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INTRODUCTION

Les premidres expériences de double irradiation infra-rouge
hertzien réalisées au laboratoire de spectroscopie hertzienne }]l |2] ont
été effectuées 3 1l'aide d'une source infra-rouge dite de pompe constituée par

un laser commercial & anhydride carbonique.

Lors de ces études, de nombreuses difficultés sont apparues,
dues essentiellement & 1'instabilité tant en fréquence qu'en amplitude de cette
source. En particulier, aucune étude fine des phénoméneg observés n'a pu &tre

réalisee.

L'étude des causes d'instabilité, les solutions & envisager
pour conduire & la réalisation expérimentale d'une source infra-rouge de meil-
" leure qualité constituent le but de notre travail. Précisons qu'il ne s'agit
pas ici de constituer un étalon de fréquence, mais d'améliorer substantiellement
un laser commercial devant nous permettre de mener & bien les &tudes en cours.
Les critéres auquel doit satisfaire ce laser sont :

Stabilité en fréquence de l'ordre de 10_-8

- Bonne monochromaticité.
- Stabilité en amplitude de 1l'ordre de 10_2

- Puissance de sortie aussi &levée que possible.

Aprés quelques rappels sur le fonctionnement du laser i anhy-
dride<carbonique, figurent les &études théoriques permettant de dégager les
données quantitatives essentielles qui serviront de base de travail & la réa-
lisation expérimentale. Un contrdle des performances du laser ainsi modifié
rHous permettra de juger de la qualité de la stabilisation et de contrOler sa

bonne adaptation aux &tudes entreprises.

D'autre part, cette source doit &tre modulée par tout ou rien
pour permettre, par détection synchrone ou &chantillonnage,la mise en évidence
des modifications apportées au systéme sous l'action de ce rayonnement. Une
derniére partie gera donc consacrée aux différentes possibilités de modulation
ainsi qu'a la description de la réalisation d'un modulateur mécanique permet-—

tant de hacher 1la source de pompe 3 une fréquence de 12 kHz.



Avant d'aborder 1'étude de la stabilité du laser i anhydride

carbonique, nous décrirons rapidement son mode de fonctionnement.

La molécule d'anhydride carbonique du type lindaire posséde
trols vibrations fondamentales : deux non dégénérées et une dégénérée cor-

respondant aux énergies :

. -1 PP
2349 cm ~ non dégénérée

) =

3 |

vy = 1385 cm I non dégénérée
v, = 667 em ! dégénérée

. . . . 1 .
Chaque niveau d'énergie est noté ViV, Vq ol les v, sont les
nombres quantiques de vibration et 1 le nombre quantique du moment cinétique

associ& 3 la vibration dégénérée vy

Trois bandes d'émission ont Eté observées avec ce type de laser

iBia Elles se situent vers 9,6 vy, 10,6 u et 11 u et correspondent respecti-

vement aux transitions 00°1=302°0 00°1 =»10°0 01]1 "—"—ﬁnlo

Pour ces trois bandes, le mécanisme de base est le méme : il
consiste 3 enrichir la population du niveau 001, mais il est un peu plus com-

plexe pour la bande située vers 11 .

L."anhydride carbonique peut étre excité directement 3 1'aide d'une
décharge &lectrique. Cependant avec cette méthode, la puissance de sortie est
relativement faible. L'adjonction d'un gaz supplémentaire convenablement choisi
peut considérablement favoriser l'enrichissement du niveau supérieur. Dans le

cas présent, ce gaz est comstitué par de l'azote ajouté en quantité voisine de

celle de 1'anhydride carbonique [4‘9 Deux raisons importantes dictent ce choix.

1) Le niveau v = 1 de 1'azote ne différe que de 18 cm._1 du niveau 00°1

de 1'anhydride carbonique.

2) La durde de vie dans cet état de l'azote excité est tré&s grande.
L'énergie de translation due & l'agitation thermique correspond
a 210 cnrl, vers T = 300°K, le transfert d’'énergie par chocs moléculaires a
donc une grande probabilité de se produire et peut se représenter par la re-
lation :

= “0) &= = °
N2 (v 1) + C02 (00°0) '}NZ (v 0) + C02 (00°1)

De plus, 1'azote vibrationnellement excité est facilement pro-

duit dans une décharge électrique,
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Il est parfois remplacé par l'air qui présente cependant 1'in-

convénient d'oxyder les &lectrodes excitatrices et de diminuer le rendement.

Pour les deux premiéres bandes situdes vers 9,6 p et 10,6 u , le mé-

canisme de base consiste i enrichir directement la population du niveau 00°1.

La troisiéme bande située vers 11 y est obtenue 3 partir de ce
méme niveau mais en accordant la cavité 3 1'aide d'un @lément dispersif uni-
quement dans le domaine correspondant & la fréquence des tramsitions de cette
bande. Ceci a pour effet de défavoriser le transfert radiatif i partir du ni-
veau 00°1 et de favoriser l'enrichissement du niveau 0]11 par chocs molécu-

laires du type

co, (00°1) + CO, o1loy 3 002(01]1) + €0, (00°0)

. .. . . . . 1
créant ainsi l'inversion de population entre les niveaux 01'1] et 1110.

La figure | représente la disposition des niveaux d'énergie et
les émissions possibles alors que la figure 2 montre la répartition de la

puissance d'émission en fonction des différentes bandes.

Le rendement de ce laser peut encore étre amélioré@ en ajoutant
de 1'hélium aux deux précédents gaz. Ceci a un effet considérable sur les per-
formances du laser et les expériences effectudes |3| )5] ont conduit & lui

attribuer une double action.

1) L'observation de la luminescence de la décharge &lectrique en pré-
sence et en absence d'Hélium semble montrer que cette présence réduit le coef-
ficient de diffusion de 1'anhydride carbonique et atténue ainsi le phénoméne.

de desexcitation des molécules de CO2 au contact des parois.

2} La puissance infra-rouge disponible & la sortie du laser passe par
un maximum déterminé en fonctlon de la puissance &lectrique fournie par la
décharge. Il a é€té montré expérimentalement que 1'introduction d'hélium permet
d'obtenir un maximum plus important pour une puissance d'alimentation plus
dlevée.

La figure 3 met en &vidence l'importance de la contribution

de 1'azote et de 1'hélium sur le rendement du laser.

°

Chaque niveau de vibration se décompose en fait en sous-niveaux .
de rotation. Les €missions correspondent donc a des transitions de rotation-—
vibration et constituent un spectre discret relativement dense compris entre
850 et 1100 cm_ln La fréquence qui sépare deux fréquences d'émission succes-

sives est d'environ 50 GHZ.
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NIVEAUX D’ENERGIE DU CO, TRANSITIONS LASER
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Le milieu amplificateur est placé & l'intérieur d'une cavité ¥
Perot-Fabry de longueur L dont les fréquences de résonance successives sont

espacées de %f (50 MHZ pour une cavité de 3 m),

Plusieurs émissions peuvent avoir lieu simultanément si leur
fréquence est un multiple entier de-%f. Ce fonctionnement '"multi-raies' est
toujours accompagné d'un phénoméne de compétition constitué par une répar-
tition alBatoire de la pulssance entre ces différentes émissions. Une grande

instabilité en amplitude caractérise alors ce mode de fonctionnement.

Si 1'8lément dispersif utilisé est trés sélectif, il est alors
possible de sélectionner une raie correspondant & une seule transition de ro-

tation-vibration et d'éliminer ainsi ce phénoméne de compétition. '

-
Y ]

D'autre part, cette cavité résonnante est pour des lasers Ny

puissants tré&s longue par rapport & la longueur d'onde de la radiation émisef
(au moins 104 fois plus longue), ce qui a pour conséquence d'introduire en

plus des résonances longitudinales correspondant & des 'modes" longitudinaux'

des modes transverses dont les fréquences sont comprises entre les fréquenceé
des résonances longitudinales. Leur espacement et leur nombre dépendent de

la géométrie de la cavité.

Le laser utilisé pour nos premidres expériences nous a été
fourni par la Compagnie Générale d'Electricité. Il est de conception classi-

que (fig. 4).

L'enceinte contenant le gaz est constituée par un tube de verre
fermé aux extrémités par deux lames de sel i faces paralélles placées sous in-
cidence Brewsterienne pour la longueur d'onde moyenne (10,6 ). Ce tube est
entouré d'une jaquette parcourue par un courant d'eau assurant le refroidis-
sement des parois. Deux ajutages disposés prés des extrémités permettent le
passage des gaz et l'introduction des &lectrodes d'excitation de décharge réa-
lisées en aluminium

Une pompe i palette assure 1'écoulement permanent des gaz cons-
tituant le milieu amplificateur.

La décharge électrique est produite par une alimentation &

courant continu non régulée non filtrée.

s

Les miroirs constituant la cavité résonnante sont situés

chaque extrémité et i 1'extérieur du tube dont ils sont indépendants.
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Un prisme en sel fait office et la rotation ¢'un des

miroirs autour de ce prisme des raies. La cavité est
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ETUDE DE LA STABILITE EN FREQUEWCE U LASER,

I - DETERMINATION DES TERMES DONT L'INFLUENCE EST PREPONDERANTE

Une étude comparative de la lirgear de la raie émise et de la
largeur de la courbe de gain va permettre la mise en évidence des termes

prépondérants.

La limite théorique de cette largeur, 3 mi-hauteur, est fixée

approximativement par la formule suivante l6i

Avc est la finesse de frange du résonateur seul
P 1la puissance disponible dans la cavité

v la fréquence d'émission.

R est le coefficient de réflexion des mirolrs
n 1'indice du milieu situé entre les miroirs

L La longueur de la cavité

Le coefficient d'amplification maximum du milieu amplificateur

s'éerit |7
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N, et N, sont les populations des &tats supé&rieurs et inférieurs

2 1
g, et g, les poids statistiques des niveaux supérieurs et inférieurs cor-
=5 : :
respondant 3 la multiplicité de chacun d'eux.

A21 le coefficient d'émission spontanée d'Einstein

Av, Largeur de la raie spontanée due 3 l'agitation thermique des molécules

(largeur Doppler).

Compte-tenu de cette largeur Doppier le coefficient d'amplifica-

tion a la forme

i v - v 2
log2)

_2.—__1. > 0
g, &

D'autre part, lors du fonctionnement en continu de l'oscilla-

teur nous pouvons écrire :

20L= I P,
(w) it
ol les Pi représentent les pertes diverses, y compris les '"pertes" dues au

couplage du laser avec l'extérieur et constituant le faisceau wutilisable.

L'oscillation ne pourra avoir lieu qu'a la condition

La figure ( 5a-b-c) représente;d’'une part le coefficient o en
fonction de la fréquence d'émission et les différents cas possibles selon 1la
valeur de o.; d'autre part la puissance d'émission en fonction de la fréquence

pour ces mémes cas. Lors de l'oscillation cette courbe s'appelle la courbe de

gain.
d) Comparaison de ces différentes largeurs pour un laser de faibles
pertes.
La largeur i mi-hauteur de la courbe de gain est approxima-
tivement égale & AvD = 2 Vo 2 %T (Log 2)soit environ 60 MHZ au voisinage

de 1000 cm !, MC
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Le terme Avc pour une cavité de trois métres réalis@e 4 1l'aide de miroirs
dont le coefficient de réflexion & 10,6 p peut atteindre 0,99{gr5ce a 1l'emploi
3

-
i o

d'une couche réfléchissante d'or} est de 1l'ordre de !:iC
9.,

il e

Dans ces conditions, le terme Avosc devient égal a 1,7 10

Ce qui correspond 3 une émission remarquablement monochromatique.

Ce terme Agsc est beaucoup plus petit que AvD. Il en résulte
que la stabilité en fréquence du laser ne va dépendre que de la stabilité de

la longueur optique de la cavité ré&sonnante.

II - ETUDE DE LA STABILITE DE LA LONGUEUR OPTIQUE DE LA CAVITE.

Les fréquences de résonance de cette cavité sont données par

k - .
= & oi k est un nombre entier.
2nlL
La stabilité en fréquence du laser peut alors s'exprimer sous
la forme
&v _ s, AL
Y n L

AL
a) Terme T

Ce terme est considéré dans la plupart des cas |8} l9| !]0'
comme prépondérant. La variation de la longueur géométrique de la cavité a

pour causes principales
+ La dilatation de 1'ensemble supportant les miroirs due & la

variation de température de l'environnement.
+ Les vibrations provenant du milieu ambiant et transmises aux
miroirs.

b) Torne An
o n

Pour un laser identique i celui décrit précédemment, les milieux
traversés par le rayonnement i l'intérieur de la cavité sont constitués par
le milieu amplificateur, les fenétres placées sous incidence de Brewster et

1'air compris entre ces incidences et les miroirs.

%<La stabilité de 1l'indice dépend donc essentiellement de la

PP . w o . .. ‘qs
stabilité de la température, de la‘pression et de la composition de ces milieux.



ITTI - ORDRE DE GRANDEUR DE CES DIFFERENTS TER.'MES

Remarquons qu'une variation de longueur de 1 | pour une cavité
résonnante de 3 métres entraline une variation de fréquence Av = 10 MHz aux

environs de 10 u .

Nous pouvons distinguer deux causes principales

Cette variation peut s'exprimer par = o AT ou o est le

coefficient de dilatation thermique du matériau supportant les miroirs. Il

dépend fortement des matériaux utilisés.

+ Fluctuations thermiques de la structure supportant les T%Eoirs.

Ces vibrations conduisent i une variation relative |10] é%-= Z%%
ol Y est le module d'Young de cette structure et V son volume.

Avec des matériaux rigides dont le module d'Young est relative-
ment important, les fluctuations résultantes sont trés faibles (Av est de 1l'ordre

de quelques dizaines de hertz au maximum).

-+ Vibrations provenant du milieu ambiant.
Il n'est pas possible de donner un ordre de grandeur de leur influence sur
la stabilité. Remarquons simplement qu'elle dépend essentiellement de la ma-
niére dont le laser est isolé du milieu extérieur et de la rigidité de l'en-
semble.

Ces vibrations peuvent modifier, soit la longueur de la cavité,
soit la longueur du trajet optique entre les fenétres de Brewster par la va-
riation d'inclinaison de celles—ci. En ce qui concerne la variation de lon-
gueur de cavité, le chiffre déjid cité nous donne Av = 10 MHz pour AL =1 u.

Pour 1la variation de position des fenétres de
Brewster, un calcul simple peut &tre effectué : la longueur du trajet optique

i 2

dans chaque fenétre est b = ————m—
cos Y

oi 1n est l'indice du matériau constituant les fenétres

e 1'épaisseur de ces fenétres

-

Y 1'angle de réfraction & l'inté&rieur des fen@tres.
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L'angle de Brewster est donc égal a.g-- Yy et si nl est

¥
B
la longueur optique du milieu situé entre les fenétres de Brewster, la lon-

. /
- gueur optique de 1l'ensemble sera 1' = nl + 2p,
En différenciant cette relation, nous obtenons

dl' =gn'dl +2db # dl+ 2db (n' #1)

Si maintenant nous supposons que la longueur géométrique de

l'ensemble reste constante, nous pouvons écrire :

2 e

1+ cos Y cos (YB -~y ) = cste

Soit dl = - 2297 iy Yy cos (y, - y) + sin (y, - v)(dy, - dy)
B cos B B
cosy
db = —SB___ gin Y dY

2

cos” Y

en tenant compte des relations :
sin Yg = n sin Y

sin YB

et n

cos YB

nous obtenons :

db # e 4y dl p= |2 v 28 o 2YB-' av,
n’sin Y, n"sin Yy sin Yg j
finalement :
ces 2y
i’ # s§n$B 2 d 15
Une variation aussi petite que AYB =5 ]O—6 radian entraine
une variation relative vers 10 p de é% = 10_8 pour deux fenétres de sel de

5 mm d'épaisseur distantes de 2,5 métres.

Ces chiffres situent l'importance que peuvent avoir les vibrations

sur la stabilité du 1laser.

b) Variations d'indices

Il est difficile d'évaluer théoriquement 1'ordre de grandeur de
ces variations d'indice. D'une part, la pression et la température ne sont pas

facilement mesurables & 1'intérieur de l'enceinte ;
















































































































































































































































