trouvera diminuée, de même que la résolution spectrale. Pour évaluer
les fluctuations de fréquence nous avons observé l’écart type de la fréquence
centrale de battement lorsque les diodes sont asservies sur deux résonance ad-
jacentes de la cavité Fabry-Pérot. On constate sur 25 acquisitions un écart type
de la valeur moyenne de 30 kHz. Le battement peut donc dériver sur une plage
spectrale de 60 kHz alors que les deux diodes lasers sont toujours asservies à
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résonance lorsque R = 1. Une évaluation plus précise des fluctuations de fré-
quence du rayonnement Térahertz généré par différence de fréquence de nos
deux sources stabilisées pourrait être obtenue en observant les fluctuations du
battement entre le rayonnement Térahertz et un signal provenant d’une source
de type synthétiseur multiplié par multiplicateur actif sur une diode Schottky
planaire dont nous disposons au laboratoire [184].

3.4.3 Perspectives d’amélioration de l’asservissement.

Les pistes d’amélioration des performances de cet asservissement sont multiples
mais demandent du temps pour être mises en oeuvre.

Amélioration de la stabilisation passive Tous d’abord un gain d’efficacité est
possible en disposant d’une cavité de plus grande finesse. Ceci nécessite un
grand soin dans les choix techniques (collage ou adhésion moléculaire ; miroir
commerciaux ou faits sur mesure) et demande une mise en place longue (ali-
gnement optique). L’ensemble de notre montage d’asservissementes et plus par-
ticulièrement les diodes lasers se sont montrées très sensible aux perturbations
mécanique, thermique et acoustique qui peuvent avoir lieu dans la pièce où se
situe le montage expérimental, un effort d’isolation devra être tenté dans le but
de les minimiser encore. Pour cela, il serait judicieux d’isoler totalement les boi-
tiers des diodes laser par une boite recouverte d’une couche d’isolant de type
barson. La cavité Fabry-Pérot pourrait, elle aussi être isolé du montage par le
même type de boite, voire même un montage d’isolation mécanique plus poussé
[106].

Amélioration de la technique de modulation Une meilleure compensation des
décalages des points d’asservissement des diodes liés à une modulation d’ampli-
tude résiduelle pourrait être obtenue en générant les bandes latérales par le biais
de modulateurs électro-optiques [185] et non plus par une modulation du cou-
rant d’injection. Un système de compensation électronique des décalages pour-
rait aussi être mis en oeuvre à l’image de celui mis en place par Schoof et al.
[104].

Amélioration de la stabilisation active La partie électronique de l’asservis-
sement semble être celle où le plus d’améliorations peuvent être bénéfiques.
Ainsi, une meilleure pureté spectrale des diodes peut être obtenue en augmen-
tant la bande passante de l’asservissement des deux diodes. Dans ce but, le seul
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élément n’ayant pas été revu par nos soins reste la carte contenant l’alimentation
et la correction FET de la diode (commerciale) qui semble être l’élément limi-
tant de l’asservissement à une bande passante de 700 kHz. La modifier ou même
en obtenir un plan complet nécessite d’agir directement sur les diodes et donc
de stopper complètement le montage expérimental (temps de réalignement). La
minimisation de la dérive en fréquence et l’augmentation de la robustesse des as-
servissements pourraient être obtenue en retouchant le montage PID commercial
jouant sur la cale piézoélectrique de chaque diode qui reste peu efficient à l’heure
actuelle. Une évolution vers un montage dédié a notre spectromètre permettant
une amplification du signal d’erreur à traiter peut aussi sembler pertinente. Du-
rant cette thèse des problèmes de bruit parasite liés au réseau électrique du labo-
ratoire ont durement pénalisés nos efforts pour améliorer l’asservissement. Une
solution serait de pouvoir isoler complètement le montage par onduleur et de
bénéficier d’une bonne mise à la terre de la table optique.

3.5 Conclusion.

Nous avons vu dans ce chapitre le principe de l’asservissement en fréquence
d’une diode laser par la méthode de Pound-Drever-Hall, ainsi que l’atout en ma-
tière d’affinement spectral d’émission que celle ci peut apporter. Les deux diodes
infrarouges de notre spectromètre sont stabilisées sur les résonances d’une ca-
vité d’une finesse évaluée à 3230 par cette méthode. On constate alors un affine-
ment spectral de leur émission passant chacune de 1.5MHz à 35kHz environ. Le
rayonnement Térahertz émis par le battement de ces diodes bénéficie donc d’une
pureté spectrale de l’ordre de 70kHz. Des variations du battement de fréquence
des deux diodes sur 60 kHz ont été remarquées, qui sont elles aussi transmises
aux rayonnement Térahertz et vont influer sur la résolution spectrale de notre
spectromètre. La précision de notre montage est pour le moment handicapée par
une contribution allant jusqu’à 25 kHz du décalage en fréquence des asservisse-
ments des diodes lié à la RAM. Des améliorations de ces asservissements sont
donc encore possibles majoritairement par le biais de l’évolution de l’électro-
nique quasi-commerciale utilisée ici vers un montage spécialement dédié à ce
spectromètre. Une stabilité à plus long terme (plusieurs heures) avec une pureté
spectrale sur une seconde de l’ordre d’une dizaine de kHz semble un objectif ac-
cessible. Afin de quantifier les performances de la technique de stabilisation du
montage actuel nous avons alors décidé de réaliser des mesures de spectroscopie
sur une molécule bien connue.
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Chapitre 4

Applications du spectromètre

4.1 Introduction.

Le montage expérimental mis en place au cours de cette thèse doit pouvoir ré-
pondre aux attentes d’une étude spectroscopique. La plage spectrale accessible
avec un photomélangeur dans les conditions de l’étude d’une espèce moléculaire
doit ainsi être testée. Nous devons aussi apprécier les performances apportées
par la stabilisation Pound-Drever-Hall des deux diodes infrarouges en terme de
résolution spectrale et de précision de pointé sur les fréquences des raies d’ab-
sorption. Pour cela, nous avons tout d’abord testé le spectromètre en étudiant
une partie du spectre du chlorométhane, molécule désormais bien connue sur
la gamme spectrale millimétrique et submillimétrique. Après avoir vu comment
se présente le spectre rotationnel de cette molécule, nous verrons les différents
types d’acquisitions qui ont été réalisées. Ces spectres nous ont permis d’obtenir
une première idée des performances actuelles de notre montage expérimental.
Une fois son fonctionnement validé pour la spectroscopie nous avons utilisé le
spectromètre pour réaliser une étude exploratoire de l’élargissement collisionnel
de plusieurs raies de l’eau par O2 et N2.

4.2 Étude sur le Chlorométhane.

Le chlorométhane de formule chimique CH3Cl, aussi appelé chlorure de mé-
thyle, est un haloalcane. Il est produit naturellement en grande quantité par l’ac-
tion du rayonnement solaire sur les océans et par la combustion de la biomasse
[186]. Industriellement, il est synthétisé par réaction du méthane avec du chlore
gazeux. Le chlorométhane a longtemps été utilisé comme réfrigérant connu sous
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FIG. 4.1: Structure du Chlorométhane

le nom de fréon. Son utilisation est aujourd’hui abandonnée de par sa toxicité. Le
chlorométhane est le plus abondant haloalcane de l’atmosphère terrestre [187] et
est considéré comme la seule source naturelle d’atomes de chlore dans la strato-
sphère, atomes qui participent à la destruction de la couche d’ozone [188]. Il est
aussi fortement soupçonné d’être l’un des contributeurs à l’effet de serre [189].

CH3Cl est une toupie symétrique allongée de symétrie C3v (FIG. 4.1). Celle-ci
et ses isotopomères ont été largement étudiés au laboratoire PhLAM ces vingt
dernières années [190, 191, 192, 193, 194, 195, et références citées dans ces
articles]. Sa stabilité, son fort moment dipolaire de 1.89 Debye [195] et la bonne
connaissance de son spectre rotationnel en font un candidat intéressant pour un
premier test des performances de notre spectromètre.

4.2.1 Spectre rotationnel de CH35
3 Cl.

Positions des raies d’absorption On considère le spectre de rotation pure de
CH35

3 Cl. Si on regarde le spectre d’absorption de la molécule, la fréquence ν0
d’une transition rotationnelle ∆J = +1, ∆K = 0 dans un même état de vibration
peut alors être exprimée par [192]

ν0(J,K) = 2B(J +1)−4DJ(J +1)3−2DJK(J +1)K2 +HJ(J +1)3

×
[
(J +2)3− J3]+HJK(J +1)3K2 +2HKJ(J +1)K4 (4.1)

Avec B la constante de rotation et DJ , DJK , HJ , HJK , HKJ respectivement les
constantes de distorsion quartiques et sextiques dont les valeurs sont rappelées
dans le tableau (TAB. 4.1)

La présence d’un atome de chlore de fort moment quadrupolaire entrant en in-
teraction avec le gradient de champ électrique de la molécule entraîne une levée
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Constante Valeur Constante Valeur
B / MHz 13292.87666 (6) HJ / Hz -0.010148 (56)
DJ / kHz 18.09599 (39) HJK / Hz 0.3299 (49)

DJK / kHz 198.7990 (148) HKJ / Hz 9.373 (147)

TAB. 4.1: Tableau des constantes moléculaires pour CH35
3 Cl dans l’état de vi-

bration fondamental [192]

de dégénérescence des niveaux d’énergie qui donne lieu à une structure hyper-
fine [196]. Le moment angulaire total de la molécule F peut alors être défini
connaissant le spin I = 3/2 de l’atome de chlore.

F = |J− I| .. |J + I|

F = J−3/2, J−1/2, J +1/2, J +3/2

L’énergie quadrupolaire EQ(I,J,F) qui en résulte, peut être écrite en fonction de
Y (I,J,F) la fonction de Casimir. On définit tout d’abord

C = F(F +1)− J(J +1)− I(I +1)

et

Y (I,J,F) =
3
4C(C +1)− I(I +1)J(J +1)
2I(2J−1)(2J +3)(2I−1)

(4.2)

alors

EQ(I,J,F) =−eqQ
(

3K2

J(J +1)
−1
)

Y (I,J,F) (4.3)

Où eqQ est la constante de couplage quadrupolaire (−74.75(11) MHz [191]).
Les fréquences de transition de CH35

3 Cl s’en trouvent donc modifiées et s’ex-
priment alors à partir de (4.1) et (4.3)

ν(J,K) = ν0(J,K)−
[
EQ(I,J +1,F ′)−EQ(I,J,F)

]
(4.4)

Où F ′ = F,F ± 1. Chaque raie d’absorption est donc divisée en plusieurs raies
hyperfines distinctes et ce pour chaque valeur du nombre quantique K. Le calcul
des intensités relatives de chaque composante nous indique que les quatre raies
correspondant à4F = +1 sont dans ce cas de figure les plus intenses [197, 198].
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Largeur des raies d’absorption Lors de l’enregistrement de spectres submil-
limétriques, la largeur des raies d’absorption d’une molécule est liée principale-
ment à leur largeur Doppler et à un élargissement par pression. Dans le cas de
CH35

3 Cl l’élargissement par effet Doppler définit une largeur à mi-hauteur 2∆νd
en fonction de la température (ici l’ambiante T =297K), de la masse molécu-
laire du composé (M =50.9 g/mol pour le chlorométhane) et de la fréquence de
transition ν(J,K)

2∆νd = 7.15.10−7
(

T
M

)1/2

ν(J,K) Hz (4.5)

L’élargissement collisionnel est lui dépendant des nombres quantique J [199] et
K [200] et varie linéairement avec la pression P de gaz actif dans le milieu. Le co-
efficient d’auto-élargissement d’une raie du chlorure de méthyle est de l’ordre de
20 MHz/mbar. On constate que pour une pression de gaz fixée vers 2.10−2mbar
plus la fréquence augmente et plus le terme d’élargissement Doppler est impor-
tant par rapport à celui de l’élargissement par pression (pour CH35

3 Cl à 1 T Hz,
∆νd ≈ 1.7 MHz et ∆νl ≈ 0.52 MHz). Lors de nos mesures les raies d’absorption
à basses fréquences seront donc modélisées par une lorentzienne et à fréquence
plus élevée par un profil de Voigt, convolution entre une lorentzienne et une
gaussienne.

Intensité des raies d’absorption Le maximum d’intensité approximatif à tem-
pérature ambiante T des raies d’absorption peut être retrouvé facilement en s’in-
téressant aux transitions de type K = 0 et en suivant la démarche de Gordy [201].
La fréquence du maximum d’intensité peut être calculée par la formule (4.6)

ναmax = 2B+11(BT )1/2 (4.6)

Avec les paramètres du tableau (4.1) on trouve donc un maximum d’intensité
des raies d’absorption de CH35

3 Cl aux alentours de 700 GHz.

4.2.2 Caractérisation du spectromètre par la spectroscopie
de CH35

3 Cl.

Des mesures ont été réalisées le long du spectre accessible avec le photomélan-
geur à 256 GHz, 689 GHz, 900 GHz et 1215 GHz pour juger des caractéristiques
et capacités du spectromètre que nous avons mis en place (FIG. 4.2).
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Les données des fréquences de transitions et des intensités sur lesquelles nous
nous sommes basé lors de cette étude ont été calculées à partir des paramètres du
tableau (4.1). Nous avons aussi utilisé celles fournies par la base de données du
JPL [202]. Avec notre spectromètre les spectres ont été enregistrés suivant deux
méthodes distinctes.

Méthodes expérimentales.

Spectres larges basse résolution Pour des balayages de fréquence larges de
l’ordre de quelques GHz en un spectre, les modulateurs acousto-optiques sont
laissés à fréquence fixe et on utilise la modulation d’amplitude du rayonnement
Térahertz par un hacheur mécanique (cf. FIG. 4.2). Une diode est stabilisée sur
une résonance de cavité Fabry-Pérot alors que l’autre diode est balayée linéai-
rement en fréquence sur plusieurs intervalles spectraux libres de la cavité. La
pureté spectrale du rayonnement Térahertz généré de cette manière est donc de
l’ordre de celle du battement des diodes non asservies. On enregistre le spectre
de la molécule étudiée et le signal en transmission de la cavité Fabry-Pérot. La
succession des pics de résonance de la cavité nous donne dans ce cas un étalon-
nage en fréquence du spectre enregistré.

Spectres haute résolution Pour les balayages fins (Plage spectrale accessible
de 40 MHz environ) on stabilise les deux diodes lasers sur une résonance de la
cavité Fabry-Pérot de telle façon que leur différence de fréquences soit proche de
la fréquence de transition que l’on veut observer. La pureté spectrale du rayon-
nement Térahertz est alors de l’ordre de 70 kHz. On balaie ensuite par le biais
d’un synthétiseur piloté par GPIB la fréquence de modulation d’un des modu-
lateurs acousto-optiques, ce qui balaie la fréquence d’émission du photomélan-
geur. Dans ce cas de figure, on peut opter au choix, pour une détection en modu-
lation d’amplitude à l’aide du hacheur ou en modulation de fréquence en modu-
lant la fréquence de l’onde acoustique du MAO. On enregistre alors par le biais
d’un bolomètre et d’une détection synchrone reliée à un ordinateur le spectre de
la molécule.

Protocole de mesure L’écart de fréquence des diodes est tout au long des me-
sures contrôlé par un lambdamètre dont la précision de mesure est de l’ordre de
quelques dizaines de MHz. On peut donc suivre le balayage en fréquence d’une
des diodes lors d’un balayage large et déterminer sur quelle fréquence de réso-
nance de la cavité Fabry-Pérot est stabilisée chacune des diodes dans le cas d’un
balayage fin. Les spectres ont été enregistrés en utilisant le photomélangeur dont
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Ordre de grandeur Balayage large Balayage fin
Pressions de gaz dans la cellule 6 10−1mbar 6 2.10−2mbar
Nombre de points d’acquisition 500 200

TAB. 4.2: Conditions de mesures pour l’enregistrement des spectres obtenus en
balayages larges et fins

le temps de vie des porteurs est de 320 fs, polarisé à 9V, sur lequel on envoie une
puissance optique infrarouge provenant des deux diodes de typiquement 2×16
mW. Les conditions de mesures pour les balayages larges et fins sont réperto-
riées dans le tableau suivant1 (TAB.4.2). La détection est réalisée avec notre
bolomètre InSb.

Mesures basse fréquence.

A 265 GHz, les mesures ont directement été faites en utilisant le balayage fin
des modulateurs acousto-optiques. Elles permettent de sonder la transition ν =
0, J = 9→ 10 en visualisant la structure en K du spectre.

Optimisation des paramètres de modulation Ces mesures ont tout d’abord
permis de tester les paramètres pertinents de modulation FM du MAO pour utili-
ser la détection du signal, en première harmonique, avec la détection synchrone.
Dans ce cas, on enregistre la dérivée première du signal d’absorption (FIG. 4.3).
Ce mode de détection permet dans une certaine mesure de s’affranchir de la
ligne de base du rayonnement Térahertz entraînée par le système de modulation
acousto-optique (cf. chapitre 2) et diminue le bruit technique en 1/ f [203, 204].
Il augmente donc les rapports signal à bruit obtenus lors de l’enregistrement des
spectres vis à vis de ceux obtenus en modulation d’amplitude avec un hacheur
mécanique d’un facteur supérieur à 2 (FIG.4.4).

Il a fallu trouver un équilibre des paramètres de profondeur et fréquence de mo-
dulation. En effet une modulation trop profonde et trop large entraîne des dis-
torsions du signal d’absorption alors que des valeurs de paramètres trop faibles
diminuent l’intensité du signal détecté [205]. Un bon compromis a été trouvé ex-
périmentalement en modulant le MAO à 100kHz sur une profondeur de 200kHz.

Traitement et aspect des spectres A basse fréquence, le profil des raies d’ab-
sorption est dominé par l’élargissement collisionnel, à 265 GHz la largeur Dop-

1Les mesures à 1.2 T Hz ont été réalisées avec une pression dans la cellule de 5.10−2mbar.
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FIG. 4.3: Spectre de CH35
3 Cl à 265 GHz réalisé en modulation de fréquence.

Chaque raie est enregistrée en balayage fin et les spectres sont ici mis bout à
bout. On visualise bien la structure en K de la transition J = 9→ 10 ainsi que sa
structure hyperfine.

FIG. 4.4: Raie de rotation de CH35
3 Cl, ν = 0, J = 9→ 10, K = 6 enregistrée

à une pression de 2 Pa en modulation de d’amplitude à 500Hz (à droite) et en
modulation de fréquence à 100 kHz sur une profondeur de 200 kHz (à gauche).
Le gain en rapport signal à bruit est ici d’environ trois entre les deux spectres.
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pler d’une raie de CH35
3 Cl est d’environ 460 kHz alors que l’élargissement dû à

la pression est de l’ordre de 750 kHz à 2.10−2mbar. L’ajustement des raies est
donc ici réalisé par la méthode des moindres carrés en utilisant un ajustement du
profil par une dérivée première de lorentzienne pour chaque raie.

La structure hyperfine de CH35
3 Cl est très marquée même pour des valeurs du

nombre quantique K faible. Celle-ci s’étend par exemple sur 300 kHz pour la
raie K = 0, étendue qui augmente avec le nombre quantique K, ce qui permet
de visualiser des doublets pour les raies de K > 3. Dans les cas où la structure
hyperfine n’est pas résolue on observe des déformations dans les profils des raies.
On le constate expérimentalement avec l’exemple de structure hyperfine de la
raie K = 3 de ce spectre. Les quatre composantes ∆F = +1 s’étalent sur 1 MHz
avec des positions relatives à−550,6kHz,−494,9kHz, 468,6kHz et 524,4kHz.
Leur caractère non résolu donne expérimentalement un profil particulièrement
déformé (FIG. 4.5). Ce caractère non résolu de la structure hyperfine de certaines
raies augmente l’incertitude du pointé en fréquence.

FIG. 4.5: Raie de rotation de CH35
3 Cl, ν = 0, J = 9→ 10, K = 3 enregistrée à

une pression de 2 Pa en modulation de fréquence à 100 kHz sur une profondeur
de 200 kHz. Le profil de raie est déformé.

Reproductibilité Ces mesures à basse fréquence ont aussi permis de juger la
reproductibilité d’une mesure en évaluant l’écart type du pointé en fréquence
d’une raie d’absorption. Pour cela, alors que les diodes lasers sont stabilisées à
résonance, on enregistre plusieurs fois la raie d’absorption la moins déformée,
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soit J = 9→ 10, K = 0. Les mesures sont ensuite reportées dans le tableau (TAB.
4.3) et comparées entres elles.

TAB. 4.3: Reproductibilité des mesures de fréquences pour la raie d’absorption
K = 0 de la transition J = 9→ 10, enregistrées avec une modulation en fréquence
de 70 kHz sur une profondeur de 70 kHz.

On constate donc que les mesures sont reproductibles avec un écart type de
l’ordre de 35 kHz, ce qui semble cohérent avec la valeur de la fluctuation de
fréquence du battement des diodes infrarouges stabilisées à résonances obtenue
au chapitre précédent. A noter qu’il sera par la suite intéressant d’observer cette
reproductibilité à haute fréquence.

Enfin on peut aussi constater que les mesures dans cette partie du spectre sont
réalisées avec un bon rapport signal sur bruit. Il est en moyenne de 100 :1 en
une seule acquisition et peut être largement amélioré en accumulant sur un plus
grand nombre d’acquisitions. Le nombre des acquisitions est seulement limité
par le temps de maintien asservies des deux diodes de manière simultanée.

Mesures haute fréquence.

Spectres large préliminaires A plus haute fréquence, la largeur des raies est
dominée par l’élargissement par effet Doppler (largeur Doppler d’environ 1MHz
à 600 GHz). La structure en K du spectre rotationnel du chlorométhane donne
des raies d’absorption éloignées les unes des autres de plusieurs dizaines de
MHz. Par contre, la structure hyperfine moins marquée y rend le pointé en fré-
quence des raies moins critique. Pour bien visualiser ces spectres nous avons
tout d’abord réalisé de larges excursions en fréquence (FIG. 4.6).
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FIG. 4.6: Excursion de fréquence réalisée autour de 689,5GHz large de 1,9GHz
avec une modulation d’amplitude à 250 Hz. On visualise la structure en K de la
transition ν = 0, J = 25→ 26.

Nous avons aussi enregistré des spectres larges aux alentours de 900GHz et
1.215T Hz, permettant de visualiser jusqu’à la raie ν = 0, J = 33→ 34,K = 9
vers 900GHz (FIG. 4.7) et ν = 0, J = 45→ 46,K = 8 vers 1.215T Hz (FIG. 4.8).

On notera que le rapport signal sur bruit pour les raies de K élevés montre que les
spectres ont ici seulement été limités par la plage de balayage de la diode fixée au
départ, on aurait pu enregistrer les raies de nombre quantique K supérieurs. On
constate sur ces spectres que les raies de K multiples de 3 sont les plus intenses
en accord avec la statistique de spin. On observe sur les spectres l’apparition
d’une « ligne de base » caractérisée par des oscillations de période 100 MHz en-
viron. Celles ci sont liées à un effet étalon entre les faces d’entrée et de sortie de
la cellule de spectroscopie. La cellule joue un rôle de cavité basse finesse d’in-
tervalle spectral libre de 100 MHz. Le phénomène diminue avec l’augmentation
de la fréquence du rayonnement émis par le photomélangeur.

Au moment de la rédaction de cette thèse le mode de balayage large reste encore
très grossier. En effet, une spécificité du logiciel d’acquisition donne lieu lors du
balayage large à une échelle d’excursion en fréquence non linéaire, de plus dans
les acquisitions présentées dans ce document le nombre de points d’acquisition
par raie est assez faible ce qui diminue la précision du pointé. Pour le moment,
la fréquence des raies peut être estimée de cette façon à quelques MHz près
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FIG. 4.7: Excursion de fréquence de 1,9GHz réalisée autour de 900GHz avec
modulation d’amplitude à 250Hz. Structure en K de la raie ν = 0, J = 33→ 34.

FIG. 4.8: Excursion de fréquence de 1.7GHz réalisée autour de 1.215T Hz avec
modulation d’amplitude à 250Hz . On visualise la structure en K de la raie ν =
0, J = 45→ 46.
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TAB. 4.4: Fréquences des pics d’absorption de CH35
3 Cl de la raie ν = 0, J =

45→ 46 déterminées à la suite d’une acquisition par balayage large et accord
avec les fréquences prédites par la base de données JPL.

(TAB. 4.4) et ne sert que comme travail préparatoire aux mesures en balayage fin.
La modification du programme d’acquisition et l’augmentation du nombre de
points d’acquisition permettront de régler ce problème et d’obtenir une meilleure
précision.

Spectres haute résolution A partir des estimations de ces excursions larges
nous avons mesuré en balayage fin les raies d’absorption J = 25→ 26, K= 4,5
et 6 à 689GHz, J = 33→ 34, K= 2,3 et 4 à 900GHz et J = 45→ 46, K= 4,5 à
1,215T Hz. Ces raies ont été mesurées soit par une détection après modulation de
fréquence, soit après modulation d’amplitude. On enregistre donc soit la dérivée
première du profil de la raie d’absorption soit le profil de la raie elle même (FIG.
4.9).

Comme on l’a vu, la puissance émise par le photomélangeur diminue avec l’aug-
mentation de la fréquence du rayonnement (cf. chapitre 2 section 2.6.1). Cepen-
dant à 1.215T Hz, plage de fréquence de mesure où la puissance de rayonnement
du photomélangeur est plus faible, le rapport signal sur bruit pour les raies dé-
tectées en balayage fin est de l’ordre de 25 :1 en une acquisition pour des raies
d’intensité de l’ordre de 7.10−3cm−1.

Traitement des enregistrements Les enregistrements sont traités afin de s’af-
franchir de la ligne de base existante. Pour cela, en modulation d’amplitude, on
réalise le rapport entre le signal obtenu cellule vide et le spectre d’absorption
de la raie. La détermination expérimentale des fréquences de modulation des
MAO pour enregistrer les raies d’absorption de CH35

3 Cl à haute fréquence est
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FIG. 4.9: Raies d’absorption J = 25→ 26, K = 5 à 689GHz enregistrée à une
pression de 2 Pa en modulation de fréquence (modulée à 100 kHz sur une pro-
fondeur de 200 kHz) et J = 45→ 46, K = 5 à 1.215T Hz à une pression de 5 Pa
en modulation d’amplitude (à 500Hz) sur une acquisition.

ensuite réalisée par l’application d’une méthode des moindres carrés en utilisant
un ajustement du profil des raies par un profil de Voigt dans le cas des raies
d’absorptions enregistrées à haute fréquence et par un profil de Lorentz à basse
fréquence. Connaissant la fréquence centrale de la raie d’absorption en terme
de fréquence des MAO ainsi que les fréquences d’asservissement des diodes, on
peut alors remonter à la fréquence vraie du centre de la raie d’absorption par
l’application de la formule (3.35). Cependant cette opération nécessite d’avoir
une bonne calibration de l’intervalle spectrale libre de notre cavité d’asservisse-
ment.

Calibration de l’intervalle spectral libre.

Intervalle spectral libre de la cavité A partir de ces mesures nous avons tout
d’abord pu définir avec plus de précision l’intervalle spectral libre (∆νFSR) de
notre cavité. En effet nous savons que la fréquence d’émission d’un photomé-
langeur s’exprime suivant la relation

ω = R×∆νFSR±2(ωMAO1±ωMAO2)± (δωDCLE1−δωDCLE2) (4.7)

Pour chaque raie enregistrée, R est un entier connu, et les fréquences expérimen-
tales de modulation des MAO au centre de la raie le sont aussi. En connaissant
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les fréquences de transitions prédites de chacune des raies que nous avons en-
registrées, il est alors possible de déterminer la valeur de ∆νFSR, qui permet de
détecter les raies d’absorption aux fréquences prédites, par la relation

∆νFSR =
ωPredit∓2(ωMAO1∓ωMAO2)∓ (δωDCLE1−δωDCLE2)

R

Le terme (δωDCLE1− δωDCLE2) de l’expression (4.7) lié au décalage du point
d’asservissement des diodes est négligé dans une première approximation. Pour
obtenir ωPredit , la fréquence de transition sans structure hyperfine de chaque raie
est tout d’abord calculée à partir des paramètres du tableau (4.1) et de la formule
(4.1). Les incertitudes σ sur ces fréquences calculées sont calculées suivant la
loi de propagation des erreurs. A cette valeur de fréquence non perturbée est
alors rajouté un terme de décalage en fréquence lié à la déviation en fréquence
de chaque composante hyperfine moyenné par leurs intensités respectives. Ce
calcul permet d’évaluer au mieux la contribution au décalage en fréquence de
toutes les composantes hyperfines. La somme de ces deux termes donne pour
chaque raie la fréquence ωPredit .

∆νFSR est calculé pour les transitions à haute fréquence que nous avons enregis-
trées expérimentalement ce qui a permis de définir une valeur de 749.101898MHz
avec un écart type de 155Hz (TAB. 4.5).

TAB. 4.5: Détermination de l’intervalle spectral libre de la cavité (ISL) lié
aux paramètres expérimentaux déterminés pour plusieurs raies d’absorption de
CH35

3 Cl. Les incertitudes σ entre parenthèse portent sur le dernier chiffre.

Cette valeur est en accord avec la valeur approximative de 749,104 MHz ob-
tenue par le biais du battement de fréquence des deux diodes lasers au chapitre
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précédent. Sa précision est cependant dépendante de manière très large de la pré-
cision avec laquelle les fréquences d’absorption du chlorométhane sont connues
mais aussi du décalage à l’origine de la fréquence d’asservissement des diodes
(δωDCLE1−δωDCLE2) pour le moment difficile à évaluer en temps réel lors des
expériences. La valeur de l’intervalle spectral libre ainsi déterminée a été utilisée
par la suite pour déterminer les fréquences des raies d’absorption enregistrées
avec notre spectromètre.

Une calibration plus « absolue » de l’intervalle spectral libre de la cavité pourra
être réalisée de manière ultérieure. Les molécules types pour mener à bien ces
mesures sont des molécules ne présentant pas de structure hyperfine comme OCS
[206], CO [207, 88], ou dont le spectre est mieux connu pour les fréquences
supérieures à 1 THz que celui de CH3Cl comme HCN. La calibration tirera
avantage d’un grand nombre de raies enregistrées.

Application de l’ISL au pointé de fréquence La fréquence des raies d’absorp-
tion mesurées expérimentalement est comparée aux fréquences calculées et avec
celle provenant de la base de donnée JPL (TAB. 4.6) pondérées par un terme lié à
la structure hyperfine (cf. méthode au dessus). Dans le cas des mesures réalisées
à 265GHz, on observe des doublets pour K>3. La détermination de la fréquence
calculée est réalisée de la même manière que précédemment mais dans le cas des
K>3, le décalage hyperfin calculé est alors défini en ne prenant en compte pour
chaque raies du doublet que les contributions des deux composantes hyperfines
correspondantes. A plus haute fréquence la structure hyperfine n’est pas résolue
et le calcul de la fréquence prédite n’est pas modifié.

Pour voir si nos mesures sont cohérentes il est important de mettre en regard les
incertitudes avec lesquelles les fréquences sont données dans la base de données,
celles apportées par le calcul et les écarts entre fréquences mesurées et prédites.

Informations apportées par la calibration Si on compare les fréquences en-
registrées grâce au spectromètre avec les fréquences calculées quand la structure
hyperfine perturbe peu la raie on peut voir qu’on obtient un bon accord entre
mesures et fréquences théoriques. Dans le cas où la structure hyperfine est très
étendue perturbant beaucoup le pointé de fréquence cet écart augmente quelque
peu. Comparativement à nos mesures on constate ainsi qu’à 256GHz pour les
valeurs de K faible (K=0,1), les écarts sont plus faibles que la centaine de kHz.
Dans le cas des raies de nombre quantique K plus élevés, la structure hyper-
fine non résolue enregistrée explique les écarts de fréquence avec les calculs de
l’ordre de la centaine de kHz.
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TAB. 4.6: Fréquences centrales des raies d’absorption mesurées. Comparaison
de ces valeurs avec les fréquences calculées et celles données par la base de
donnée du JPL. Les incertitudes σ sont données entre parenthèses et portent sur
le dernier chiffre significatif.
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Dans le cas des prédictions de la base de données JPL, on constate tout d’abord
que l’incertitude des fréquences augmente rapidement avec la fréquence. Celle-
ci devient du même ordre de grandeur que l’écart entre mesure et prévision au
delà de 900GHz. Par ailleurs les écarts entre mesure et prévision même dans
le cas d’une faible perturbation par la structure hyperfine restent de manière
générale bien inférieurs à 400kHz.

On peut donc considérer que notre spectromètre dans la limite de raies peu per-
turbées par l’étendue spectrale de la séparation hyperfine, donne des indications
sur les fréquences qui sont en accord avec les prédictions théoriques à une cen-
taine de kHz près. Dans le cas de raies perturbées par une structure hyperfine
non résolue très large les mesures sont précises à 300 kHz environ.

4.2.3 Conclusion des essais.

Cette caractérisation du spectromètre par mesures de raies d’absorption du chlo-
rométhanes a donc permis non seulement de caractériser le spectromètre en dé-
finissant des paramètres constitutif du montage important, mais aussi d’évaluer
ses performances en matière d’asservissement et de sensibilité.

Les résultats obtenus avec la molécule test nous montrent donc qu’il est possible
de réaliser avec notre spectromètre des mesures en modulation d’amplitude et en
modulation de fréquence sur une large gamme spectrale du rayonnement milli-
métrique et submillimétrique. L’enregistrement de spectres peut être réalisée sur
une plage spectrale de plusieurs GHz en balayant la fréquence d’émission d’une
des diodes ou alors sur une plage spectrale plus faible mais avec une meilleure
résolution en stabilisant les diodes et en balayant la fréquence de modulation des
MAO. Les spectres du chlorométhane que nous avons enregistrés à haute fré-
quence nous ont permis dans un premier temps, de calibrer de manière précise
l’intervalle spectral libre de notre cavité de référence.

Une fois ce point important déterminé, nous avons pu comparer nos mesures
aux fréquences de transitions théoriques calculées pour chaque raie d’absorp-
tion. Pour cela, une analyse des profils observés prenant en compte l’influence
des différentes composantes hyperfines des raies a été réalisée. Les fréquences
de transition de chaque raie ont été pondérées par les intensités respectives des
composantes hyperfines. Nos mesures semblent être en accord avec les calculs
et la base de donnée du JPL en affichant des écarts inférieurs à la centaine de
kHz quand la structure hyperfine ne perturbe pas trop les spectres. A haute fré-
quence, on constate des écarts par rapport aux fréquences prédites du même
ordre de grandeur que les incertitudes sur les prédictions.
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Toutes ces mesures ont été obtenues avec de bons rapports signal sur bruit. L’in-
tensité des raies d’absorption que nous avons mesurées s’étalent entre 10−1cm−1

et 10−3cm−1. Le rapport signal sur bruit de 25 :1 obtenu en une acquisition à
1.215T Hz pour des raies d’intensité de quelques 10−3cm−1 nous permet, en
tenant compte de la décroissance du signal utile à la spectroscopie, d’estimer
qu’il est possible de réaliser des mesures sur des raies d’absorption d’intensité
10−3cm−1 jusqu’à 1.5T Hz. Cette constatation semble cohérente avec les don-
nées vues dans le chapitre sur le photomélange. Pour améliorer encore ces per-
formances en matière de sensibilité, il faudra augmenter la puissance de rayon-
nement généré par le photomélangeur en augmentant les puissances optiques
incidentes, améliorer le couplage dans la cellule de spectroscopie ou encore uti-
liser une cellule de spectroscopie multipassages pour laquelle nous avons mis au
point des miroirs à grille polarisante (cf. annexe E) [208].

4.3 Élargissement collisionnel de raies
d’absorption de l’eau.

4.3.1 Une molécule d’intérêt atmosphérique.

La molécule d’eau (H2O), est une toupie asymétrique de symétrie C2v (FIG.
4.10). C’est l’une des molécules les plus simples connue à ce jour, mais son
universalité et sa complexité inattendue en font l’une des plus intéressantes à
étudier.

FIG. 4.10: Structure d’une molécule d’eau

L’eau est une molécule très recherchée dans le milieu interstellaire [209, 210,
211]. On a mis en évidence sa présence dans les milieux protoplanétaires [212]
ou même encore dans le soleil [213]. Elle est supposée jouer un rôle important
dans la chimie interstellaire en se déposant sur les grains sous forme de glace
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[214, 215]. Ces grains de matière sont exposés au rayonnement UV et inter-
agissent avec d’autres grains. La glace à leur surface piège les atomes et permet
leur interaction [216]. Les grains entourés de glace semblent donc être des sites
privilégiés de création de molécules complexes comme CO2 [217] ou encore
CH3OH [218] .

L’importance de l’eau dans la chimie terrestre est cruciale, tout particulièrement
dans l’atmosphère [219, 220]. Elle joue tout d’abord le rôle de régulateur du cli-
mat. La présence de vapeur d’eau dans la troposphère est à la source de la forma-
tion des nuages et des pluies. L’eau réagit dans la troposphère avec des polluants
primaires comme SO2 pour former de l’acide sulfurique H2SO4 responsable de
pluies acides. Dans la stratosphère, l’eau prend une part active dans la chimie
qui entre en jeu dans les échanges radiatifs et l’effet de serre [221]. En effet,
les radicaux Hydroxyl OH obtenus par radiolyse et les peroxydes d’hydrogène
H2O2 (Formule 4.8) formés à partir de la vapeur d’eau [222] sont des espèces
réactives (oxydantes) qui sont très impliquées dans la chimie atmosphérique au
même titre que l’ozone.

O3→ O(1D)+O2

O(1D)+H2O→ 2OH
2OH→ H2O2 (4.8)

La vapeur d’eau est actuellement observée dans l’atmosphère par plusieurs sa-
tellites comme Odin [223].

Que ce soit dans le but de réaliser des observations astrophysiques depuis le sol
ou pour évaluer l’impact de la vapeur d’eau sur le climat terrestre, l’étude de la
propagation du rayonnement électromagnétique à travers l’atmosphère est im-
portante [224, 225]. La détermination de la position des raies d’absorption, de
leur forme et de leur intensité permet la mise en place de fenêtres d’observa-
tions atmosphériques pertinentes pour des sondages à distance. L’évaluation des
intensités et des formes de raies permet aussi de nettoyer les spectres observés,
ce qui facilite leur interprétation. L’identification progressive des raies et leur
attribution à des molécules déjà connues permet d’identifier d’autres raies liées
à de nouvelles espèces moléculaires. Ces données contribuent aussi à résoudre
des problèmes de modélisation du spectre d’absorption de l’atmosphère qui reste
mal compris à l’heure actuelle, comme par exemple le rôle du continuum d’ab-
sorption de l’eau et les effets lointains d’ailes des raies [226].

Dans ce but, le spectre millimétrique et submillimétrique de l’eau et celui de ses
isotopomères est étudié en laboratoire dans l’état fondamental et dans des états
de vibration excités [227, 228, 229, 230, et références citées dans ces articles].
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Elargissement collisionnel de raies de l’eau Les paramètres de l’élargissement
des raies d’absorption de l’eau par O2 et N2, principaux constituants de l’air, sont
aussi étudiés de manière extensive. Plusieurs études ont été réalisées dans la
plage submillimétrique par des équipes utilisant des techniques expérimentales
différentes. Dick et al. [231] ont étudié la dépendance en température de l’élar-
gissement collisionnel de la raie (110← 101) avec un spectromètre à multiplica-
teur actif. Seta et al. [232] utilisent un spectromètre Térahertz résolu en temps
alors que Markov et al. [233], dont les mesures ont été reprises par Golubiatni-
kov et al. [234], font usage d’un spectromètre utilisant l’effet photo-acoustique.
Les valeurs d’élargissement collisionnel obtenues par ces équipes affichent des
écarts allant jusqu’à plus de 20%. Dans un premier test de faisabilité d’obser-
vation des profils de raies avec le spectromètre Térahertz, nous avons étudié
les raies d’absorption de l’eau (110← 101) à 556 GHz, (211← 202) à 752 GHz,
(827← 734) à 1296 GHz et (625← 532) à 1322 GHz. Les raies de l’eau pure ont
tout d’abord été pointées en fréquence (TAB. 4.7) et montrent un bon accord
avec les fréquences prédites dans la base de donnée JPL [202] en tenant compte
des écarts types estimés.

Transition
Fréquence JPL

(MHz)
Fréquence de pointé
expérimental (MHz) νmes−νJPL

(MHz)
(110← 101) 556936.002(50) 556935.910(100) −0.092
(211← 202) 752033.227(100) 752033.167(100) −0.057
(827← 734) 1296411.033(300) 1296410.741(100) −0.291
(625← 532) 1322064.803(300) 1322064.962(100) 0.158

TAB. 4.7: Fréquences de pointé des raies de l’eau pure et comparaison avec les
prévisions de la base de donnée du JPL.

Une étude exploratoire des paramètres d’élargissement a ensuite été lancée dont
on présentera les premiers résultats. On verra que nous avons été confronté à un
problème d’intensité des raies qu’il nous a fallu résoudre avant de commencer
l’étude proprement dite.

4.3.2 Principe des mesures.

Protocole expérimental.

Le spectromètre Térahertz est utilisé dans la même configuration que précédem-
ment (FIG. 4.2) à l’exception du photomélangeur qui a été remplacé. Celui utilisé
ici a un de temps de vie de porteur de 540 f s et émet plus de puissance dans la
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partie basse du spectre que celui de 320 f s utilisé précédemment (cf.2.21). Pour
contenir la vapeur d’eau, une cellule d’absorption en inox de 1.5 mètres de lon-
gueur est mise sous vide à l’aide d’une pompe turbomoléculaire. La pression à
l’intérieure de la cellule est mesurée par le biais d’une jauge Baratron MKS de
gamme 10−4Torr−1Torr. L’étude a été réalisée à température ambiante 297±1
K stabilisée par le climatiseur du local.

On utilise pour cette étude un échantillon d’eau distillée et des bouteilles de gaz
N2 et O2 de grande pureté (pour N2 supérieure à 99.9999% et pour O2 supérieure
à 99.995%). Les gaz perturbateurs, N2 et O2 sont introduits dans la cellule par
une vanne micrométrique qui permet de contrôler avec précision la pression de
gaz désirée.

Avant chaque série de mesures, on réalise une première acquisition avec la cel-
lule vide. Celle-ci permet de déterminer la puissance de rayonnement transmise
S0(ν) en l’absence de gaz. On introduit ensuite un excès de vapeur d’eau par
rapport à la pression d’eau pure à laquelle on désire travailler. Une partie de
cette vapeur d’eau est adsorbée par les parois de la cellule. On attend ensuite 20
minutes pour que la pression s’homogénéise et on pompe le trop plein afin de ne
laisser qu’une pression de vapeur de l’ordre de 15 .10−3 Torr. Une acquisition
est réalisée sans gaz perturbateur quand la pression d’eau est bien stabilisée. Des
acquisitions avec différentes pressions de gaz perturbateurs sont ensuite enregis-
trées sur la gamme accessible avec la jauge Baratron. Chaque spectre S(ν) est
réalisé en balayant une plage spectrale de 42MHz et enregistré après moyennage
sur deux ou quatre acquisitions soit environ une à deux minutes pour un spectre
de 400 points.

Forme théorique des raies : Traitement des spectres

Les mesures sont réalisées en modulation d’amplitude à 500Hz avec un hacheur
mécanique. La modulation d’amplitude permet grâce à une détection synchrone
d’accéder directement à la forme vraie des raies d’absorption étudiées. Ce profil
est modélisé par la loi de Beer-Lambert [235]

S(ν) = S0(ν)exp[−α(ν).L] (4.9)

où L représente la longueur de la cellule et α(ν) le coefficient d’absorption de
la molécule à la fréquence ν . Le signal enregistré pour chaque raie d’absorption
divisé par celui obtenu à vide devrait donner accès au terme en exponentielle de
l’expression (4.9) appelé transmittance de la raie T (ν).
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T (ν) =
S(ν)
S0(ν)

= exp[−α(ν).L] (4.10)

dans lequel α(ν) est dépendant de la constante SAB exprimée en MHz/Torr/cm,
appelée aire de la raie et de la pression de gaz actif introduit dans la cellule PH2O
[236, 237] :

α(ν) = SAB.PH2O. f (ν) (4.11)

La fonction f (ν) est la forme de raie normalisée telle que

ˆ
f (ν)dν = 1 (4.12)

Ainsi f (ν) est une grandeur homogène à l’inverse d’une fréquence.

Dans cette étude la forme de f (ν) est un profil de Voigt. Cette fonction est la
convolution d’une fonction gaussienne caractérisant l’élargissement Doppler de
la raie et d’une lorentzienne liée à l’élargissement par pression dû aux collisions
moléculaires.

4.3.3 Mise en oeuvre du protocole : Intensité de la raie à
1322GHz

Avant de mener à bien l’étude sur l’élargissement induit par collision avec O2 et
N2, on réalise une brève étude sur l’auto-élargissement de la raie (625← 532) à
1322 GHz. Pour cela, des pressions croissantes de vapeur d’eau sont introduites
dans la cellule. Après chaque introduction d’eau, on attend 20 minutes pour que
la pression se stabilise, puis on enregistre les spectres (exemple FIG. 4.11). La
courbe gaussienne S0(ν) obtenue cellule vide traduit l’évolution de la puissance
du rayonnement Térahertz généré par photomélange lié à l’efficacité de la mo-
dulation acousto-optique du faisceau de la diode DCLE1 (cf. chapitre 2, section
2.3.2). Le réglage du modulateur acousto-optique est réalisé de manière à « cen-
trer » la raie d’absorption considérée par rapport à la gaussienne de puissance de
rayonnement générée.

A partir des relevés de S(ν) et S0(ν) (FIG. 4.11) et en utilisant la relation (4.10)
on obtient les relevés de transmittance (FIG. 4.12).

On constate tout d’abord un bruit important dans les ailes des spectres qui sera
commenté en détail plus loin (cf. section 4.3.4). Pour les plus hautes pressions de
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FIG. 4.11: Spectres bruts de la raie (625← 532) à 1322 GHz et à 297 K obtenus
en sortie de détection synchrone pour différentes pressions d’eau pure. Le seuil
noté CN indique le 0 de puissance générée par le photomélangeur. Le décalage
CN est lié au rayonnement de corps noir détecté par le bolomètre.

FIG. 4.12: Raie de la vapeur d’eau à 1322GHz à 297 K en fonction de la pression
d’eau introduite dans la cellule.
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vapeur d’eau, la raie est saturée et présente un fond plat, l’intégralité du rayonne-
ment à la fréquence centrale de la raie étant absorbée. Cependant la transmittance
ne parait pas nulle. Le décalage par rapport au 0 de transmittance, figuré par une
double flèche sur la figure (4.12) est évalué à 13%.

Interprétation du décalage.

Une première interprétation possible du décalage du 0 est celle d’une contribu-
tion du rayonnement de corps noir.

Le bolomètre est sensible au rayonnement de corps noir de la pièce dans laquelle
il se trouve. Ainsi, même si aucun rayonnement n’est généré par le photomélan-
geur comme c’est le cas dans les ailes des spectres de la figure (4.11) le signal
détectée par le bolomètre n’est pas exactement nul. Le 0 de transmittance des
acquisitions est donc modifié par ce rayonnement de corps noir.

Cette implication du rayonnement de corps noir sur le décalage du 0 a été rejetée.
En effet, comme on le voit sur la figure (4.11) le seuil de signal détecté par
le bolomètre lié au corps noir CN, matérialisé par une droite noire, est bien
inférieur au décalage du 0 que subit effectivement la raie lorsqu’on introduit une
pression de 113.2 mTorr d’eau pure dans la cellule. Si le décalage du 0 était dû
au corps noir, alors on aurait sur les ailes des spectres un décalage similaire à
celui observé au centre de la raie, ce qui n’est pas le cas ici. Le décalage de
transmittance de la raie a donc une autre origine.

Une explication possible de ce décalage est lié à la méthode de stabilisation.

Pour asservir les deux diodes sur les résonances de la cavité Fabry-Pérot, on mo-
dule leur courant d’injection respectivement à 20 MHz et 24 MHz (FIG. 4.13).
Cette modulation crée des bandes latérales de fréquences ( BLν1−, BLν1+ ,
BLν2− et BLν2+) de part et d’autre des porteuses ( Pν1 et Pν2) dont l’intensité
est de l’ordre de 5% de celle des porteuses. Lorsqu’on superpose les rayonne-
ments des deux diodes pour le photomélange, on superpose spatialement leurs
porteuses, mais aussi leurs bandes latérales qui vont éclairer également le pho-
tomélangeur.

Le photomélangeur réalise la différence de fréquences des faisceaux incidents.
Il génère donc en majeure partie du rayonnement à la fréquence différence des
deux porteuses, Pν1 et Pν2, qui sont les composantes spectrales les plus intenses.
Cependant, il peut aussi générer du rayonnement en faisant la différence de fré-
quence entre les bandes latérales de faible intensité d’une diode et la porteuse de
l’autre diode (par exemple entre la porteuse laser de la diode1, Pν1, et la bande
latérale « plus » de la diode 2, BLν2+).
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FIG. 4.13: Le photomélangeur détecte les porteuses des diodes 1 et 2 ainsi que
leurs bandes latérales. Du rayonnement peut être généré par battement entre por-
teuse d’une diode et bandes latérales de l’autre.

Le rayonnement incident détecté par le bolomètre comporte plusieurs compo-
santes :

– Une composante très intense issue de la réponse du photomélangeur au batte-
ment des porteuses

– Des composantes faibles, issues des battements entre porteuses et bandes la-
térales.

Les composantes de signal liées aux bandes latérales ne contribuent pas au
spectre que l’on enregistre car elles sont non résonantes avec la raie étudiée.
Elles sont néanmoins détectées par le bolomètre. Lorsque l’épaisseur optique de
la raie est très grande devant l’unité, la totalité du rayonnement lié au battement
entre les porteuses est absorbé mais pas celui lié aux battements entre une por-
teuse et les bandes latérales, ce qui conduit à un décalage du 0 de transmittance.

Avec le programme de simulation des puissances de rayonnement généré par
photomélange (chapitre 2), on peut évaluer la puissance de chacune des compo-
santes dans des conditions usuelles. En sommant les puissances des contributions
porteuse/bandes latérales, on atteint 10% environ de la puissance obtenue par le
battement des deux porteuses. Ces 10% de rayonnement « parasite » expliquent
donc l’allure de nos spectres.
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Une nouvelle définition de T (ν).

Ce décalage du 0 de transmittance modifie le profil (4.9). Le signal que l’on enre-
gistre lors des acquisitions à vide noté S0(ν) peut alors être exprimé en fonction
de l’intensité du rayonnement généré par les deux porteuses Iporteuse(ν) aug-
menté d’une proportion p liée au signal généré par les bandes latérales, définis-
sant le décalage du 0 de transmission.

S0(ν) = Iporteuse(ν)[1+ p] (4.13)

Le signal enregistré par le bolomètre en présence de gaz S(ν) peut aussi être
exprimé en fonction du profil d’intensité de la raie I(ν) et des paramètres précé-
dents.

I(ν) = T (ν). Iporteuse(ν) (4.14)

S(ν) = I(ν)+ p Iporteuse(ν) (4.15)

A partir de l’expression du rapport de S(ν) par S0(ν), qu’on appelle pseudo-
transmittance, on peut donc remonter à la vraie forme de la transmittance T (ν).

S(ν)
S0(ν)

=
T (ν)+ p

1+ p
=

exp[−α(ν).L]+ p
1+ p

(4.16)

ou bien

T (ν) =
S(ν)
S0(ν)

(1+ p)− p (4.17)

Par la suite pour éviter la propagation des erreurs, chaque profil enregistré sera
analysé en utilisant la relation (4.16). Compte tenue de l’équation (4.11) on aura :

S(ν)
S0(ν)

=
exp[−SAB.PH2O.L. f (ν)]+ p

1+ p
(4.18)

où le terme L désignant la longueur de la cellule d’absorption est connu a priori.

Dans ce travail, f (ν) est un profil de Voigt, dont la contribution gaussienne a
une demi largeur à mi-hauteur ∆νd (exprimée en Hertz) laissée fixe lors de la
régression, car liée à la contribution de l’effet Doppler à la largeur de la raie
étudiée. Elle découle de la relation
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∆νd =
ν0

c

(
2ln2.RT

M

)1/2

(4.19)

Où R est la constante des gaz parfaits et c la vitesse de la lumière. A partir de
(4.19) on obtient la relation (4.20) vue précédemment

∆νd =
7.15.10−7

2

(
T
M

)1/2

ν0 (4.20)

Avec M = 18g/mol et T = 297K.

La largeur Doppler de chacune des raies est répertoriée dans le tableau suivant
(TAB. 4.8).

Transition Fréquence
(MHz)

Demi-Largeur
Doppler ∆νd

(MHz)
(110← 101) 556935.910 0.807
(211← 202) 752033.167 1.090
(827← 734) 1296410.741 1.892
(625← 532) 1322064.962 1.929

TAB. 4.8: Demi-largeur à mi-hauteur de la composante Doppler utilisée lors des
ajustements par profil de Voigt pour chaque fréquence de transition mesurée à
297K.

La comparaison du profil expérimental avec le profil théorique de Voigt est réa-
lisée par la méthode des moindres carrés. Son résultat permet de définir la fré-
quence centrale de chaque raie ν0, la surface des pics d’absorption A, définie
comme

A = SAB.PH2O.L (4.21)

ainsi que leur demi largeur collisionnelle ∆νl (partie lorentzienne du profil).

Mesure de l’amplitude de la raie.

Afin de vérifier la pertinence de l’utilisation du profil (4.18) pour les ajustements
de l’étude par gaz perturbateur, on a analysé l’évolution de l’amplitude de la raie
de l’eau ajustée pour différentes valeurs du paramètre p. On a vu par la relation
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(4.21) que l’amplitude A de la raie étudiée est proportionnelle à la pression du
gaz absorbant.Le profil (4.18) sera donc validé si l’amplitude que l’on obtient
après ajustement pour les acquisitions réalisées à 1322 GHz évolue linéairement
avec la pression d’eau introduite. On vérifiera que la valeur de p choisie tient
compte des observations expérimentales et conduit à un résultat cohérent avec la
valeur du paramètre SAB défini dans la base de donnée HITRAN [238, 239].

Lors de cette procédure, la demi-largeur gaussienne de f (ν), la fonction de
Voigt, est fixée par la formule (4.20). La demi-largeur lorentzienne de f (ν),
notée ∆νl , est obtenue par le biais du coefficient d’auto-élargissement γH2O de
la raie de l’eau à 1322 GHz et dépend de la pression de vapeur d’eau introduite
PH2O.

∆νl = γ
H2O.PH2O (4.22)

Pour la raie considérée la valeur de γH2O n’est pas ajustée à cause de l’insuffi-
sance du rapport signal sur bruit qui introduit une corrélation avec A. Sa valeur
est ici fixée à celle donnée par HITRAN [240], γH2O = 17 MHz/Torr.

On observe l’évolution de la valeur A déterminée par ajustement pour chaque
pression de vapeur d’eau introduite, et ce, en fonction du paramètre p. On obtient
approximativement des évolutions linéaires de A (FIG. 4.14) .

FIG. 4.14: Évolution de l’amplitude A de la raie de l’eau pure à 1322 GHz en
fonction de la pression introduite pour différentes valeurs du paramètre p.
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A partir de ces courbes (FIG. 4.14) on peut remonter à la constante SAB ex-
périmentalement obtenue pour la raie considérée connaissant la longueur de la
cellule L = 1.5m. L’évaluation de SAB a été réalisée à partir des ajustements
avec p = 0, p = 0.13 et p = 0.2 qui donnent des valeurs de respectivement
3.64(9)MHz/Torr/cm, 5.19(10)MHz/Torr/cm et 6.04(14)MHz/Torr/cm.
Ces valeurs sont comparées à celle de la base de données HITRAN de 5.57(11)
MHz/Torr/cm. Bien que p = 0 donne une meilleure linéarité de l’évolution de
A, on a conservé la valeur expérimentale de p = 0.13 déduite de la figure (FIG.
4.12) et qui semble en meilleur accord avec les caractéristiques des signaux étu-
diés.

Conclusion.

L’évaluation de l’intensité de la raie de l’eau pure à 1322 GHz avec le proto-
cole expérimental de départ a montré un décalage du zéro de transmittance que
l’on a relié à la manière dont sont stabilisées les diodes lasers. Ce décalage a
nécessité de redéfinir l’expression donnant la transmittance T (ν) en fonction du
rapport S(ν)/S0(ν) (4.18), appelé pseudo-transmittance, auquel on a accès ex-
périmentalement et d’un paramètre p définissant le décalage de la transmittance.
L’ajustement des spectres expérimentaux par la relation (4.18) a été validé par
la comparaison de l’amplitude de la raie de l’eau pure à 1322 GHz obtenue ex-
périmentalement avec celle de la base de données HITRAN et une valeur opti-
mum du paramètre p a été déterminée de l’ordre de 13%. On considère que les
paramètres d’asservissement utilisés dans l’étude de chaque raie sont sensible-
ment les mêmes. Ainsi les profils obtenus lors des expériences d’élargissement
par gaz perturbateurs seront ajustés en utilisant la relation définissant la pseudo-
transmittance dans laquelle p sera conservé constant à 13%.

4.3.4 Application aux mesures d’élargissement collisionnel.

Mesures d’élargissement par N2 et O2 des raies de l’eau.

Le protocole expérimental est appliqué à l’étude de l’élargissement collision-
nel des raies d’absorption (110← 101), (211← 202), (827← 734) et (625← 532)
respectivement pointées dans le tableau (4.7). Le tableau (TAB. 4.9) retranscrit
les conditions expérimentales imposées aux fréquences des diodes lasers et au
modulateur acousto-optique de la diode DCLE1 pour réaliser les mesures sur
chacune de ces raies.

On rappelle (cf. section 2.5.1 équation 2.31) que la fréquence du rayonnement
généré par photomélange lors de ces mesures est telle que
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ωT Hz = (ν1−ν2)+2ωMAO (4.23)

On notera encore le caractère gaussien de S0(ν) (cf. section 2.3.2) déjà observé
lors des mesures à 1322 GHz (FIG. 4.11). Il est lié à la bande passante de la
modulation acousto-optique sans modification de l’angle d’incidence du rayon-
nement infrarouge de DCLE1 dans le MAO [115]. Les largeurs à mi-hauteur de
S0(ν) données dans la dernière colonne du tableau (TAB. 4.9) traduisent donc
la plage spectrale dans laquelle l’efficacité de génération du rayonnement par
photomélange est la plus importante autour de la fréquence centrale de modula-
tion acousto-optique utilisée. On constate que plus ωMAO augmente plus la plage
spectrale utile du spectromètre diminue.

Pointé de
fréquence de
la raie (MHz)

Fréquence du
battement des
diodes ν1−ν2

(MHz)

Fréquence centrale
de la plage de

balayage du MAO
de DCLE1 (MHz)

Largeur à
mi-hauteur de
S0(ν) (MHz)

556935.910 556582.661 ≈ 177 30
752033.167 751349.137 ≈ 342 16

1296410.741 1295946.169 ≈ 232 26
1322064.962 1321415.632 ≈ 325 18

TAB. 4.9: Conditions de modulation utilisées lors des mesures d’élargissement
collisionnel.

Lors de l’enregistrement des spectres, nous avons été confronté à des problèmes
techniques qui ont rendu plus difficile notre étude. On exposera certains de ceux-
ci à travers les études à 556 GHz et 752 GHz.

Mesures à 556 GHz La position de la raie (110← 101) à 556GHz associée à un
problème d’ordre matériel a imposé une fréquence de modulation du MAO de la
diode DCLE1 en dehors de sa gamme d’utilisation usuelle. Cette contrainte a en-
traînée une diminution du rayonnement généré par photomélange, qui par consé-
quent a réduit les rapports signal à bruit de nos enregistrements. Les acquisitions
de la raie perturbée par des pressions d’azote croissantes divisées par le signal
de référence S0(ν) (FIG. 4.15(a)) donnent les spectres de pseudo-transmittance
de la figure (FIG. 4.15(b)).

On constate qu’avec l’augmentation de la pression de gaz perturbateur, la raie
d’absorption s’élargit et que son intensité décroît. En effet, lors de l’introduction
d’un gaz étranger, le nombre de molécules d’eau « actives » dans la cellule reste
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FIG. 4.15: (a) Signal d’émission à vide S0(ν) enregistrée en modulation d’am-
plitude à 556 GHz traduisant l’efficacité de génération du rayonnement Téra-
hertz liée à l’efficacité de la modulation acousto-optique du faisceau de la diode
DCLE1. (b) Profils de pseudo-transmittance de la raie d’absorption de l’eau
(110 ← 101) à 556 GHz en fonction de la pression de gaz N2 introduit dans la
cellule enregistrés à 297K avec PH2O initiale ≈ 15.10−3Torr.
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fixe. Ce nombre de molécules conditionnant la surface de la raie, lorsque celle-ci
s’élargit, l’intensité diminue pour que la raie garde la même surface [226].

Dans le cas où le gaz perturbateur introduit est O2, on constate le même phéno-
mène d’élargissement qu’avec N2.

Mesures à 752 GHz Le même type de mesures est réalisé à 752 GHz. Là en-
core, on a dû utiliser le MAO en dehors de sa gamme de modulation usuelle ce
qui entraîne des effets similaires à ceux rencontrés à 556 GHz au niveau du rap-
port signal à bruit. Cependant, le phénomène semble plus problématique à cette
fréquence.

En effet, l’enregistrement du signal de référence réalisé cellule vide (FIG. 4.16(a))
met en évidence une diminution de la bande passante de l’efficacité du MAO par
rapport à celle obtenue à 556 GHz (cf. TAB. 4.9, dernière colonne). Ce phéno-
mène est lié à la plus grande fréquence de modulation utilisée ici (cf. chapitre 2).
Sur les ailes des spectres, les valeurs de tension mesurées en sortie de détection
synchrone pour la ligne de base et les spectres sont très petites. Lorsqu’on fait
leur rapport, il en découle des fluctuations du signal de transmittance qui peuvent
être importantes, comme on peut le voir sur la figure (FIG. 4.16) qui représente la
pseudo-transmittance de la raie d’absorption en fonction de la pression de gaz N2
introduit. Ces fluctuations dégradent la précision des ajustements en masquant
artificiellement les ailes des raies.

Afin de limiter les incertitudes liées aux ailes de chaque acquisition, les 40 pre-
miers points et les 60 derniers ne sont pas pris en compte dans les procédures
d’ajustement.

Procédure d’ajustement.

Pour confirmer les observations préliminaires, chaque profil enregistré est en-
suite analysé par comparaison avec un profil obéissant à la relation (4.18) dans
lequel la largeur de la contribution Doppler est fixée à celle indiquée par le ta-
bleau (4.8).

La figure (FIG. 4.17) illustre l’ajustement de la raie de l’eau à 556GHz perturbée
par 0.1 Torr de N2 avec une équation de ce type ainsi que le résidu obtenu. Le
résidu de cet ajustement et ceux obtenus lors des ajustements pour les raies à
plus haute fréquence ont permis de confirmer que le profil utilisé ici est pertinent
et que, compte tenu des performances actuelles du spectromètre, un profil plus
élaboré tel que celui de Galatry ou de Voigt dépendant des vitesses [226] n’est
pas nécessaire.
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FIG. 4.16: (a) Signal d’émission à vide S0(ν) enregistrée en modulation d’am-
plitude à 752GHz. (b) Profils de pseudo-transmittance de la raie d’absorption de
l’eau (211← 202) à 752 GHz en fonction de la pression de gaz N2 introduit dans
la cellule enregistrés à 297K avec PH2O initiale ≈ 15.10−3Torr.
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FIG. 4.17: Transmittance de la raie d’absorption de l’eau (110← 101) à 556GHz
perturbée par 0.1Torr de N2 et résidu de son ajustement par un profil de Voigt.

On en déduit la demi-largeur à mi-hauteur de la composante lorentzienne ∆νl
pour la pression de gaz perturbateur introduite. Celle ci est modélisée en fonction
du gaz perturbateur par la formule

∆νl = γ
H2OPH2O + γ

GazPGaz (4.24)

Où γH2O et γGaz sont respectivement les coefficients d’auto-élargissement et
d’élargissement par le gaz perturbateur de la vapeur d’eau et où PH2O et PGaz
sont les pressions partielles de vapeur d’eau et de gaz perturbateur introduites
dans la cellule. Comme PH2O est fixée lors des expériences par la quantité de
vapeur d’eau introduite initialement, ∆νl ne doit varier qu’avec l’augmentation
de PGaz.

Expérimentalement on constate que ∆νl évolue linéairement avec la pression
de gaz perturbateur. L’évolution linéaire de la demi-largeur collisionnelle des
raies de l’eau est ainsi mise en évidence pour les quatre fréquences d’absorp-
tion comme on peut le voir sur les graphiques suivants (FIG. 4.18, 4.19 et 4.20).
L’ordonnée à l’origine de chaque courbe est lié à la pression de vapeur d’eau
introduite initialement (composantes γH2OPH2O de l’expression 4.24). Elle prend
aussi en compte l’élargissement dû à une éventuelle fonction d’appareil du spec-
tromètre. Elle n’a pas d’influence sur l’élargissement car ici on observe l’évo-
lution de la largeur collisionnel en fonction de la pression de gaz perturbateur
introduit.
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FIG. 4.18: Demi-largeur à mi-hauteur de la raie de la vapeur d’eau à 556 GHz
en fonction de la pression de gaz N2 et O2 introduite dans la cellule à
297K et PH2O ≈ 15.10−3Torr. On trouve γN2 = 4.25(7) MHz/Torr γO2 =
2.10(7)MHz/Torr

FIG. 4.19: Demi-largeur à mi-hauteur de la raie de la vapeur d’eau à 1296 GHz
en fonction de la pression de O2. On trouve γO2 = 2.05(10)MHz/Torr
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FIG. 4.20: Demi-largeur à mi-hauteur de la raie de la vapeur d’eau à 1322 GHz
en fonction de la pression de O2. On trouve γO2 = 1.70(8)MHz/Torr

Le coefficient d’élargissement par gaz perturbateur γGaz est alors déterminé pour
chaque raie. Pour cela, à partir des droites, une régression linéaire utilisant la
méthode des moindres carrés est effectuée. La pente de la droite ainsi définie
permet d’accéder à la valeur de γGaz.

Problème des incertitudes.

Les incertitudes de nos mesures peuvent avoir plusieurs origines connues mais
restent difficile à maîtriser. Il peut y avoir une incertitude sur la détermination des
pressions de vapeur d’eau et de gaz perturbateur introduit, cependant l’utilisation
d’une jauge à capacitance nous permet d’obtenir des précisions de lecture de
l’ordre de un pourcent. Le contrôle de la quantité d’eau adsorbée sur les parois
de la cellule en inox est plus délicat. Si une partie de l’eau adsorbée sur les parois
de la cellule est relâchée au cours de l’expérience alors PH2O augmente. Sur le
temps d’enregistrement de chaque raie, une augmentation de la pression partielle
d’eau est difficilement discernable.

L’observation de l’évolution des amplitudes des raies en fonction de la pression
montre une variation d’environ 25% sur une série de mesure (FIG. 4.21). Si
on considère que cette évolution est uniquement lié à une désorption de vapeur
d’eau alors la contribution de l’auto-élargissement à la largeur de raie augmente
elle aussi de 25%. Une évaluation rapide de cette contribution peut être obtenue
en estimant l’évolution de la pression d’eau au cours d’une série de mesures que
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FIG. 4.21: Évolution de l’amplitude de la raie de l’eau à 1296GHz en fonction de
la pression de O2 introduite. Si cette évolution est attribuable à une désorption
d’eau dans la cellule alors PH2O passe de 15.10−3 Torr à 18,8.10−3 Torr au
cours de l’expérience.

l’on relie au coefficient d’auto-élargissement de la raie considéré pour obtenir
l’évolution du premier terme de l’expression (4.24) comme l’ont fait Hoshina
et al. [241]. Par exemple, à 1296 GHz lors des enregistrements avec O2, PH2O
passerait ainsi de 15.10−3 Torr à 18,8.10−3 Torr ce qui, compte tenue du coeffi-
cient d’élargissement dû à H2O à cette fréquence (γH2O = 15 MHz/Torr), don-
nerait une contribution supplémentaire à l’élargissement liée à l’eau de l’ordre
de 0.06MHz/Torr , plus faible que l’incertitude de 0.1MHz/Torr obtenue pour
la valeur de γO2(cf. FIG. 4.19). Dans ce travail, de manière générale, les modifi-
cations des coefficients d’élargissement collisionnels liées à l’eau pour chacune
des raies sont comprises dans les écarts types des mesures. Pour s’affranchir de
ce problème lié au contrôle de la pression d’eau dans la cellule de spectroscopie
on pourrait utiliser une cellule en verre ou encore une cellule dans laquelle aura
été déposé une couche d’un revètement de type silane ou téflon qui semblent
avoir un meilleur comportement vis à vis de la vapeur d’eau.

Une autre cause d’incertitude est liée au traitement des données brutes. Ainsi,
de larges fluctuations de la pseudo-transmittance sont présentes sur les ailes des
spectres. Ce phénomène est d’autant plus important que la bande passante de gé-
nération du rayonnement est faible. Ces fluctuations augmentent les incertitudes
sur les demi-largeurs déterminées. Des mesures ultérieures sur d’autres raies de
l’eau tireraient avantage de l’extension de l’excursion de fréquence accessible
par modulation acousto-optique sur un spectre. Une solution serait de disposer
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de platines de rotation motorisées pour les MAO ou d’une troisième diode asser-
vie en phase sur une diode infrarouge stabilisée Pound-Drever-Hall (cf.2.3.2).

Comparatif des mesures d’autres équipes

L’observation des résultats obtenus de manière récentes par les autres équipe qui
se sont penchées sur les problèmes d’élargissement collisionnel de l’eau peut
porter à questionnement. En effet on peut constater des écarts conséquent entre
les valeurs de coefficients d’élargissement obtenus par ces équipes. A ce stade
nous avons jugé nécessaire de décrire plus précisément les conditions dans les-
quelles ont été réalisées les mesures de chaque équipes et les incertitudes qui
leurs sont associées quand celles-ci sont discutées.

Spectroscopie à détecteur Radioacoustiques Des mesures à basses pressions
(jusqu’à quelques Torr de gaz de gaz perturbateur) utilisant un spectromètre à
détecteur radioacoustique ont été réalisées par Markov et al. [233] sur la raie
(110← 101) en 1995. Elles ont été reprise par Golubiatnikov et al [234] en 2008.
Celles-ci bénéficient d’une très bonne résolution spectrale lié à une source BWO
stabilisé en fréquence par un synthétiseur référencé sur un étalon de fréquence
rubidium. Les causes d’incertitudes majeurs attribuées à ce spectromètre sont le
bruit acoustique sur le détecteur et des effet d’ondes stationnaire dans la cellule

Les caractéristiques spectrale de la source ont permis à Golubiatnikov de réaliser
des mesures de déplacement de fréquence de la raie d’absorption dont les valeurs
à 1σ semblent recouper les valeurs calculées par Gamache et al.[242, 243].

Les 20% d’écarts des deux valeurs d’élargissement collisionnel publiées, diffici-
lement explicable pour un même banc expérimental, ont été attribués à la tech-
nique de modulation de fréquence appliquée en 1995. Cependant, le manque
de description du protocole expérimental ne permet pas d’attribution précise à la
cause de ces écarts. La contribution aux coefficients d’élargissement collisionnel
obtenues liée à une possible désorption d’eau dans la cellule n’est pas évaluée
dans ces deux publications et considérée comme négligeable sur le temps de
mesure.

Spectroscopie résolue en temps Les mesures publiées dans l’article de Seta
et al. [232] et Hoshina et al. [241] ont été réalisées à forte pression de gaz (plu-
sieurs dizaines de Torr de gaz perturbateur) grâce à un spectromètre impulsion-
nel. Ce type de technique qui permet d’obtenir un spectre très large entre 0.1
et 3T Hz de l’échantillon en une acquisition souffre d’une résolution de l’ordre



CHAPITRE 4. APPLICATIONS DU SPECTROMÈTRE 166

du GHz. L’étude de déplacement en fréquence des raies d’absorption sondées
semble donc difficilement réalisable.

La précision des coefficients d’élargissement collisionnel obtenus avec ce mon-
tage expérimentale est discutée dans l’article de Hoshina et al.. Elle est influen-
cée par des erreurs systématiques liées aux fluctuations de stabilité de l’intensité
du signal Térahertz qui perturbe l’obtention des spectres par transformée de Fou-
rier ainsi que d’une évolution de la pression d’eau au cours de l’expérience. Cette
évolution donne lieu à une contribution de la pression d’eau à l’évolution de la
largeur collisionnelle des raies d’absorption donc l’influence à été évaluée à 1%
de la valeur d’élargissement collisionnel obtenue pour chaque raie.

A ces mesures d’élargissement collisionnel, il nous faut ajouter celles réalisées
par Dick et al. [231] sur un spectromètre à multiplicateurs actifs optimisé pour
les mesures basses températures qui souffrent elles aussi d’un effet de désorption
de l’eau dans la cellule et de problèmes d’ajustement de température.

L’ensemble de ces travaux publiés récemment sont donc entravés par des effets
d’erreurs systématiques donc les auteurs ont tenté une évaluations qui semble
comprise dans les barres d’écarts types liées aux procédures d’ajustement elles
même. L’évaluation de l’impact de ces erreurs systématiques ne permet toute-
fois pas d’expliquer entièrement les écarts des valeurs obtenues entres équipes
sans pouvoir évaluer de façon adéquate les effets de variations de pression d’eau
lors des expériences, ce qui semblent être le dénominateur commun à tous ces
montages expérimentaux. On notera que les incertitudes renseignées dans ce ma-
nuscrit concernant nos résultats et ceux des autres équipes ne portent que sur la
précision des ajustements.

Déplacement de fréquence des raies de l’eau induite par N2 et O2.

Les raies d’absorption de l’eau observée font donc l’objet d’un élargissement
collisionnel lié au gaz perturbateur introduit. L’introduction de gaz perturbateur
entraîne aussi un déplacement en fréquence des raies. Ce déplacement évolue
linéairement avec les pressions partielles de gaz introduit selon une formule ana-
logue à (4.24). On obtient donc une relation donnant la variation ∆ν0 de la fré-
quence centrale de la raie étudiée en fonction de la pression d’eau initialement
introduite et de celle du gaz perturbateur

∆ν0 = δ
H2OPH2O +δ

GazPGaz (4.25)

Où δ H2O et δ Gaz sont respectivement les coefficients de déplacement de la fré-
quence liés à l’eau et au gaz perturbateur. En considérant que le premier terme
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de l’expression (4.25) ne varie pas au cours de l’expérience alors le décalage en
fréquence de la raie n’est dû qu’à la pression de gaz perturbateur. Une évolu-
tion du pointé de fréquence est constaté expérimentalement lorsque l’on regarde
les fréquences centrales des raies obtenues lors des ajustements (FIG. 4.22) en
fonction de la pression de gaz introduite.

FIG. 4.22: Déplacement en fréquence du pointé de la raie à 1322GHz en fonction
de la pression de O2 introduite par rapport au pointé de fréquence de la raie en
eau pure. La dispersion des pointés est importante mais on peut observer une
décroissance de la fréquence centrale de la raie.

A partir de cette évolution on peut alors par un ajustement linéaire, accéder au
coefficient δ Gaz pour chaque raie étudiée. δ Gaz s’exprime en MHz/Torr. Sa dé-
termination est tout comme pour le coefficient d’élargissement collisionnel sujet
au problème d’incertitude sur la pression d’eau dans la cellule au cours de l’en-
registrement des spectres. Ce coefficient de déplacement de la fréquence centrale
de la raie en fonction de la pression est faible par rapport au coefficient d’élar-
gissement collisionnel, les précisions relatives de ces coefficients sont donc très
faibles.

Résultats

Les données obtenues à chaque fréquence de transition ont tout d’abord permis
de visualiser les tendances de déviation de la fréquence centrale des raies en
fonction de la pression de gaz perturbateur δ Gaz (TAB. 4.10).
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Fréquence
de la raie

δ N2

(MHz/Torr)
δ O2

(MHz/Torr)
Référence

Date de
publication

556 GHz 0.26(9) 0.17(9) Ce travail

(110← 101) 0.280(20) 0.135(10)
Golubiatnikov
et al.[234]

2008

0.401(71) 0.179(12)
Dick et al

[231]
2008

0.330(4) 0.170(3)
Markov et
al.[233]

1995

752 GHz
(211← 202)

0.23(10) - Ce travail

1296 GHz
(827← 734)

0.15(10) -0.11(9) Ce travail

1322 GHz
(625← 532)

- -0.12(9) Ce travail

TAB. 4.10: Déviation en fréquence des raies observées en fonction de la pression
de gaz perturbateur introduit. Les incertitudes entre parenthèses portent sur le
dernier chiffre de chaque valeur.

Elles permettent aussi d’accéder aux paramètres d’élargissement par pression de
la demi-largeur à mi-hauteur de la raie en fonction du gaz perturbateur (TAB.
4.11) ainsi qu’à leur incertitude.

Discussion sur les résultats.

Les incertitudes de pointé des fréquences centrales des raies de l’eau par pres-
sion de gaz perturbateur associées à l’incertitude expérimentale sur la fréquence
des raies enregistrées ne nous permettent pas de déterminer des coefficients δ Gaz

vraiment pertinents. Cependant ces observations exploratoire permettent tout de
même d’indiquer une tendance de l’évolution de la fréquence centrale des raies
en fonction de la pression de gaz perturbateur introduit, tendance confirmée par
les résultats d’autres équipes. Les écarts observés entre les valeurs obtenues par
ces différentes équipes montrent bien la difficulté de l’évaluation de ce coeffi-
cient de déplacement en fréquence, les valeurs de δ Gaz étant environ vingt fois
plus faibles que les coefficients d’élargissements collisionnel [226].

On peut constater en comparant les valeurs des coefficients d’élargissement pour
N2 et O2 à chaque fréquence que le coefficient obtenu pour O2 est quasiment
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Fréquence
de la raie

Élargissement
(MHz/Torr)

pour N2

Élargissement
(MHz/Torr)

pour O2

Référence
Date de

publication

556 GHz 4.25(7) 2.10(7) Ce travail

(110← 101) 4.60(40) 2.58(17)
Dick et al.

[231]
2008

4.477(36) 2.261(44)
Hoshina et

al.[241]
2008

4.590(20) 2.470(10)
Golubiatnikov
et al.[234]

2008

5.40(6) 3.10(6)
Markov et
al.[233]

1995

752 GHz 4.15(5) - Ce travail

(211← 202) 4.450(48) 2.136(64)
Hoshina et

al.[241]
2008

4.16(18) -
Gasster et
al.[244]

1988

1296 GHz
(827← 734)

3.07(17) 2.05(10) Ce travail

1322 GHz - 1.70(8) Ce travail

(625← 532) 3.759(146) 1.682(117)
Hoshina et

al.[241]
2008

TAB. 4.11: Tableau des élargissements collisionnels des raies d’absorption de
H2O. Les incertitudes entre parenthèses portent sur le dernier chiffre de chaque
valeur.
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deux fois plus faible que celui obtenu pour N2. Le phénomène d’élargissement
collisionnel entre H2O et ces deux gaz étant dû aux interactions électriques
entre les partenaires de collisions (interaction dipôle-quadrupôle et quadrupôle-
quadrupôle) [236, 245] cette constatation est cohérente avec la valeur de moment
quadrupolaire de N2 environ trois fois plus grande que celle de O2 [246]. Cela
confirme que les interactions longues distances H2O−N2 sont plus fortes que
les interactions H2O−O2. On constate aussi une décroissance de la valeur des
coefficients d’élargissement collisionnels avec l’augmentation du nombre quan-
tique J. Le moment dipolaire de l’eau étant une fonction du nombre quantique
rotationnel, les interactions entre la vapeur d’eau et le gaz perturbateur doivent
donc être plus faible pour des états plus excités [241]. Notre étude confirme donc
cette tendance.

De manière générale, aux basses fréquences, les mesures obtenues dans nos ma-
nipulations exploratoires semblent en accord à mieux que 10 % près avec celles
obtenues par les autres équipes. A 1322 GHz, le coefficient d’élargissement par
O2 semble en bon accord avec celui de Hoshina et al. [241]. A 1296GHz, aucune
donnée n’a encore été publiée à notre connaissance, les paramètres obtenus ici
sont donc originaux.

Paramètres d’élargissement pour l’air.

A partir des coefficients d’élargissement évalués pour N2 et O2 et en considérant
que l’air est composé de 79% d’azote et 21% d’oxygène, on peut alors faire une
estimation de l’élargissement par pression de la largeur des raies de l’eau dans
le cas de l’air [247]. Pour cela on utilise la formule simple

γ
air = 0.21γ

O2 +0.79γ
N2 (4.26)

Le même type de formule peut être appliqué pour évaluer le déplacement de
fréquence des raies

δ
air = 0.21δ

O2 +0.79δ
N2 (4.27)

Ce qui nous amène aux valeurs de γair et δ air du tableau (TAB. 4.12).

Dans le cas de l’élargissement et du déplacement des raies de l’eau par l’air, une
comparaison peut être réalisée avec les valeurs mesurées, mais aussi avec celles
reportées dans la base de donné HITRAN [240]. On constate que les valeurs ob-
tenues ici sont en accord à moins de 10% près des valeurs de la base de données
et des mesures.
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Fréquence
de la raie

Élargissement
γair

(MHz/Torr)

Déplacement
δ air

(MHz/Torr)
Référence

Date de
publica-

tion

556 GHz 3.80(7) 0.24(9) Ce travail

(110← 101) 4.012(37)
Hoshina et

al.[241]
2008

4.145(18) 0.249(18)
Golubiatnikov

et al.[234]
2008

4.18(36) 0.354(59)
Dick et al

[231]
2008

4.19 0.173 HITRAN[240] 2008

4.92(6) 0.296(3)
Markov et
al.[233]

1995

1296 GHz
(827← 734)

2.99(16) 0.09(10) Ce travail

3.29 -0.05 HITRAN[240] 2008

TAB. 4.12: Élargissements collisionnels de raies d’absorption de H2O par l’air.
Les incertitudes entre parenthèse portent sur le dernier chiffre de chaque valeur.

Dans le cas des mesures réalisées à 1296 GHz, on constate ici que le coefficient
obtenu pour l’air de 2.99 est à 10% de celui donné par la base HITRAN, seule
référence à ce jour.

4.3.5 Conclusion de l’étude.

La molécule d’eau est un sujet d’étude très vivant actuellement. Plusieurs équipes
sont engagées dans la détermination des paramètres d’élargissement collisionnel
de raies de l’eau dans la plage de fréquence Térahertz. Les écarts importants
d’évaluation de ces paramètres d’élargissement montrent bien la difficulté de
réaliser des observations fiables sur la molécule d’eau [247, 248]. C’est encore
dans l’optique de tester le spectromètre pour des expériences de largeur de raie
que nous avons tenté de réaliser une étude de l’élargissement par l’air des raies
(110← 101), (211← 202),(827← 734) et (625← 532) avec des succès divers.

Lors de cette étude, le spectromètre a été pénalisé par des handicaps liés notam-
ment à sa bande passante lors d’un balayage fin et à une cellule en métal qui
adsorbe l’eau. Ces handicaps ont augmenté les difficultés expérimentales et ont
conduit à une augmentation des incertitudes sur la détermination des paramètres
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d’élargissement. L’augmentation de la plage de modulation acousto-optique afin
d’élargir l’intervalle de fréquence exploré est d’ores et déjà envisagée par l’uti-
lisation de platines de rotation automatisées (chapitre 2). La cellule en métal
devra lors d’études ultérieures sur l’eau être remplacée par une cellule en verre
qui adsorbe moins l’eau [247]. Dans le cas du traitement des données, une autre
procédure d’ajustement basée sur la modélisation de la courbe gaussienne de gé-
nération de rayonnement et un ajustement global de toutes les raies enregistrées
pourra être aussi utilisé. Ceci permettra de s’affranchir des problèmes de fluc-
tuations de la ligne de base qui nous ont pénalisés ici. Cette étude préliminaire
aura permis de pointer les différents problèmes relatifs à des mesures de largeur
de raie qui pourront être corrigés lors d’études ultérieures.

Malgré cela des résultats encourageant ont été obtenus. Les valeurs des para-
mètres d’élargissement collisionnel déterminés dans ces conditions se sont mon-
trées en accord à 10% près avec celles obtenues dans d’autres équipes disposant
de montages expérimentaux dédiés. La première évaluation expérimentale du
coefficient d’élargissement par l’air de la raie de l’eau (827← 734) à 1296GHz a
été réalisée. Il a été possible de réaliser des mesures à plus haute fréquence que
lors de la calibration du spectromètre avec CH3Cl, ce qui confirme les attentes
sur le spectromètre en matière de sensibilité. Le spectromètre a aussi confirmé
ses capacités de pointage de fréquence en montrant d’une part un bon accord
avec les fréquences de transition prédites par la base de donné JPL pour les raies
de l’eau pure et d’autre part en permettant de donner une tendance sur les dépla-
cements en fréquence induits par la pression. Le spectromètre s’est ainsi montré
comme un outil prometteur pour la détermination des coefficients d’élargisse-
ments collisionnel.



Conclusion

Dans ce manuscrit, nous avons vu que le projet de cette thèse au laboratoire
PhLAM s’inscrit dans un élan récent créé par les multiples potentialités du
rayonnement infrarouge lointain. Ce rayonnement apporte tout particulièrement
un nouveau champ d’investigations pour des études astrophysiques et atmosphé-
riques avec le développement de satellites d’observations, soutenues par un tra-
vail d’amont en laboratoire sur de nombreuses espèces moléculaires. C’est dans
le but de contribuer à ce travail que nous avons mis en place un spectromètre
Térahertz basé sur la génération de rayonnement par le biais d’un photomé-
langeur AsGa réalisant la différence de fréquences de deux rayonnements in-
frarouges. Ce spectromètre s’appuie sur deux diodes lasers stabilisées par une
méthode Pound-Drever-Hall dont les rayonnements sont ensuite accordés en fré-
quence pour la spectroscopie par un système de modulateurs acousto-optiques en
double passage. Ce système assure une puissance des faisceaux superposés sur
le photomélangeur de 2×20mW environ. Le photomélangeur polarisé continû-
ment génère alors du rayonnement à la fréquence différence des fréquences deux
sources. Il peut émettre de cette manière sur une large gamme de fréquences
de 100GHz à plus de 2.5T Hz avec des puissances variant suivant la fréquence
d’émission de 0.1 µW à quelques nanoWatt. A l’heure actuelle, le rayonnement
Térahertz couplé avec une efficacité de 60% dans une cellule de spectrosco-
pie nous permet d’estimer possible la mesure de raies d’intensité de l’ordre de
10−3cm−1 jusqu’à 1.5T Hz avec ce type de dispositif.

La technique de stabilisation Pound-Drever-Hall a été mise en place avec la
conception d’une cavité haute finesse évaluée à 3200 et d’intervalle spectrale
libre de l’ordre de 750MHz. La fréquence d’émission de chacune des diodes
servant au photomélange est asservie sur une résonance de cette cavité en utili-
sant le signal réfléchi par celle-ci détecté par une photodiode avalanche. Cette
photodiode associée à un système électronique de rétro-contrôle permet non
seulement de maintenir une fréquence d’émission des diodes fixe mais aussi
d’améliorer leur pureté spectrale. Actuellement cette technique d’asservissement
permet d’affiner d’un facteur 40 la pureté spectrale de chaque diode permettant
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d’obtenir un battement entre les deux sources de 70kHz. Du fait de la contri-
bution négligeable du bruit lié à la cavité à la pureté spectrale du battement, on
peut considérer que la pureté spectrale obtenue lors de la réalisation de ce bat-
tement est transférée au rayonnement Térahertz émis par photomélange lorsque
les diodes sont toutes deux asservies.

Le spectromètre a été caractérisé par la mesure de raies moléculaires du chlo-
rométhane dont le spectre submillimétrique est bien connu. Les raies d’absorp-
tion de cette molécule ont dans un premier temps permis de fixer avec préci-
sion la valeur de l’intervalle spectrale libre de notre cavité d’asservissement. Sa
bonne connaissance est importante dans la détermination de la fréquence cen-
trale des raies moléculaires enregistrées. Différents modes d’enregistrement des
spectres ont été testés. Des spectres larges bandes enregistrés sur quelques GHz
permettent de donner un premier ordre d’idée sur le positionnement des raies
d’absorption de la molécule à étudier. Des excursions en fréquence plus étroites
avec les deux diodes asservies sont ensuite effectuées pour obtenir des spectres
haute résolution. On enregistre alors directement la forme des raies par le biais
d’une modulation d’amplitude ou encore leur dérivée première en modulation
de fréquence. Les spectres enregistrés durant cette campagne de mesure nous
assurent une bonne reproductibilité des pointés de fréquence avec une préci-
sion, pour des raies bien isolées sans structure hyperfine, évaluée à 100kHz. Le
montage expérimental remplit bien ici les quatre critères d’accordabilité, de sen-
sibilité, de métrologie et de facilité de mise en oeuvre fixés au départ du projet.

Le spectromètre a été utilisé pour une étude exploratoire de détermination du
paramètre d’élargissement collisionnel par l’air de raies de la vapeur d’eau aux
fréquences Térahertz. Cette caractéristique a été étudiée de manière récente par
plusieurs équipes et sa détermination porte à questionnement du fait des diffi-
cultés techniques des expériences sur l’eau et de la variété des dispositifs expé-
rimentaux avec lesquels ont été réalisées les mesures. Les raies d’absorptions
sur lesquelles nous nous sommes penchés sont pointées à des fréquences de
556GHz, 752GHz, 1296GHz et 1322GHz. Notre étude a tout d’abord permis de
cerner des améliorations à apporter au montage pour réaliser des études de lar-
geur de raie dans des conditions optimales. Les résultats préliminaires obtenus
montrent, dans le cas où des données sont disponibles, un accord à 10% avec les
valeurs déterminées par d’autres équipes disposant de montages expérimentaux
dédiés.

Quoi que déjà très intéressantes, les performances de ce spectromètre peuvent
être améliorées comme nous l’avons vu dans ce travail principalement par une
meilleure adaptation du système d’asservissement laser. L’augmentation de la
bande passante d’asservissement permettrait d’améliorer encore la pureté spec-
trale du rayonnement Térahertz et donc la résolution du spectromètre, mais aussi
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sa précision de pointé. L’amélioration du montage PID permettant l’asservisse-
ment lent via la cale piézo-électrique permettra quant à elle d’augmenter la sta-
bilité temporelle des asservissements permettant des acquisitions plus longues
et donc une augmentation du rapport signal sur bruit de nos spectres. Dans
le cadre d’études d’élargissement collisionnel ultérieures, l’augmentation de la
plage spectrale accessible en une acquisition est aussi visée. Des améliorations
sont aussi en cours de mise en oeuvre pour accroître la sensibilité de notre
montage avec la conception de miroirs pour réaliser une cellule d’absorption
multipassage. Ces améliorations seront réalisées de concert avec l’utilisation du
spectromètre dans l’étude de molécules d’intérêt astrophysique et atmosphérique
en complément des informations obtenues par spectroscopie millimétrique et
micro-onde réalisées au laboratoire.



176



177

ANNEXES



178



Annexe A

Rappels sur les faisceaux gaussiens

Propagation d’un faisceau gaussien.

On considère une onde de vecteur d’onde
−→
k et de longueur d’onde λ se propa-

geant dans le vide suivant l’axe z telle que

−→
E =

−→
E0(x,y,z)e− jkz (A.1)

En respectant les approximations d’une propagation paraxiale et d’une enve-
loppe f (x,y,z) de l’onde lentement variable [151], cette onde vérifie l’équation
de propagation

∂E0

∂ z
=− j

2k

(
∂ 2E0

∂y2 +
∂ 2E0

∂x2

)
(A.2)

Cette équation est appelée équation parabolique paraxiale.

Mode de propagation fondamental

Pour modéliser un faisceau laser on cherche des solutions de l’équation (A.2)
qui soient de symétrie cylindrique. On se place donc dans un système de coor-
données cylindriques en notant r =

√
(x2 + y2). L’équation d’onde devient alors

1
r

∂

∂ r

(
r

∂E0

∂ r

)
= 2 jk

∂E0

∂ z
(A.3)
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Parmi les solutions qui vérifient cette équation d’onde on peut trouver des modes
de propagation de type Gaussien [108] de la forme

E0(r,z) = A(z)exp
(
− j

kr2

2R(z)

)
exp
(
− r2

ω2(z)

)
(A.4)

Où A(z) est l’amplitude complexe du champ suivant z, R(z) et ω(z) respective-
ment appelés rayon de courbure du faisceau et extension transverse du faisceau
sont des fonctions réelles. On peut alors définir une fonction complexe Q(z) telle
que

1
Q(z)

=
1

R(z)
− 2 j

kω2(z)
(A.5)

ce qui permet de réduire la formule (A.4) à

E0(r,z) = A(z)exp
[
− j

kr2

2Q(z)

]
(A.6)

En remplaçant (A.6) dans (A.3) on aboutit à un système d’équations

dQ(z)
dz

= 1 (A.7)

dA(z)
dz

=
−A(z)
Q(z)

(A.8)

L’intégration de la première équation permet de définir

Q(z) = z+ izr (A.9)

Où zr est appelée longueur de Rayleigh. En remplaçant (A.9) dans (A.5) on peut
déterminer une relation permettant d’accéder pour une valeur de z donnée à son
extension transverse et au rayon de courbure du faisceau.

ω(z) =

√
zrλ

π

(
1+

z2

z2
r

)
(A.10)

R(z) = z
(

1+
z2

r
z2

)
(A.11)
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FIG. A.1: Profil en coupe d’un faisceau Gaussien lors de sa propagation

En z = 0, le rayon de courbure du faisceau est nul et son extension transverse est

minimale : elle est aussi appelée rayon de col, noté ω0 =
√

zrλ

π
. On constate aussi

qu’après une propagation du faisceau sur une distance zr, l’extension spatiale
du faisceau a augmenté d’un facteur

√
2. La longueur de Rayleigh zr est donc

une mesure de la divergence du faisceau. L’angle de divergence θ d’un faisceau
Gaussien est ainsi déterminé par la formule

θ =
λ

πω0
(A.12)

Le faisceau laser peut donc entièrement être défini à partir de son rayon de col
et de la fréquence à laquelle il se propage.

L’intégration de l’équation (A.8) nous donne

A(z) =
ω0

ω(z)
e j arctan(z/zr) (A.13)

Le champ électrique est finalement exprimé par

E0(r,z) =
ω0

ω(z)
exp
(
− r2

ω2(z)

)
e− jΦ(r,z) (A.14)

Où Φ(r,z) est la phase totale du champ électrique définie comme
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Φ(r,z) =
kr2

2R(z)
− arctan

(
z
zr

)
+ kz (A.15)

Modes d’ordre supérieur.

L’équation de propagation admet d’autres solutions que la précédente, ainsi la
formule (A.6) peut être généralisée

E0(r,z) = A(z)exp
(
− j

kr2

2Q(z)

)
By

(
−
√

2y
ω (z)

)
Bx

(
−
√

2x
ω (z)

)
(A.16)

Où Bx et By sont des fonctions de x et y obéissant toutes deux à des équations
différentielles du type

d2Bx

dx2 −2x
dBx

dx
+2mBx = 0 (A.17)

d2By

dy2 −2y
dBy

dy
+2nBy = 0 (A.18)

dont les solutions sont les polynômes d’Hermite Hm et Hn, où m et n sont des
entiers. Le champ électrique s’écrit alors sous la forme générale

Emn =
ω0

ω(z)
Hm

(
−
√

2x
ω (z)

)
Hn

(
−
√

2y
ω (z)

)
exp
(
− r2

ω2(z)

)
e− jΦmn(r,z) (A.19)

avec

Φmn(r,z) =
kr2

2R(z)
− (1+m+n)arctan

(
z
zr

)
+ kz (A.20)

Ces modes de propagation sont appelés modes T EMmn. Le mode T EM00 étant
le mode d’ordre fondamental que nous avons vu dans la partie précédente. Plus
les ordres des polynômes d’Hermite sont élevés et plus il y a de zéros d’intensité
dans le profil transverse du faisceau laser.

Dans le cadre de notre spectromètre le seul mode que l’on désire conserver est
le mode fondamental T EM00.
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FIG. A.2: Profil transverse de différents modes T EMmn

Matrice ABCD.

Un rayon lumineux au sens de l’optique géométrique peut être modélisé par un
vecteur r(z) dépendant de sa position r(z) et de sa pente tanθ = dr

dz [156]

r(z) =

(
r(z)

dr
dz

)
(A.21)

Dans l’approximation paraxiale (tanθ ≈ θ ) ce vecteur peut se réduire à l’expres-
sion

r(z) =
(

r(z)
θ

)
(A.22)

Exemple d’une propagation libre. Si le rayon lumineux précédent se propage
en air libre entre deux plans de coordonnées z1 et z2 espacés d’une distance L,
on peut noter

r(z1) =
(

r(z1)
θ1

)
(A.23)

r(z2) =
(

r(z2)
θ2

)
(A.24)
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Nature du milieu de propagation
Matrice ABCD de

modélisation
Propagation libre d’une distance L dans

le vide

(
1 L
0 1

)
Propagation à travers une lentille de

focale f

(
1 0
−1/ f 1

)
Réflexion sur un miroir

(
1 0
0 1

)
TAB. A.1: Matrice ABCD de quelques systèmes optiques [249]

Où les coordonnés du vecteur r(z2) peuvent être définies par{
r(z2) = r(z1)+Lθ1

θ2 = θ1

On peut donc définir une matrice ABCD

r(z2) =
(

A B
C D

)
r(z1) (A.25)

pour une propagation libre telle que(
A B
C D

)
=
(

1 L
0 1

)
(A.26)

De manière générale chaque partie de la propagation d’un rayon lumineux peut
ainsi être modélisée par une matrice ABCD de propagation. Cette méthode ap-
pliquée aux faisceaux gaussiens donne pour une propagation entre z1 et z2 (de
rayon de courbure complexe respectif Q(z1) et Q(z2)) la relation

Q(z2) =
AQ(z1)+B
CQ(z1)+D

(A.27)

A partir du rayon de courbure complexe d’origine d’un faisceau gaussien on peut
donc en déduire les caractéristiques de ce même faisceau après propagation en
faisant le produit des matrices des éléments optiques traversés par le faisceau
lumineux.



Annexe B

Cavité résonante

Interféromètre de Fabry Pérot.

On considère une cavité composée de deux miroirs M1 et M2, de même coeffi-
cient de réflexion en amplitude de champ r, espacés d’une distance L. Un champ
Ei modélisé par une onde plane est envoyé sur le premier miroir de cette cavité.
Le champ va se comporter suivant le schéma de principe [151] (FIG. B.1).

Le rayonnement transmis par la cavité aura une amplitude correspondant à la
somme des amplitudes des ondes ayant fait différents nombres d’aller-retour à
l’intérieur de la cavité :

Et = Eit2 [1+ r2e−iΦ +(r2e−iΦ)2 + ...
]

e−iΦ/2 (B.1)

FIG. B.1: Réflexion et transmission successives d’une onde plane dans une cavité
Fabry Pérot.
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Φ est défini comme le déphasage que subit l’onde après un aller-retour dans la
cavité, si l’onde est en incidence normale

Φ =
2Lω

c
=

4πLν

c
(B.2)

avec ν la fréquence de l’onde et c la vitesse de la lumière.

La formule du champ transmis (B.1) peut s’exprimer comme

Et =
Eit2

1− r2e−iΦ e−iΦ/2 (B.3)

Si on pose T = t2 et R = r2, alors on peut évaluer l’intensité du champ transmis

It = EtE∗t =
EiE∗i

1+
(

2
√

R
1−R

)2
sin 2

(
πν

c/2L

) (B.4)

Ce champ transmis présente des maxima pour les fréquences de résonance de la
cavité Fabry-Pérot νm telles que

νm = m∆νFSR (B.5)

Où m est un entier et ∆νFSR est appelé intervalle spectral libre de la cavité, dé-
pendant de la longueur de la cavité L

∆νFSR =
c

2L
(B.6)

Un interféromètre de Fabry Pérot est donc un filtre sélectif en fréquence, il ne
transmettra correctement que le rayonnement résonant avec la cavité dont les
longueurs d’ondes sont des multiples de l’intervalle spectral libre.

La largeur à mi-hauteur de chaque pic de résonance ∆ν est définie à partir des
mêmes grandeurs

∆ν = 2
∆νFSR

π
arcsin

(
1−R
2
√

R

)
(B.7)

A partir de (B.6) et (B.7) on peut définir une grandeur appelée finesse de la cavité
F
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F =
∆νFSR

∆ν
=

π
√

R
1−R

(B.8)

Plus la finesse d’une cavité est élevée et plus les pics de résonance de cette cavité
seront étroits par rapport à l’intervalle spectral libre. Une cavité sera dont un filtre
d’autant plus sélectif en fréquence que sa finesse sera élevée.

Modes de propagation intracavité

Un faisceau laser incident sur la cavité peut être décrit comme une superposition
de modes de Hermite-Gauss (notés T EMqmn). Les conditions de résonance liées
à la cavité Fabry Pérot ainsi que les rayons de courbure des miroirs utilisés (Rc1
et Rc2), imposent des fréquences propres de propagation du rayonnement laser
intracavité qui prennent la forme

νqmn = ∆νFSR

[
q+

1
π

(m+n+1)arccos(±
√(

1− L
Rc1

)(
1− L

Rc2

)]
(B.9)

Où q, l’indice « longitudinal », m et n les ordres « transverses » du mode de pro-
pagation, sont des entiers [249]. Ces fréquences propres définissent des modes
propres de propagation du rayonnement dans la cavité. Dans le cadre de notre
spectromètre seul le mode propre (T EMq00) fondamental de propagation est à
conserver. Les modes d’ordres supérieurs sont éliminés grâce à une bonne adap-
tation de mode dans la cavité du faisceau laser se propageant en air libre.

Une cavité dans laquelle peuvent se propager plusieurs modes de Hermite Gauss
permet d’observer en transmission le signal de la figure (FIG. B.2) lorsque la
fréquence du laser est balayée.

Après adaptation de mode il ne reste que les modes T EMq00

Fonction de transfert d’une cavité FP

Une cavité Fabry Pérot ne réagit pas instantanément à une perturbation de la
phase du champ incident [107]. La réponse de la cavité à une perturbation de
fréquence ν est décrite par une fonction de réponse appelée fonction de transfert
[180, 181]. On peut donc définir pour cette cavité une fonction de transfert en
transmission et une en réflexion.
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FIG. B.2: Signal observé en transmission d’une cavité Fabry Pérot dans laquelle
se propagent des modes d’Hermite Gauss d’ordres différents

Dans le cadre de la stabilisation Pound-Drever-Hall on s’intéresse à la fonction
de transfert de la cavité en réflexion. Cette fonction de transfert sera un des fac-
teurs limitant de la rapidité avec laquelle le système d’asservissement pourra
corriger les fluctuations de fréquence des lasers.

On prend tout d’abord comme convention que si le faisceau lumineux se réfléchi
sur la surface réfléchissante des miroirs (coté revètement), alors r est pris positif ;
dans le cas contraire (coté silice), r est negatif. A partir de la figure (FIG. B.1) on
peut définir une expression temporelle du champ réfléchi par une cavité à partir
d’un champ incident Ei(t) = E0 exp i(ωLt +ϕ(t)) comme

Er(t) = r

[
−δ (t)+ t2

∞

∑
n=0

r2n
δ (t− (n+1)τ)

]
Ei(t) = R(t)Ei(t)

où τ = 2L/c définit le temps d’un aller retour du faisceau dans la cavité et δ

est la fonction de Dirac. En reprenant brièvement les calculs développés dans la
thèse de Y.Bidel [175] basés sur les travaux de Fergusson et al. [250] concernant
les fluctuations d’intensité transmise et réfléchie par une cavité Fabry-Pérot, on
peut alors exprimer l’intensité réfléchie par la cavité comme

Ir(t) = E(t)E(t) = E2
0

ˆ ˆ
R(t ′)R(t”)e−iωLt ′eiωLt”ei(ϕ(t−t ′)−ϕ(t−t”))dt ′dt”

(B.10)

On se place dans le cas de figure où les fluctuations de l’intensité sont lentes
devant le temps de vie d’un photon dans la cavité et où notre laser de fréquence
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d’émission moyenne ωL a une largeur spectrale très petite devant la largeur à
mi-hauteur d’une résonance de la cavité, ce qui nous permet de simplifier l’ex-
pression précédente qui laisse apparaître un terme correspondant à l’intensité
transmise pour une onde monochromatique, et un autre lié aux fluctuations de
l’intensité δ Ir(t), qui est le terme qui nous intéresse.

δ Ir(t) = iE2
0(R̃(ωL)

ˆ
R(t ′)e−iωLt ′

ϕ(t− t ′)dt ′

− R̃(ωL)
ˆ

R(t”)eiωLt”
ϕ(t− t”)dt”) (B.11)

Où la fonction R̃(ωL) est définie comme la transformée de Fourier de R(t).

R̃(ωL) =
r(e(−i ωL

∆νFSR
)−1)

1− r2(e(−i ωL
∆νFSR

))
(B.12)

La transformée de Fourier de la formule (B.11) nous amène alors à une expres-
sion dépendante de Ω, la fréquence de fluctuation de la fréquence du laser.

δ Ir(Ω) = iE2
0

[
R̃(ωL)R̃(ωL +Ω)− R̃(ωL)R̃(ωL−Ω)

]
ϕ̃(Ω) (B.13)

ϕ̃(Ω) est exprimée en fonction de la fréquence instantanée du laser1 ω(Ω)

ϕ̃(Ω) =−i
1
Ω

ω(Ω) (B.14)

D’où
δ Ir(Ω) = Hr(Ω)ω(Ω) (B.15)

Hr(Ω) est la fonction de transfert reliant la fréquence instantanée du laser à l’in-
tensité de rayonnement réfléchi. C’est la fonction de transfert de la cavité au
sens « électronique » du terme. A partir de son expression et de la fréquence de
la fluctuation Ω on peut retrouver les courbes de gain et de phase caractérisant
la cavité.

Gain(Ω) = module

E2
0

[
R̃(ωL)R̃(ωL +Ω)− R̃(ωL)R̃(ωL−Ω)

]
Ω

 (B.16)

1La fréquence instantanée d’un laser est reliée à sa phase par la relation ω(t)= dϕ(t)
dt
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Phase(Ω) = argument

E2
0

[
R̃(ωL)R̃(ωL +Ω)− R̃(ωL)R̃(ωL−Ω)

]
Ω

 (B.17)

La fonction de transfert de la cavité en transmission est obtenue de manière
identique en remplaçant R̃(ωL) par la fonction T̃ (ωL) définie par

T̃ (ωL) =
t2(e(−i ωL

2∆νFSR
))

1− r2(e(−i ωL
∆νFSR

))
(B.18)

On constate si on considère les fonctions de transfert en réflexion et en transmis-
sion que la cavité est plus sensible aux fluctuations du laser en haute fréquence
en réflexion (FIG. B.3). On constate aussi en observant la phase de la fonction
de transfert de la cavité en réflexion (FIG. B.4) que le déphasage maximum que
l’on puisse obtenir est de π

2 ce qui veut dire que la cavité seule, dans le cas où la
fréquence moyenne du laser est proche du pic de la résonance, ne peut amener le
système d’asservissement à une oscillation2. Ce n’est pas le cas en transmission
où le déphasage maximum est, pour les grandes fréquences de fluctuation, de π .
Un asservissement sur le signal réfléchi par une cavité est donc très avantageux.

2Il y aura oscillation du système d’asservissement si la phase globale du signal de correction
obtenue à la sortie du circuit d’asservissement a tournée d’un facteur π par rapport à celle du
signal à corriger.
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FIG. B.3: Gain de la fonction de transfert en transmission (courbe noire) et en ré-
flexion (courbe rouge) de la cavité Fabry Pérot de fréquence de coupure 117kHz.

FIG. B.4: Phase de la fonction de transfert en transmission (courbe noire) et
en réflexion (courbe rouge) de la cavité Fabry Pérot de fréquence de coupure
117kHz.
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Annexe C

Description statistique de l’émission
laser.

Modélisation du champ électrique d’un laser.

Soit un champ électrique dont on néglige le bruit d’amplitude tel que

E(t) = E0exp [i(ω0 +ϕ(t))] (C.1)

Où ω0 représente la pulsation moyenne du laser et ϕ(t) est une fonction du
temps représentant le bruit de phase du laser. On peut alors définir la fréquence
instantanée ν(t) du laser

ν(t) =
ω0

2π
+

1
2π

dϕ(t)
dt

= ν0 + f (t) (C.2)

Où ν0 est donc la fréquence moyenne du laser et f (t) est le bruit de fréquence
auquel il est soumis.

A partir de cette expression, on peut alors exprimer la forme de la raie d’émission
du laser liée au champ (C.1). Elle est calculée à partir de la densité spectrale
de puissance du champ SE(Ω). Cette densité spectrale s’obtient à partir de la
fonction d’auto-corrélation du champ CE(τ) [155]

CE(τ) = 〈E(t + τ)E∗(t)〉= lim
T→∞

1
2T

T̂

−T

E(t + τ)E∗(t)dt (C.3)
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d’après le théorème de Wiener-Khintchine, SE(Ω) est alors défini par

SE(Ω) =

∞̂

−∞

CE(τ)exp(−iΩτ)dτ (C.4)

La relation (C.3) pour le champ électrique (C.1) peut dans ce cadre être exprimée
en fonction de l’excursion de phase notée ∆ϕ(t,τ). On a

CE(τ) = E2
0 exp(iω0τ)

〈
exp(i(∆ϕ(t,τ)))

〉
(C.5)

Où

∆ϕ(t,τ) = ϕ(t + τ)−ϕ(t) (C.6)

=

t+τˆ

t

ϕ̇(t ′)dt ′ (C.7)

On suppose tout d’abord que l’excursion de phase ∆ϕ(t,τ) est une variable aléa-
toire stationnaire dont la densité de probabilité reflète un processus Gaussien
[106] (modèle à diffusion de phase[251]). En développant le terme exponentiel
de la relation (C.5) en série puis en appliquant le théorème des moments d’un
processus gaussien [252] on obtient la relation

〈
exp(i∆ϕ(t,τ))

〉
= exp

(
−1

2

〈
[ϕ(t + τ)−ϕ(t)]2

〉)
(C.8)

où
〈
[ϕ(t + τ)−ϕ(t)]2

〉
représente la variance de l’excursion de phase pendant

la durée τ . En remarquant que l’équation (C.7) qui définit l’excursion de phase
est linéaire, on peut alors appliquer la théorie des systèmes linéaires [253] et
écrire [254]

〈
[ϕ(t + τ)−ϕ(t)]2

〉
= τ

2

∞̂

−∞

Sϕ̇(ν)sinc2(πντ)dν (C.9)

En replaçant (C.8) et (C.9) dans (C.5), la densité spectrale de bruit du champ
électrique devient alors
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SE(Ω) =

∞̂

−∞

E2
0 exp(i(ω0−Ω)τ)exp

−1
2

τ
2

∞̂

−∞

Sϕ̇(ν)sinc2(πντ)dν

dτ

(C.10)

Dans ce calcul de la forme de raie de l’émission laser, on considère le cas où
la fréquence instantanée du laser est soumise à un bruit blanc de fréquence1. Le
bruit blanc a la particularité d’avoir une densité spectrale S(ν) constante dans
la bande passante de détection B [175]. C’est le type de bruit que l’on obtient
lorsqu’on réalise un asservissement de la fréquence d’un laser sur une référence
idéale, dans le cas où le bruit de photon est le bruit dominant dans le montage
expérimental. On peut alors définir la densité spectrale de puissance du bruit de
fréquence Sϕ̇(ν) [255]

Sϕ̇(ν)

{
2π2 f 2

rms
B si |ν | ≤ B

0 si |ν | ≥ B
(C.13)

Tel que l’intégrale de Sϕ̇(ν)

ˆ
Sϕ̇(ν)dν = 4π

2 f 2
rms (C.14)

1Il est à noter que notre raisonnement diffère de celui présenté par d’autres auteurs (cf.
[155, 252, 159]) qui supposent que la phase aléatoire ϕ(t) est un phase stationnaire. Sous cette
hypothèse le spectre du laser peut s’exprimer en fonction de la densité de bruit de phase Sϕ(ν)
par

SE(Ω) =

∞̂

−∞

E2
0 exp(i(ω0−Ω)τ)exp

−2

∞̂

−∞

Sϕ(ν)sin2(πντ)dν

dτ (C.11)

résultat qui est formellement identique à celui de l’équation (C.10) si on tient compte de la
relation

Sϕ̇(ν) = 4π
2
ν

2Sϕ(ν) (C.12)

En réalité, l’hypothèse de la stationnarité des fluctuations de la phase est généralement fausse :
en effet la stationnarité des fluctuations de fréquence ϕ̇(t) obtenue dans notre cas par le système
de stabilisation en fréquence n’implique pas la stationnarité de la phase, qui est de fait une
variable aléatoire diffusante, c’est l’excursion de phase ∆ϕ(t,τ) qui est un processus stationnaire.
On trouvera une discution approfondie de ces problèmes dans les articles de Rutman [251, et
références citées dans cet article]. Notre modèle est donc plus satisfaisant, car il permet de décrire
de façon rigoureuse le cas général pour lequel seule la fréquence est stationnaire tandis que
la phase reste diffusante. A l’aide de la relation (C.12), il englobe le cas très particulier d’un
système pour lequel la phase serait effectivement stationnaire.
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Ici frms décrit la fluctuation moyenne en fréquence découlant du bruit.

L’expression de l’intégrale de la formule (C.10) n’admet pas de solution analy-
tique simple mais on peut cependant l’évaluer pour deux valeurs limites de τ qui
correspondent aux limites réversibles et irréversible de la théorie de la diffusion
[253, 255].

Si τ � 1
B

〈
[ϕ(t + τ)−ϕ(t)]2

〉
≈ 4π

2 f 2
rmsτ

2 (C.15)

Si τ � 1
B

〈
[ϕ(t + τ)−ϕ(t)]2

〉
≈ 2π2 f 2

rms
B

|τ| (C.16)

Dans le cas qui nous intéresse présentement on considère que le bruit auquel
sont soumises les diodes lasers est un bruit blanc tel que frms� B (Cas de notre
montage expérimental). Dans ce cas, on se trouve dans les limites irréversible et
l’équation (C.16) s’applique [255]. L’expression (C.10) se réduit dans ce cas de
figure à faire la transformée de Fourier d’une exponentielle ce qui donne [252]

SE(Ω) =
E2

0
π

π2 f 2
rms

B

(ω0−Ω)2 +
(

π2 f 2
rms

B

)2 (C.17)

La densité spectrale de puissance du laser est alors une lorentzienne. La raie
d’émission laser observée sur un analyseur de spectre dans ce cas de figure sera
une lorentzienne centrée sur ω0 de pleine largeur à mi-hauteur ∆ν

∆ν =
π f 2

rms
B

(C.18)

Cette expression s’applique strictement dans le cas où la diode laser est asser-
vie en fréquence dans un montage expérimental dominé par le bruit de photon.
Ce cas particulier pourra être utilisé pour évaluer la pureté spectrale ultime des
diodes infrarouges obtenue dans notre montage expérimental.



Annexe D

Photos du montage expérimental

Prises de vues des différentes parties du spectromètre mises en place au cours de
cette thèse.

FIG. D.1: Diode laser et son socle d’asservissement en température jouant le rôle
de masse thermique.
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FIG. D.2: Montage modulateur acousto-optique en double passage mis en place
pour l’une des diodes.
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FIG. D.3: Superposition des faisceaux lasers pour focalisation sur le photomé-
langeur

FIG. D.4: Photomélangeur mis en place sur sa monture commerciale thorlabs
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FIG. D.5: Cavité de stabilisation dans le montage d’isolation mécanique et ther-
mique avant mise en place
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FIG. D.6: Montage optique d’asservissemement Pound-Drever-Hall dans le-
quelle une partie du signal incident (en bleu) de chaque diode sur la cavité est
réfléchi (en rouge) vers une photodiode avalanche pour réaliser leur asservisse-
ment.
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Annexe E

Vers un spectromètre multipassage.

La puissance de rayonnement Térahertz générée par photomélange est faible par
rapport à celle générée par d’autres techniques moins accordables. Il en résulte
une certaine restriction sur la sensibilité ultime d’un spectromètre basé sur cette
technique. Afin de pallier ce problème l’idée d’un couplage entre une cellule
d’absorption pour la spectroscopie et une cavité rendue résonante avec le rayon-
nement Térahertz incident semble intéressante [148, 256].

Intérêt du couplage d’une cavité avec une cellule de spectroscopie.

Ce système permettrait d’augmenter le temps d’interaction entre le gaz à étudier
et le rayonnement Térahertz résonant qui effectue plusieurs allers-retours dans
la cavité/cellule.

Dans le cas d’une cavité simple sur laquelle on envoie un rayonnement résonant,
le rapport de la puissance transmise par la cavité Pt sur la puissance incidente
s’exprime en fonction des coefficients de transmission T et d’absorption A des
miroirs [257].

Pt

Pin
=
(

T
T +A

)2

(E.1)

Dans le cas d’un gaz absorbant le rayonnement avec un coefficient α introduit
dans une cellule d’absorption simple de longueur d, le rapport de puissance ab-
sorbée par le gaz δPt , sur la puissance du signal incident Pin donne d’après la loi
de Beer-Lambert pour de faibles absorptions .

δPt

Pin
=−αd (E.2)
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Si le gaz est maintenant placé dans une cellule munie d’une cavité, le rapport de
la puissance transmise P′t sur la puissance incidente Pin dans la cellule devient

P′t
Pin

=
(

T
T +A+αd

)2

≈
(

T
T +A

)2(
1− 2αd

(T +A)

)
(E.3)

P′t
Pin

=
Pt

Pin

(
1− 2αd

(T +A)

)
(E.4)

Le rapport (E.2) s’exprime alors

δPt

Pin
=
(
− 2αd

(T +A)

)
(E.5)

Si on définit la finesse de la cavité comme étant

F =
π

(T +A)
(E.6)

δPt

Pin
=

2F

π
αd (E.7)

Une cavité mise en place dans une cellule de spectroscopie permettrait donc
d’augmenter la sensibilité du spectromètre d’un facteur 2F/π . Plus la finesse
de la cavité sera importante, plus le contraste entre signal incident et signal reçu
sera grand. Il sera alors possible de détecter des raies d’absorption de coefficients
d’absorption plus faibles que celles détectées par une cellule simple.

Procédé de fabrication

La création de miroirs réfléchissants dans la gamme spectrale Térahertz est un
procédé délicat réalisé en salle blanche. Il faut choisir le matériau qui permettra
de réaliser les miroirs ayant un comportement occasionnant le moins de pertes.
Pour cela, on part d’un substrat silicium à haute résistivité (typiquement 20kΩ)
débarrassé de ses impuretés par le procédé « Float Zone » [258] qui garantit un
très faible coefficient d’absorption dans le domaine Térahertz (α ≈ 0.02cm−1).
Sur ce substrat est déposé une grille d’or. Les miroirs pour le rayonnement Té-
rahertz ainsi formés se comportent comme des grilles polarisantes [259, 260].

Le dépôt de la couche d’or est réalisé par un procédé de lithographie optique
suivie d’un process lift-off. Un masque optique est tout d’abord réalisé par dé-
pôt de résine sur une plaque de quartz (résinage). Celle-ci est ensuite attaquée,
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suivant un schéma de la grille par un faisceau d’électrons. La résine des zones
attaquées est dissoute, on métallise ensuite le masque au chrome. La plaque de
quartz est enfin rincée avec de l’acétone qui dissout les zones où la résine est
restée. Il n’y a alors plus de surface métallisée sur la plaque, que les zones du
négatif de la grille. Le masque de nos miroirs a été mis en forme de façon à avoir
des traits d’or de 10 microns chacun espacés de 20 microns. Pour fabriquer le
miroir en lui-même, on utilise quasiment le même procédé. On réalise un film
de résine sur le substrat de silicium. Le masque sur quartz est placé au dessus
du substrat silicium et on expose l’ensemble aux UV. La résine exposée dans les
zones où le chrome du masque ne la protège pas est modifiée et ensuite dissoute
à l’acétone. On procède alors à la métallisation du substrat silicium par le dépôt
d’une couche de 100Å de nickel suivi par un dépôt d’or de 100nm (l’or se fixant
mal à un substrat diélectrique). Rincé à l’acétone le substrat fait disparaître les
zones encore recouvertes de résine en ne laissant que le positif de la grille.

Caractérisation des miroirs.

Nous avons caractérisé les propriétés de polarisation des miroirs créés par ce
procédé. Pour cela on utilise les raies d’émission polarisées linéairement du laser
moléculaire du spectromètre Térahertz à bande latérale dont dispose le PhLAM.
On enregistre la transmission du signal Térahertz en fonction de l’orientation du
miroir (FIG. E.1). Le miroir qui se comporte comme une grille doit réfléchir le
rayonnement polarisé perpendiculairement à ses fils [261, 262].

On peut observer lors de nos mesures un fort taux d’extinction du rayonnement
à un angle de 180° qui est associé à un coefficient de réflexion de l’ordre de
0.97. Lorsque les grilles du miroir sont parallèles à la polarisation du rayonne-
ment on constate que la transmission n’est pas de 100% ; ceci est dû à l’effet de
réflexion lié au passage d’un milieu nair = 1 vers un milieu silicium nSi = 3.41.
Un traitement anti-reflet pourra améliorer ce problème. Le miroir se comporte
différemment si le rayonnement Térahertz est en incidence métal ou silicium. On
constate ainsi un déphasage de 14° environ entre les maxima d’intensité sur les
deux configurations. Une cause de ce phénomène peut être les effets d’étalon du
substrat silicium utilisé. Cette caractérisation des miroirs est réalisée à plusieurs
fréquences d’émission du laser ce qui nous permet de voir l’évolution de leur
coefficient de réflexion en amplitude (TAB. E.1).

Deux miroirs identiques sont mis en place pour construire une cavité Fabry-Pérot
qui préfigure le montage sur notre cellule (FIG. E.2). Les miroirs sont placés sur
une monture composée de deux bras. L’un des bras est fixe (A), l’autre relié à
un moteur pas-à-pas qui permet de modifier la longueur de la cavité (B). Un des
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FIG. E.1: Transmission du signal à 889GHz à travers le miroir polarisant en
fonction de l’angle de rotation du miroir.

Fréquence d’émission
du laser (GHz)

Coefficient de
réflexion

Coefficient de
transmission

634 0.99 0.01
889 0.97 0.03

1267 0.96 0.04
1626 0.95 0.05
1838 0.95 0.05
2522 0.94 0.06

TAB. E.1: Coefficients de transmission et réflexion des miroirs en fonction de la
fréquence d’émission du laser moléculaire
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miroirs est fixé sur une cale piézoélectrique modulée qui permet de balayer les
pics de résonance de la cavité. Les deux miroirs sont espacés de 5cm environ.

FIG. E.2: Schéma de la cavité Fabry Pérot mise en place avec deux miroirs po-
larisants.

On s’intéresse alors au signal transmis par la cavité lors du balayage du moteur
pas à pas, et on réalise une détection en première harmonique de ce signal avec
une détection synchrone grâce à la modulation de la cale piézoélectrique (FIG.
E.3).

FIG. E.3: Signal en transmission de la cavité Fabry Pérot pour un rayonnement
Térahertz émis à 1267GHz.

En faisant le rapport entre la distance séparant deux résonances et la largeur
d’un pic de résonance on peut alors déterminer pour une fréquence d’émission
du laser moléculaire donnée la finesse de la cavité formée par les deux miroirs.
Des mesures similaires ont été réalisées à plusieurs fréquences entre 634GHz



ANNEXE E. VERS UN SPECTROMÈTRE MULTIPASSAGE. 208

et 2522GHz qui nous donnent les valeurs de finesse du tableau (TAB. E.2). On
peut alors évaluer le gain en sensibilité apporté à un spectromètre dont la cellule
bénéficie d’une cavité de cette même finesse.

Fréquence de l’émission
laser (GHz) 634 761 889 1267 1626 1838 2522

Finesse mesurée
expérimentalement 161 78 52 35 31 16 16

Augmentation de la
sensibilité correspondante 102 50 33 22 20 10 10

TAB. E.2: Finesse de la cavité Térahertz en fonction de la fréquence d’émission
du laser moléculaire

Même à haute fréquence, zone où la finesse de notre cavité diminue, on constate
son utilité potentielle dans le cadre d’un spectromètre à cellule multipassage avec
une augmentation de la sensibilité du système d’un facteur 10 environ à 2.5T Hz
[208]. Ce travail n’est cependant qu’un travail préparatoire car il faudra pour
l’appliquer au spectromètre Térahertz par photomélange réaliser l’alignement
d’une cavité à miroirs polarisants de 1.5 mètres de longueur.
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Abstract. We demonstrate a simple approach for a difference-frequency synthesiser within the terahertz
domain. Two near-infrared CW diode lasers are frequency-locked to the resonances of a high finesse
Fabry-Perot cavity using the Pound-Drever-Hall technique. Two acousto-optic modulators driven by RF
synthesizers frequency-shift each diode laser and provide continuous tuning, modulation and switching
capabilities for the difference-frequency. Terahertz-waves generated by heterodyne mixing in an ultrahigh-
bandwidth photodetector are used to interrogate the rotational transitions in the ground state of the
methyl-chloride.

PACS. 42.62.Eh Metrological applications; optical frequency synthesizers for precision spectroscopy –
33.80.-b Photon interactions with molecules – 85.60.-q Optoelectronic devices – 07.57.-c Infrared, submil-
limeter wave, microwave and radiowave instruments and equipment

1 Introduction

Actually there is an increasing interest in develop-
ing coherent sources operating at terahertz frequencies
(0.1–10 THz) in order to bridge the electromagnetic gap
between electronics and optics [1]. Despite the recent
progress with terahertz quantum cascade lasers [2], a com-
pact source that guarantees broad frequency tuning and
high spectral quality is a challenging technological is-
sue. The well-established way for broadband THz gen-
eration is the frequency down-conversion of two detuned
lasers in a photonic material. Different optical setups have
been proposed using non-linear crystals and high-power
lasers [3,4], but they are outsized. A promising monolith-
ically integrated THz semiconductor source is an infrared
dual-wavelength quantum cascade laser with giant second-
order nonlinear susceptibility [5]. An alternative way is
the difference-frequency generation from two CW near-
infrared lasers heterodyned in a biased photoconductor
coupled to an antenna [6]. This device has been recently
used in high resolution molecular spectroscopy [7] or imag-
ing [8].

We report some preliminary results on infrared to THz
frequency synthesis using this device. Different molecular
rotational lines provide a dense grid of THz frequency ref-
erences with an accuracy of a few kHz and allow the cal-

a e-mail: fconstan@lsh.univ-lille1.fr

ibration of the difference-frequency over a broad spectral
domain. Recently, a frequency standard was proposed at
1.82 THz using a three-photon process in Ca+ [9] with
an expected precision at 10−11 level. A fixed-frequency
reference signal can be thus obtained by down-conversion
from the optical domain [10]. Alternatively, one can use
the frequency grid provided by the spectrum of a femtosec-
ond laser that has the repetition rate locked to an optical
frequency standard. Phase-locking each laser source used
for THz difference-frequency generation to different lines
of an optical frequency comb [11] allows to transfer the
metrological features of the optical frequency standard to
the THz domain. Here, the resonances of an optical cav-
ity are used as references for the frequency stabilisation of
the lasers with a Pound-Drever-Hall setup [12] and the
measurement of molecular lines provides the frequency
calibration in the THz range. The difference-frequency
is well-controlled by frequency-shifting the lasers with
acousto-optic modulators.

Laser frequency stabilisation on an optical cavity with
the Pound-Drever-Hall technique has the advantage to
provide a servo loop that is not limited by the response
time of the cavity. This is achieved through the phase-
modulation of the laser field at a frequency greater than
the cavity linewidth. The error signal is recovered by sub-
sequent phase-sensitive demodulation of the heterodyne
beat between the field reflected by the input mirror of the
cavity and the leakage of the cavity-stored field. The error

Article published by EDP Sciences
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Fig. 1. (Color online) Experimental setup. Solid and dashed lines represent respectively optical and electrical signals. AOM
acousto-optical modulator, λ/4 and λ/2 waveplates, FP Fabry-Perot, P mix photomixer, B bolometer, OPM off-axis parabolic
mirror. Refer to the text for details.

signal measures phase fluctuations of the laser at high fre-
quency comparing to the cavity field that serves as phase
reference. The performances of a well-designed servo loop
will be dictated by the accuracy of the modulation tech-
nique and of the laser’s phase-correcting transducer.

2 Experimental setup

The experimental setup is shown in Figure 1. Two
extended-cavity diode lasers (ECDL) in the Littrow
configuration are emitting around 820 nm with an optical
power of 80 mW. The free-running ECDL emission
linewidth is 1.5 MHz full with at half maximum (FWHM)
at an integration time of 1 s. The laser cavity is driven
with a PZT transducer that allows tuning the laser
radiation without mode-hops over up to 30 GHz. Each
laser beam is coupled to a two-stage optical isolator
(OI) and an anamorphic prism pair (APP) that ensure
linear polarisation and similar spatial shape for the laser
beams. A half-waveplate and a polarising beamsplitter
(PBS) allow redirecting an adjustable amount of laser
power from each ECDL to the optical cavity and to the
difference-frequency mixer. The diode laser beams are
spatially overlapped on a beamsplitter plate (BS). One
of the emerging beams allows frequency analysis of the
heterodyne beat between the diode lasers on a photodiode

with a spectrum analyser. Alternatively, their optical
frequency can be measured using a lambdameter. The
other emerging beam is injected in an AFC-connectorised
polarisation-maintaining (PM) optical fiber. Laser beam
exiting the optical fiber is collimated with an aspheric
lens and mode-matched with a telescope to the TEM00

mode of the Fabry-Perot cavity. The total incident power
from each diode laser is 6 μW and ∼48% is coupled to
the cavity’s mode.

The design of the optical cavity aims to suppress its
free spectral range (FSR) jitter and drift through an effi-
cient damping of the acoustic noise and the thermal isola-
tion. The cavity consists in a plane and a concave mirror
(radius of curvature 1 m) bonded on a 20 cm long ultra-
low expansion glass (ULE) cylinder. The cavity lies along
the axis of a cylindrical vacuum chamber that is main-
tained at a pressure less than 10−5 Pa and temperature-
stabilised at 320 K. The ULE spacer rests on a V -shaped
invar plate placed inside two concentric cylindrical alu-
minium shields. All these elements are isolated each from
another and from the vacuum chamber with Viton joints.
The optical performances of the cavity are characterised
through its finesse and transmission coefficient. The mea-
surement of the exponential decay of the field stored in
the cavity yields a cavity linewidth of 234 kHz FWHM

21201-p2
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and a finesse of 3200. Direct power measurements provide
a transmission coefficient of ∼36%.

Local oscillators at FM1 = 20 MHz (respectively at
FM2 = 24 MHz) provide a signal that is capacitively cou-
pled to ECDL1 (respectively ECDL2) driving current to
generate optical sidebands that are about 10% of the opti-
cal carrier. The light reflected from the cavity is redirected
by a beamsplitter to an avalanche photodiode detector
(APD). The laser field reflected from the in-coupling mir-
ror of the cavity and the field leaking from the cavity pro-
duce beatnote signals at FM1 and FM2 that are used in
the feedback branches for ECDL1 and ECDL2. The beat-
note signal is high-pass filtered, amplified and demodu-
lated with a phase-sensitive detector (PSD). An adjustable
phase delay circuit for the beatnote signal allows choosing
the suitable quadrature component. The demodulated sig-
nal is low-pass filtered (3 dB point at 8 MHz) to suppress
the frequency of the local oscillator and its harmonics and
serves as error signal for the feedback loop. The error sig-
nal is resistively-coupled to the gate of a field-effect tran-
sistor (FET) which is mounted in parallel with the diode
laser [13]. Consequently, a part of the laser injection cur-
rent is bypassed through the FET, providing a mecha-
nism for the control of the laser frequency from dc up to
a few MHz.

Figure 2a shows the demodulated error signal as the
grating of ECDL1 is tuned. The error signal is recorded
for visualisation purpose at low bandwidth with an aver-
aging time constant of 0.1 ms and displays a S/N ratio
normalised at 8700 to 1 s. The closed servo loop has a
bandwidth limited at 700 kHz that is attributed to the
response delay of the FET-diode laser system. The servo
loop response is dictated by the cavity bandwidth that
acts as low pass filter to the laser frequency variations
with a corner frequency at 1/2 × 234 kHz. We checked
that the in-loop error signal noise is well above the fun-
damental shot noise limit (at 1 μW power incident from
each laser on the APD). The stabilisation system operates
thus in a gain-limited regime and the in-loop error signal
variations estimate well the locked laser noise.

Figure 2b shows the beatnote between the diode lasers
locked on adjacent modes of the cavity. It has a Lorentzian
shape with a linewidth of 84 kHz FWHM. The noise from
the reference cavity has a negligible contribution to the
measured linewidth. This point is important because when
the servo loop is operated in a reference-limited regime,
the frequency noise of the beatnote is expected to increase
with the number of modes between the locked ECLDs.
Thus, the measured linewidth may be still valid for the
radiation generated by the heterodyne mixing in the THz
regime.

The phase modulation of the diode laser is associ-
ated with a strong residual amplitude modulation (RAM).
That contributes to a spurious offset and an asymmetry of
the error signal which are visible in Figure 2a and lead to a
frequency shift between the locked laser and the resonance

Fig. 2. (Color online) (a) Pound-Drever-Hall error signal.
Integration time 0.1 ms/point, sweep time 52 ms. (b) Beatnote
between the diode lasers locked on adjacent cavity modes.
RBW 10 kHz, recording time 1 s.

of the cavity. We estimate that each of these systematic
frequency shifts have a contribution no more than 25 kHz.

An important figure of merit of the frequency lock is
the reproducibility. 22 measurements of the beatnote be-
tween the diode lasers locked on two adjacent modes of the
cavity have been carried out during one day. We derive a
mean FSR value of 749 104 kHz with a standard deviation
of 35 kHz.

The diode lasers are frequency-shifted with acousto-
optic modulators (AOM) driven by radiofrequency syn-
thesizers in a double-pass scheme. The optical setup
provides a stable angular deviation of the frequency-
shifted light [14] that guarantee the alignment required
in difference-frequency generation. Laser beam separated
through the polarizing beamsplitter cube is deflected by
the AOM in the first-diffraction order to a quarter-wave
plate which is associated downstream with a cat’s-eye
retro-reflector. It relies on a planar mirror located in the
focal plane of a 10 cm focal-length plan-convex lens and
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the laser beam incidence on the AOM is at the focal
point of the lens. Light reflected back by the cat’s-eye
pass through the waveplate, is frequency-shifted again by
the AOM, overlaps the incoming laser beam and is trans-
mitted through the polarising beamsplitter cube.

At a given radiofrequency shift, the AOM is oriented
such that the incoming laser beam is incident at the Bragg
angle. The laser beam profile is Gaussian with a diame-
ter ∼1.5 mm full width (FW) at 1/e2 and a divergence
∼1.1 mrad FW at 1/e2. The TeO2 modulator is driven
at a RF power of 27 dBm. The maximum diffraction effi-
ciency in the double-pass scheme is 35%. A broad change
of the radiofrequency shift requires rotating the AOM to
keep the Bragg angle incidence, while the cat’s eye con-
figuration ensures normal incidence of the laser beam on
the planar mirror. The diffraction efficiency drops at 50%
from its maximum value when the radiofrequency is varied
in the range 180–360 MHz that defines the overall AOM
tuning bandwidth. If the orientation of the AOM is kept
fixed, the cat’s-eye configuration significantly improves the
tuning bandwidth: e.g. around fAOM = 275 MHz the tun-
ing bandwidth is 12 MHz FWHM with a cat’s-eye reflec-
tor, comparing to 2.3 MHz FWHM with a simple planar
mirror retro-reflector. This AOM bandwidth guarantees
frequency filtering of the laser sidebands generated for fre-
quency stabilisation.

The setup allows synthesising a heterodyne difference-
frequency:

fTHz = (f1 + 2fAOM1 + δf1)− (f2 − 2fAOM2 + δf2)
= nFSR + (δf1 − δf2) + (2fAOM1 + 2fAOM2)

by applying to the stabilised diode lasers (tuned at
f1 > f2) frequency shifts fAOM1,2 with AOMs working
in their + or − first-diffraction order. Slight frequency
shifts of the lock point of each diode laser from the cor-
responding reference are accounted through δf1,2 terms.
The integer n is determined by measuring the difference-
frequency with a lambdameter with 50 MHz accuracy.
The demonstrated single-AOM tuning bandwidth between
∼FSR/4 and ∼FSR/2 allows a twofold tuning bandwidth
for fTHz. Therefore, one can fine-tune fTHz over one FSR
with both AOMs. A computer-based mechanism for re-
locking a diode laser over consecutive cavity modes would
be required for a broader tuning.

CW THz radiation is generated by optically het-
erodyning the AOM-shifted diode laser beams on a
photomixer [6]. This device is a photodetector with
sub-picosecond response time made from a 2 μm GaAs
epitaxial layer grown at low temperature on a dielec-
tric substrate. A photoconductive area is defined by a
pattern of electrodes that drive a gold spiral antenna.
The laser beams are spatially overlapped on a beamsplit-
ter and focused on the electrodes with an aspheric lens.
The combined optical power is equally distributed be-
tween each laser beam. The photodetector is biased and
the ac-photocurrent flowing through the antenna gener-

Fig. 3. (Color online) Frequency response of one photomixer
biased at 10 V under a combined optical power of 40 mW;
dc-photocurrent 250 μA.

ates THz radiation in the substrate. A hyperhemispheri-
cal high-resistivity silicon lens mounted in contact with
the substrate underneath the antenna extract to free-
space the THz radiation which is directed to a liquid-
helium cooled InSb bolometer. Figure 3 shows the typical
frequency dependence of the emitted power from one pho-
tomixer. The model from [6] predicts that the frequency
response of the photomixer has a roll-off with two time
constants dictated by the lifetime of the photogenerated
carriers and the RAC factor of the antenna. The recorded
response displays a roll-off at –6 dB/octave up to 2 THz
which is attributed to the carriers lifetime. A corner fre-
quency in the response at 1/(2πRAC) should lie beyond
this frequency range.

The THz beam coming out from the silicon lens is
collimated with an off-axis parabolic mirror and coupled
to a circular metallic waveguide cell (1.5 m long, 3 cm
diameter). The emerging beam from the cell is focused
with an off-axis parabolic mirror on the bolometer. Sub-
μW power is detected for a difference frequency in the
0.1–2 THz range when the photomixer is biased typically
at 10 V and with a combined optical power up to 26 mW.

3 Comparison with molecular reference lines

As a demonstration for the difference-frequency synthe-
sis within the THz domain, we performed high-resolution
gas-phase linear absorption spectroscopy on several rota-
tional transitions of the 12CH3

35Cl methyl-chloride iso-
topomer. For the sake of simplicity, molecular lines are
recorded by shifting only ECDL1 frequency with AOM1,
while the mixing is performed with radiation from the
ECDL2 (AOM2 off). Different modulation techniques are
associated for the low-noise detection of the molecular
lines. Amplitude modulation (AM) is performed with a
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Fig. 4. (Color online) Spectrum of (v = 0, J : 25→ 26, K = 5)
CH3Cl rotation line recorded with (a) amplitude modulation,
(b) frequency modulation at 100 kHz and depth of 200 kHz.
Frequency detuning is 2fAOM1. Pressure 2 Pa, acquisition time
200 ms/point.

mechanical chopper on the laser beam prior its focusing
on the photomixer and the absorption signal is detected
with a lock-in amplifier. In this case the absorption line
is superposed on a slowly-varying Gaussian-like spectral
profile determined by the frequency dependence of the
double-pass AOM modulation efficiency. Subtraction of
this background signal from the experimental data brings
the real molecular absorption lineshape. Alternatively, fre-
quency modulation (FM) of fTHz is performed using the
FM capability of the RF synthesizer that drives the AOM
and the molecular line is detected at 1–f with a lock-in
amplifier. This approach has the advantage to shrink the
baseline of the absorption spectrum and to diminish the
1/f technical noise.

Figure 4a, 4b show AM- and FM-recorded spectrum
of the transition |v = 0, J = 25, K = 5〉 → |v = 0,
J ′ = 26, K ′ = 5〉, where v is the vibrational state and
J , K the usual angular momentum quantum numbers.
This line is a unresolved quadruplet of four main hyperfine
components spanning 0,19 MHz with relative positions
−95.01 kHz, –67.21 kHz, 64.71 kHz, 92.52 kHz and rela-
tive intensities 0.245, 0.255, 0.236, 0.265 calculated using
the electric-quadrupole coupling constant from [15]. Af-
ter baseline subtraction, the AM-recorded spectrum was
fitted with a Voigt profile.

The main contribution to the recorded linewidth is the
Doppler broadening which is 1.2 MHz FWHM. The addi-
tional width is due to pressure broadening which is esti-
mated at 0.7 MHz FWHM using the pressure broadening
coefficient from [16]. The FM-recorded spectrum exhibits
clearly the baseline reduction.

Table 1. Rotational, centrifugal distortion and electric
quadrupole coupling constants for the vibrational ground state
of 12CH3

35Cl, from [15]. 1σ uncertainties on the last digits
quoted in parentheses.

Parameter Value (MHz)

B 13 292.87666(6)
DJ (×103) 18.09599(39)

DJK (×103) 198.7990(148)
HJ (×106) –0.010148(56)

HJK (×106) 0.3299(49)
HKJ (×106) 9.373(147)

eQq –74.7514(11)

The frequency of a pure rotational transition is calcu-
lated following the formula:

νTHz(J, K) = 2B(J + 1)− 4DJ(J + 1)3

− 2DJK(J+1)K2

+ HJ(J + 1)3((J + 2)3 − J3)

+ 4HJK(J + 1)3K2 + 2HKJ(J + 1)K4

where B is the rotational constant and DJ , DJK , HJ ,
HJK , HKJ are the centrifugal distortion constants listed
in Table 1.

We simply estimate the 1σ uncertainty for the pre-
dicted frequency as the quadratic sum of the 1σ er-
ror contribution for each rotational constant term. An
intensity-averaged frequency shift of the hyperfine struc-
ture components is added to the rotational frequency. The
least-squares fit of the spectrum with the Voigt profile
yields the AOM frequency shift for each rotational line.
Table 2 shows the predicted and the observed frequencies
for the measured lines. We derive a mean value of the FSR
at 749 103.2 kHz with a standard deviation of 0.67 kHz
(relative uncertainty 9 × 10−7). Unfortunately, the cali-
bration of the difference-frequency is strongly affected by
the systematic frequency shifts of the locked laser. They
should be responsible for the significant value observed
(626(14) kHz) of the zero-frequency intercept in the lin-
ear regression of νTHz + δνHF − 2fAOM1 against n. An
electronic compensation of the offset of the error signal,
as done in [17], in the servo loop of the diode lasers would
improve the difference-frequency accuracy.

4 Conclusion

Broadband synthesis of CW THz radiation is demon-
strated from the difference-frequency of two infrared diode
lasers locked with the Pound-Drever-Hall technique on an
optical cavity. The achieved spectral purity is an order
of magnitude better than in previous photomixing exper-
iments [7] and is comparable with that obtained at short
timescales for the free-running THz QCL [2]. The setup

21201-p5



The European Physical Journal Applied Physics

Table 2. Methyl-chloride lines for the FSR frequency calibration. 1σ uncertainties on the last digits quoted in parentheses.

Quantum numbers Calculated frequency Hyperfine shift n Measured frequency (mod FSR) Calibration
J K J ′ K′ νTHz (MHz) δνHF (MHz) 2fAOM1 (MHz) FSR (MHz)

9 0 10 0 265 785.561(3) –0.014 354 602.743 749 104.046
9 1 10 1 265 781.587(2) –0.013 354 599.051 749 103.244
9 2 10 2 265 769.666(2) –0.011 354 587.150 749 103.184
9 3 10 3 265 749.805(2) –0.008 354 567.002 749 103.983
25 4 26 4 689 792.105(31) –0.001 920 525.289 749 102.555
25 5 26 5 689 699.456(35) –0.001 920 617.756 749 102.357

allows a resolution three orders of magnitude better
than that achieved with femtosecond-laser based Fourier-
limited terahertz frequency-comb spectroscopy [18]. The
measurement of some molecular references pointed out
the instrumental errors due to the modulation technique.
Improvement of the frequency accuracy and the spec-
tral purity would be achieved through a cautious im-
plementation of the modulation technique and a refined
servo loop with high gain at low frequency and wide
bandwidth which should operate on a transducer that
avoids FM to AM coupling in diode laser. In addition,
the proposed AOM-driven difference-frequency generation
scheme provides full control of the THz radiation by us-
ing RF synthesizers. A difference-frequency setup with the
lasers referenced to a stabilised optical comb would facil-
itate the access and the control of the radiation from dc
to hundreds of THz for precision molecular spectroscopy.
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Résumé :

Cette thèse rapporte le développement d’un nouveau montage expérimental pour
la spectroscopie Térahertz basé sur une source de rayonnement réalisant la dif-
férence de fréquences, sur un substrat AsGa, de deux lasers émettant vers 820
nm pour générer du rayonnement infrarouge lointain. Ce montage s’inscrit dans
le courant d’intérêt récent pour les possibilités du rayonnement Térahertz vues
dans un premier chapitre. Le second chapitre s’intéresse à la génération de rayon-
nement par différence de fréquences sur un élément semi-conducteur et à son
utilisation pour la spectroscopie. L’obtention d’une large accordabilité du rayon-
nement généré de cette manière s’appuie sur un système de modulateurs acousto-
optiques en double passage. Le troisième chapitre s’attache à la stabilisation des
sources infrarouges par une méthode Pound-Drever-Hall utilisant une cavité de
haute finesse pour obtenir un rayonnement Térahertz généré de grande pureté
spectrale. Enfin, le spectromètre mis en place a été caractérisé par des mesures
du spectre du chlorure de méthyle et utilisé dans une étude exploratoire du para-
mètre d’élargissement collisionnel de raies de l’eau par N2, O2 et l’air.

Mots clés : Spectroscopie des radiofréquences ; Ondes décimillimétriques ; Lasers à semi-
conducteurs ; Sources de rayonnement infrarouge ; Fabry-Pérot, Interféromètre de ; Stabilité en
fréquence ; Spectres moléculaires ; Raies spectrales-Elargissement ; Différence de fréquence ;
accordabilité spectrale

Abstract :

This thesis reports on the construction of a new experimental set up for Tera-
hertz spectroscopy based on the generation of the frequency difference of two
near infrared laser diodes at 820nm on a GaAs substrate device. The first chap-
ter describes the renewal of the interest for T-rays. The second chapter treats
the FIR generation by frequency difference on the GaAs semiconductor device
and its uses for spectroscopy. The broad tunability of this Far Infrared radiation
obtained by double-pass acousto-optic modulators setup is also seen. The third
chapter discusses about stabilisation of infrared sources by the Pound-Drever-
Hall method using a high finesse cavity to generate a high spectral purity of
the FIR emission. Finally, the spectrometer is characterised by measurements of
the rotationnal spectrum of methyl-chloride and used in a primary study of the
broadening parameter of water lines by N2, O2 and air.

Key words : Frequency difference ; spectral tunability ; High resolution spectroscopy ; Pound-
Drever-Hall stabilisation ; High finesse cavity ; Collisional broadening ; Water.
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