
, U N I V E R S I T É  D E S  S C I E N C E S  E T  T E C H N I Q U E S  D E  L I L L E  

50 336 50376 
NO d'ordre 

présentée a 

L'UNTVERSITE DES 'SCIENCES 

ET TECHNIQUES DE LILLE 

pour obtenir le titre de 

Jean-Eurie CARPENTIER 

* 

SPECTROMETRE MILLIMETRIQUE DE POLARISATION POUR L 'ETUDE 

DES GAZ PARAMAGNETIQUES A BASSE PRESSION 

Soute;zue l e  i3 novembre 1979 devant la Commission d'Examen 

Membres du Zurg : 

Rapporteur : M. /.?C;(E 

Examinateurs : !W. WERTHEIÎdER 
TILLIEU 
JOURlEL 

U . E . R .  D E  P H Y S I Q U E  F O N D A M E N T A L E  



Ce travail a été effectué à 1'U.E.R. de Physique de 

l'université des Sciences et Techniques de Lille, dans le Laboratoire 

de Spectroscopie Hertzienne, équipe associée au C.N.R.S., dirigé par 

Monsieur le Professeur WERTHEIMER au sein de l'équipe animée par 

Monsieur MACKE. 

Je remercie particulièrement Monsieur MACKE qui est à 

l'origine de ce travail et qui en s supervisé l'ensemble. 

Monsieur SEGARù pour son aide tout au long de ce travail 

et pour sa critique du manuscript. 

Monsieur ROSSEELS pcur sa contribution en ce qui concerne 

l'ensemble ae l'électronique utilisée. 

Mes remerciements vont également à M. le Professeur CONSTANT 

pour l'honneur qu' il m' a fait en acceptant de présider le Jury. 

Je remercie également Monsieur TILLIEU et Monsieur JOURNEL 

d'avoir accepté de faire partie de ce Jury. 

Je me dois également de remercier l'ensemble du personnel 

technique et plus particulièrement celui de l'atelier de mécanique de 

1'U.E.R. qui a largement contribué à la réalisation du matériel. 

Je ne saurais oublier ceux qui ont contribué à la confec- 

tion du présent mémoire et, en particulier, Madame FOULON qui s'est 

chargée de la tâche, Oh combien ingrâte, de la frappe da texte. Je 

leur adresse mes remerciements. 

Enfin, je remercie 1' enserrble des niehres du Laboratoire 

pour leurs critiques et conseils au cours de la réalisation de ce 

travail. 



Thèse CARPENTIER 

1 Errata 

Figure 1 ajouter "Analyseur croisé" 

pl9 Dans l'expression de &a (lignes 7 et 8) il y a lieu de remplacer U (1 ,O) et 
Y 

U ( -1 ,O)  par iu (1,O) l 2  et [ U  (-1,ûj l 2  
Y Y Y 

p43 En milieu de page lire "vis micrométrique" au lieu de "vis micromimétrique" 

p52 milieu de page lire "figure de bruit" au lieu de "figure ou bruit" 

p58 lire 111.1-2-b au lieu ce 11.1-2-b 

p62 lire 111.5 au lieu de 11.5 

p64 milieu de page. lire "Sub-Doppler" au lieu de "SubDoppler" 

p65 ligne 2. lire "la distance 2yB" au lieu de "la distance 2yB" 

p71 milieu de paye I 

lire "versatilité" au lieu de "versalité" 

Bibliographie (9) G.H.TOWNES, A.L. SCHAWLOW 

(1 1) C s  WIEMAN 

II Addenda 

p. 17 

Dans le cas générol <J1 IIx[[J>, introduit dans l'équation (231,  est une 

écriture symbolique d'un élément de matrice réduit qui prerid en fait des 

formes très différentes selûn ?a nature de la transitior. et du couplaçje 

(dipolaire électrique ou magnétique). 

Nous avons traité le cas de l'oxygène en raison de l'intérêt de cette 

molécule sur le plan expérimental. Ce cas diffère de celui traité théoriqusment 

en raison de la nature du couplage (dipolaire magnétique) et des transitions 

qui ne sont pas rotationnelles au sens propre du terme). Ceci introduit des 

modifications dans lSélément de matrice réduit <Jt 1 1 1  I I  J> mais non dans la 
dépendance en M iliée au symbole 3j de WIGNER). L'élément de matrice réduit 

étant inclus dzns le coefficient d'absorption 3 de la transition considérée, 

1es.equations finales ( 2 7 )  et (30) s'appliquent donc au cas de l'oxygène, ce 

qui est confirmé par les mesures présentées pages 60 à 63. 

p.23, 60, 61, 68 

Les transitions de l'oxygène considérées ici ne sont pas des transitions 

rotationelles au sens strict mais des transitions de strgctxze fine 3 

l'intérieur de la structure rotationnelle. 
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1 N T R O D U C T I O N  

L'utilisatior d'une lumière convenablement polarisée pour pro- 

duire ou détecter au sein d'une vapeur des atomes dans un sous-niveau 

Zeeman déterminé est à l'origine du développement d'un nombre considé- 

rable de méthodes spectroscopiques utilisant des sources de lumière 

conventionnelles. 

A la suite de la découverte de l'effet Hanle (19231, de l'idée 

du pompage optique par KaTLER (1950) ot de la première expérience de 

double résonance radio-optique par 6ROSSEL et BITTER (19521, des mé- 

thodes de plus en plus raffinées ont apporté de nombreuses données spec- 

troscopiques sur les états fondamentaux, métastables et excités des 

atomes (Facteur de Landé, durée de vie radiative, déplacement radiatifs, 

structure hyperfine, etc ... ) .  

Dans ces expériences, l'interaction avec l'onde lumineuse est 

linéaire en raison de la faible densité spectrale du rayonnement 

(excitation "broad line") et la résolution atteinte est bien meilleure 

que celle d'un spectromètre optique conventionnel puisqu'elle n'est 

limitée que par la largeur naturelle des niveaux d'énergie. Notons 

cependant que, bien que la détection se fasse optiquement, les spectres 

accessibles par ces métnodes sont limités au domaine radiofréquence. 

Cette situation s'est trouvée radicalement modifiée par l'avène- 

ment des lasers qui ont permis notamment d'étendre au domaine optique 

les résolutions atteintes en radiofréquence. Nous nous limitons ici à 

la méthode de spectroscopie Laser de WiEMAN et HAkSCff (1976) qui ex- 

ploite des idées analogues aux précédentes et qui est à l'origine de 

notre travail. Dans cette méthode, un fort champ laser polarisé circu- 

lairement induit une anisotropie dans un gaz présentant une transition 

résonante. Cette anisotropie est détectée à l'aide d'un second faisceau 

se propageant en sens inverse, polarisé rectilignement, issu du même 

laser. La détection s'effectue derrière un analyseur croise. 



Comme en absorption saturée, la résonance observée sur l'inten- 

sité de la lumière transmise a une lazgeur fixée par les collisions et 

l'émission spontanée et non par l'effet Doppler. Grâce à l'utilisation 

des effets de polarisation, cette résonants est observée sur un fond 

noir et non pas superposée à un "fond Doppler" important. Compte tenu 

du bruit d'amplitude des lasers, la méthode apporte un gain considé- 

rable en sensibilité. 

En spectroscopie moléculaire microonde, où les sources cohérentes 

existent depuis longtemps, la quasi totalité des spectromètres utilisés 

fonctionnent en transmission. Les absorptions résonantes des gaz se 

traduisent alors par une variation très faible du signal transmis, 

compte tenu des valeurs usuelles des coefficients d'absorption 

(IO-= à 10-12 cm') . 

Les performances des détections superhétérodyne dans ce domaine 

incitent à étudier des méthodes où le signal associé à la résonance est 

observé sur un fond aussi noir que possible. Dans cet esprit, des spec- 

tromètres superhétérodyne à bras de compensation ont déjà été réalisés. 

Au lieu d'une extinction par interférence destructive, nous avons voulu 

examiner les possibilités d'extinction par poiarisation en nous inspi- 

rant des méthodes de spectroscopie laser de polarisation. Dans ce travail 

exploratoire, nous nous sommes limités à une anisotropie circulaire 

induite par un faible champ magnétique axial. L'emploi du spectromètre 

décrit sera donc restreint aux molécules paramagnétiques (radicaux libres) 

qui connaissent présentement un regain d'intérêt, notamment dans le 

domaine millimétrique. 

Notre travail expérimental s'est fait en deux étapes. Un premier 

prototype de spectromètre a été réalisé pour juger des possibilités de 

la méthode et des difficultés à vaincre. Les premiers résultats étant 

encourageants, une version mécanique definitive et facilement adaptable 

à diverses utilisations a été construite. Elle nous a permis d'effectuer 

la plupart des expériences permettant de tester les possibi~ités de la 

spectroscopie millimétrique de polarisation. 

Bien entendu, la présentation àe notre travail ne suit pas exac- 

tement cet ordre chronologique, mais sera faite de façon plus académique. 



Un premier chapitre est consacré à l'exposé des principes, 

qui en fait se sont dégagés au fur et à mesure de l'étude expéri- 

mentale. La réalisation pratique est présentée dans un second chapitre 

et le aernier chapitre est consacré S. la description de quelques expé- 

riences caractérisant les possib~lit6s Ce l'appareil. 

Nous concluerons en indiquant les perfectionnements possibles. 



CHAPITRE 1 

P R I N C I P E  DE L A  S P E C T R O S C O P I E  DE P O L A R I S A T I O N  

P A R  EFFET F A R A D A Y  



1. PRINCIPE DE LA SPECTROSCOPIE DE POLARISATION PAR EFFET FARADAY RESONNANT. 

Après une présentation simplifiée de la méthode et l'analyse rapide 

d'un résultat expérimental nous établirons, en usant de la précédente 

analyse, le modèle décrivant la forme des signaux observables et envi- 

sagerons &e technique de sélection et-de dktection de ces signaux. 

Nous discuterons ensuite des performances et limites de notre 

méthode, compte tenu du type de détection utilisée et terminerons par 

le développement de quelques idées permettant d'améliorer la sensibilité 

de la dite méthode. 

1.1. Principe élémentaire. .................... 
Notre méthode s'inspire des expériences de spectroscopie de polari- 

sation par Laser sur un gaz à basse pression (1 1, ( 2 1 ,  131. Un schéma de 

principe en est donné figure 1. 

Source 
\ 

Pola risaur ' , 
Champ 

magnetiqua 
long~tudinal 

/ Gaz 
1 paramagnebque 

/ 
/ 

FIGURE 1 : Schha de principe. 

Une onde électromagnétique, supposée plane, traverse successivement 

un polariseur, une cellule d'interaction dans laquelle se tFouve un échan- 

tillon, un analyseur, pour atteindre un détecteur. 

Nous envisageons 1ê cas où le polariseur et l'analyseur sont croisés 

et parfaits. 

Après la traversée de la cellule d'interaction, deux cas peuvent 

se présenter : 



1°) L'onde incidente n'a pas subi de modification de polarisation. Le 

signal détecté derrière l'analyseur est alors nul. Le détecteur ne rece- 

vant aucune lumière, nous obtenons un fond noir. 

2") L'onde incidente a subi une modification de polarisation. Le signal 

détecté derrière l'analyseur apparaît sur le fond noir. 

Cette modification de polarikation correspond, dans le cas générai, 

au passage de la polarisation rectiligne, imposée par le _polariseur, à 

une polarisation elliptique, d'axes quelconques, dont nous pouvons consi- 

dérer deux cas particuliers : 

a) Conservation de la polarisation rectiligne avec rotation de la direc- 

tion de polarisation. On parle, dans ce cas, de pouvoir rotatoire. Ce 

pouvoir de rotation est associé à un effet de biréfringence circulaire. 

b) Passage de la polarisation rectiligne à la polarisation elliptique, 

de grand axe confondu avec la direction de la poiarisation incidente. On 

parle alors de dichroisme circulaire. 

Cette modification de polarisation peut ëtre due à la constitution 

même de l'échantillon étudié ; on parle alors de pouvoir rotatoire et de 

dichroisine circulaire naturel 141. Elle peut aussi ëtre induite par un 

champ statique extérieur, on parle alors : 

- D'effet Kexr dans le cas d'un champ électrique transversal, c'est- 
à-dire perpendiculaire à la direction de propagation de l'onde {4 ) .  

- D'effet CottPn-Mouton dans le cas d'un champ magnétique transver- 
sal {4) .  

- D'effet Faraday dans le cas d'un champ magnétique longitudinal, 
c'est-à-dire parallèle à la direction de propagation du rayonne- 

ment incident ( 5 )  . 

L'étude de ces trois effets a été reprise dernièrement par TOBIAS 

et BALAZS 16). 

La modification de polarisation peut aussi être induite par un deu- 

xième champ électromagnétique résonnant et saturant qui produit une aniso- 

tropie optique de 1 ' échantillon f 11, f 21, { 31, { 7). 



Dans le cas où l'on utilise un champ magnétique longitudinal et 

un rayonnement incident de fréquence voisine de celle d'une transition 

moiéculaire de l'échantillon en l'absence de champ magnétique, on parle 

d' effet Faraday résonnant et de dichroïsme circulaire résonnant {8}. 

C'est ce dernier point qui fait l'objet de notre étude et nous par- 

lerons dorénavant d'effet Faraday résonnant et de dichroïsme circulaire 

résonnant. 

Transposant au cas des ondes millimétriques, nous devons légèrement 

modifier le modèle. 

Nous présentons figure 2 le schéma simplifié qui s'y rattache. Nous 

utilisons comme source un klystron (K). Polariseur et analyseur sont cons- 

Source Polariseur Analyseur Détecteur 

FIGURE 2 : Schéma de principe. Spectromotre microonde de polarisation. 

titués chacun d'un guide d'onde rectangulaire, excité dans son mode fonda- 

mental, couplé à un cornet ; la polarisation est imposée par la forme du 

guide et du cornet. Un solénoïde enroulé autour de la cellule d'interaction 

permet de soumettre le gaz à un champ magnétique longitudinal. - 

Cette transposition nécessite cependant deux remarques : 

1.- La détection, effectuée sur fond noir, diffère du cas précédent ; 

en effet, en optique seule l'intensité du rayonnement est détectée, dans 

notre cas, nous utilisons une détection hétérodyne qui fourni un signal 

proportionnel à l'amplitude du champ électrique qui traverse l'analysew-. 



2.- L'obtention d'ondes parfaitement polarisées est beaucoup plus 

difficile dans le domaine nicroonde que dans le domaine optique ; de plus, 

la notion d'onde plane est plus difflcilenenr acceptable. Nous convien- 

drons cependant qu'il en est ainsi, en première approximation et utili- 

serons dans.tout ce qui suit la notion d'onde plane parfaitement polarisée. 

Comme indïqué précédemment, nous ne nous intéressons qu'à l'effet 

Faraday résonnant et au dichroïsme circulaire réscnnant. Ces deux effets 

vont nous permettre d'étudier les transitions de rotation des molécules 

paramagnétiques présentant une structure Zeeman. Cependant, l'orientation 

du champ magnétique est telle que les seules transitions observables 

sont du type A H  = fl avec M projection du moment cinétique J de la molé- 

cule sur la direction du. champ magnétique {9}. 

Nous travaillons à fréquence de source fixe, voisine de la fréquence 

de la transition étudiée. Par balayage de champ magnétique, nous amenons 

successivement en résonance avec le rayonnement les composantes de la 

transition. 

Une première étude effectuée sur la transition Z,N:l,O +2,1 du 

radical libre j4s3 dont la fréquence àe transition en absence àe champ 

magnétique est vo ~62074 MHz, nous a permis d'obtenir l'enregistrement 

présenté figure 3. Pour cette étude, la fréquence de source, vSr  a été 

choisie telle que vs = v0 + 2 MHz. Cet enregistrement, effectué en balayage 

de champ, présente deux formes d'absorption inversées l'une par rapport 

à l'autre relativement au zéro de champ magnétique ; chaque forme étant 

en fait composée de plusieurs composantes non résolues. 

34 16 
S 0 J. N r  1.0-2.1 

v, ai. = 6 2 074 M hr 

"source - "raie = Mhz 
P - 20 mT 

B( Gauss) 
-7  - 6  - 5  -4 -3 -2 - 1  O I 2 3 4 5 6 7 

FIGURE 3 : Courbe experimentale obtenue sur 3 4 ~ 1 6 ~  



Une interprétation de cet enregistrement peut être donnée en consi- 

dérant le cas simple d'une transition du type J : 0 + 1  pour une molécule 

paramagnétique. Comme cela est usuel dans le dûmaine nicroonde, nous né- 

gligeons l'élargissement Doppler. 

L'onde incidente de fréquence vS et d'amplitude complexe go, pola- 
+ 

-risGe .rectilignement à la sortie du polariseur et se propageant suivant Z, 

Peut être décomposée en deux composantes circulaires, notées a+ et a-, 

d'expressions complexes : 

-t 4 
;I= xkiy 

où sont les vecteurs définissant les polari- 
fi + + +  

sations circulaires a* et a' relativement au trièdre direct ( x , y , z )  . 

En présence du champ magnétique longitudinal, la transition se 

décompose en deux conFosantes Zeeman du type AM = il. Pour la transiticn 

AM = - 1  seille est affectée la composante a' du rayonnementlet, de la même 

façon,pour AM = +1 , seule la composante a+ est affectée. 

Pour une valeur donnée du champ magnét~que l'interaction, entre le 

rayonnement et le système moléculaire, se traduit par des absorptions en 

général différentes sur les deux composantes du champ microonde incident. 

En considérant l'absorption comme linéaire, nous pouvons écrire le champ 

électrique dans la cellule sous la forme : 

avec a+ et a- les coefficients d'absorption associés à a+ et a-. A la 

sortie de la cellule, de longueur II, le champ s'exprime suivant 

+ 
Si on se limite au cas du milieu optiquement fin (a-R S 1) : 



+ 
L'analyseur étant orienté suivant y, le champ transmis est propor- 

go 
tionnel à -i - 

2 (a+- a-) ll, donc à la différence des absorptions sur 

les deux composantes, alors que dans le cas classique (analyseur et pola- 

riseur parallèles), nous obtenons un champ transmis proportionnel à 

(a++ a- ) 11 , donc un signal utile proportionnel à la somme des absorp- 

fions sur les deux composantes du champ incident. 

Pour la transition considérée, à savoir la J : O +l, le déplacement 

Zeeman, sous l'action du champ magnétique, est le même, au signe près,pour 

les composantes A14 = 21 ; nous le noterons YB avec Y  le rapport gyromagné- 
+ + 

tique associé à la transition et B = B * z  l'amplitude du champ magnétique. 

Les pulsations de résonance sont données par : 

En choisissânt la pulsation de source (us) différente de la pulsa- 

tion de transition en champ nul (w,) , nous pouvons, par 1 ' action du champ 
magnétique, amener successivement chaque composante de la transition en 

résonance avec le rayonnement incident. Ceci se traauit par une absorption 

du rayonnement pour la composante considérée AM = +1 ou -1, donc par une 

diminution d'amplitude de la composante circulaire de champ associé 

us - uo 
(a' ou a-), la résonance est obtenue pour B  = +- - = +-Bo (6). 

Y 

Dans le cas où 1 us - u, 1 S= , avec Auhon désignant l'élargisse- 
ment collisionnel, nous obtenons deux formes d'absorption, de signe con- 

traire, bien séparées. 

Ceci est illustré par 

la figure 4 pour laquelle 

us > wo. 

Par extrapolation, 

dans le cas de J élevés, 

en se plaçant toujours 

dans le cadre de l'absorp- 

tion linéaire, nous pouvons 

considérer que les coiiples 

FIGURE 4 : Diagramne de niveaux et 'figure" d'aosorption 
en spectroscopie de poiarisation. 



de transition du type AM = t 1 sont indépendants et envisager l'obtention 

d'un signal comparable au précédent, fonction impaire du champ magnétique, 

de composantes séparées ou non, conformément a= résultat expérimental pré- 

senté figure 3. 

1 .'2. Calcul général. -------------- 
Dans ce paragraphe, nous traitons d'une interaction gaz rayonnement 

du type dipolaire électrique, mais notre résultat s'applique égalemenc au 

cas d'un couplage dipolaire magnétique (oxygène). Nous envisageons le cas 

d'un champ électromagnétique faible (spectroscopie linéaire), et, à la 

différence du calcul précédent, les effets de biréfringence circulaire 

sont pris en compte. 

Nous exprimons d'abord l'amplitude du champ transmis dans le cas 

idéal (polariseur et analyseur parfaits), nous discutons ensuite de la 

sélection des divers termes de champs avant d'aborder la forme des signaux 

obtenus. 

1 . 2 . 7 .  Ca Id&&. 

Le développement du calcul est mené dans le formalisme matriciel 
P+ utilisant la base complexe le , e') {IO] et en se référant au formalisme 

introduit par WIEMAN {il). Ceci conduit à introduire les composantes cir- 

culaires gauche et droite du rayonnement incident (o+ et a-) supposé poia- 
+ -+ 

ris6 rectilignement suivant x et se propageant dans la direction z 

(figure 2). 

A l'entrée de la cellule, le champ électrique s'exprime suivant 
+ + 
go = go x ; 1 ' utilisation de la base complexe 3 )  permet d' écrire 
ce même champ sous la forme : 

-C 

%=&;2+&;e 

avec 



L'intersc~ion entre le rayonnement et le gaz est caractérisée par 

la susceptibilité compiexe de ce dernier, X, fonction de la pulsation 

de la source (w)  et du champ magnétique. Nous introduisons de ce fait 

et X- de façon à rendre compte de l'interaction entre les composantes 

du champ incident (a' et O-) et le gaz. 

Les vecteurs d'ondes k+ et k- associés aux deux polarisations a+ 

et a' s'écrivent : 

Cette expression permet d'exprimer le champ électrique dans la 

cellule, dans le plan d'abscisse z ,  sous la forme : 

avec 
ikfz 

A- = e = e 

A la sortie de la cellule, pour z = L, en recombinant les deux compo- 

santes de champ suivant : 

et en tenant compte de l'état de polarisation à l'entrée, nous obtenons : 

Dans le domaine millimetrique, les absorptions et dispersions des 

gaz sont toujours suffisamment faibles pour que l'on puisse considérer- 

+ oll le milieu comme optiquement fin, (x- - 1 % 1, ceci conduit en développant 
C 

+ U R  les exponentielles au premier ordre en X- - , à :  
C 



où &(II) désigne le champ électrique en extrémité de cellule en absence 

d'interaction. 

-i + 
Devant l'analyseur, suivant x et y, nous obtenons pour expression 

des champs : 

Polariseur et analyseur étant croisés, seule la composante & , 
4 

est transmise. Le champ détecté 8, est donc proportionnel à &, et apparaît - 
comme composé de deux termes en quadrature de phase : 

qui renà compte de ia modification d'indice du milieu, donc de l'effet 

Faraday résonnant ou biréfringence circulaire. 

qui rend compte de la modification d'amplitude des composantes a' et a- 

du rayonnement incident, donc du dichroïsme circulaire. 

Soit : &a = -(N+~A) (17)  

Nous utilisons une détection hétérodyne non phasée, de ce fait, 

les deux termes de champ sont détectés de même façon et donnent naissance, 

en général, à un signal camposite, 

Pour accéder à l'un des termes de champ il convient de le privi- 

légier par rapport à l'autre. Cette sélection peut être envisagée en 

ajoutant au signal utile un certain niveau de champ en phase a.vec le 

terme de champ que l'on désire obtenir. 



1 . 2 . 2 .  SéeecCLon d u  Xmu de champ. 

Supposons l e  système polariseur-analyseur légerement aéc ro i sé ,  d 'un 

angle 8 t e l  que 8 < 1. Nous pouvons considérer ,  en nous r é f é r a n t  à l a  

f i g u r e  5 ,  que l e  champ po la r i sé  
+ 

su ivan t  y n ' e s t  pas a f f e c t é  par dinction de 

c-ette r o t a t i o n  mais qu'une p a r t i e  pdarisation 
+ 

du champ p o l a r i s é  suivant  x t r a -  

ve rse  l ' ana lyseur .  Ce terme de  
direction 

champ, égal  à gx s i n  8 2 gX 8, 
d'analyse 

e s t  en phase avec l e  champ inc i -  Y- 

--\ 
dent.  

Le champ r é s u l t a n t ,  d e r r i è r e  

1' analyseur Z' e s t  donc éga l  à 
a 

FIGURE 5 : Rotation de l'analyseur d'un angle de. 

C s  r é s u l t a t ,  présenté f i g u r e  6 sous forme d'un diagramme de pnase 

où l a  phase de  l ' onde  incidente  e s t  cho i s ie  comme or ig ine ,  perinet de rendre  

compte du r ô l e  de l a  

r o t a t i o n  0 dans l a  

FIGURE 6 : Diagrannie de phase. 

s é l e c t i o n  des termes 

de champ. Ainsi ,  en 

p a r t a n t  de l 'hypo- 

thèse  du mil ieu  op t i -  

A 2  
0 

4 / 
d 

/ 

/ 
0/ N-z - , 

quement f i n ,  nous pou- O 
vons imposer 

N + i A  

7, 

0.E Origine d.r 
p h o r e s  



Nous observons uniquement, dans ce cas, l e  terme de champ en phase 

avec l 'onde incidente, c 'est-à-dire l a  biréfringence c i rcu la i re .  

Le r é s u l t a t  expérimental de l a  figure 3 montre cependant que l e  

terme de dishroisme e s t  effectivement observable ; il ex i s t e  donc au 

niveau de l a  détection un champ en quadrature de phase avec &(RI. Ce 

terme de c h a p  ne peut ê t r e  que d 'or igine in t e r f é ren t i e l l e ,  c 'est-à- 

d i r e  q u ' i l  e s t  dû à l a  superposition de plusieurs ondes ayant suivi  des 

chemins différents .  De t e l l e s  ondes exis tent  car  nous ne maîtrisons pas 

complètement l 'extension transversale du faisceau d'ondes hyperfréquences. 

Nous avons regroupé, f igure 7 ,  l e s  t r o i s  types d'ondes pouvant 

ex is te r  : 

- l e s  composantes 

e t  I%* traduisent 

l a  mauvaise défini- 

t ion  de l a  polari-  

sat ion e t  l a  

réflexion sur  l e s  

parois de l a  cel- 

l u l e  d ' in te r -  

action ; e l l e s  

sont en principe 

affectées  par l e  

gaz e t  l e  champ 

magnétique (au 
2ème 

ordre) 

Obstacle ext ir ieur 

e 
Cellule 

Source E l  U 
Détecteur 

FIGURE 7 : Composante résiduelle de champ. 

- La composante g3 

e s t  r e l a t i ve  à l 'extension du faisceau e t  à une possible reflexion de 

celui-ci  sur  l e s  obstacles extér ieurs ,  Appelons l e  champ résiduel,  

somme de ces t ro i s  champs (g1 ,s2 ,c3) . Au premier ordre,  ce champ, Gr n '  e s t  

pas affecté  par l e  gaz, mais il dépend fortement de l a  distance entre 

source e t  détecteur a i n s i  que de l a  position du spectromètre relativement 

aux obstacles (pour l a  p a r t i e  I % 3 ) .  De manière générale, nous l ' éc r i rons  

ri &(L) où ri e s t  un coef f ic ien t  complexe dépendant de l a  du 

spectromètre. 

En notant 8" l e  champ transmis, compte tenu de ce terme supplémen- 
a 

t a i r e ,  nous obtenons : 



L'analyse du diagramme de phase présenté f igure 8 permet de com- 

prendre comme s 'e f fec tue  l a  sélection des signaux. 

- Dans l e  cas où 

j e + ~ e  n /  2 0  

e t  I ~ m n l s I ~ l  e t  l ~ l ,  
nous obtenons : 

a 

(21) 0 

Nous accédons, I Origine des 
de ce f a i t ,  au terme 1 phases 

de champ en quadrature 

de phase avec l 'onde 

incidente, c ' est-à- 

d i r e  au dichroisme 

c i rcu la i re .  

FIGURE 8 : Diagramne de phase. 

D ~ S  l e  cas où j 6  - ~ e ( r i )  / % 11m(n)  i l  / A / ,  I N /  t 

I 1 

8" = j e  +Re(n) - N  &(R) 
a i i 

Nous accédons, dans ce cas,  au terme de champ en phase avec l e  

champ incident,  donc à l a  biréfringence c i r cu l a i r e .  

Ainsi, par action sur  8 ou sur l a  distance entre  source e t  détection, 

nous pouvons observer, s o i t  l e  dichroisme c i rcu la i re ,  s o i t  l a  biréfringence 

c i rcu la i re .  

L'analyse précédente suggère que l e s  d i f fé ren ts  champs qui  in te r -  
* 

viennent ont des phases e t  des polar isat ions bien définies  (champs par- 

faitement cohérents) .  Dans ce cas, l 'équat ion (20) montre q u ' i l  e s t  pos- 

Dans le cas de molecules obtenues dans une decharge electrique, il faut egalement 
prendre en compte le changement de polarisation de l'onde incidente par la rotation 
des charges electriques dans le champ magnetique (121. Cet effet est d'autant plus 
genant qu'il evolue avec le champ magnetique. 

Un calcul de rotation de la direction de polarisation base sur un champ magnétique 
uniforme de 6 Gauss, une densite d'electrons libres de 108/cm3 (131, dans le cas d'une 
cellule de lm de long et une frequence de source de 60 GHz conduit a une rotation de 
polarisation de 4.10-'rd. Dans le cas d'ions, la rotation est environ 106 fois plus 
faible. 

Nous produisons nos molecules dans une decharge radio-fréquence exterieure à la 
cellule. De ce fait, la densite de charge a lqinterieur de la cellule est bien infe- 
rieure a celle utilisee pour le calcul. Nous pouvons donc négliger la rotation de 
polarisation induite par la presence de ces charges électriques. 



s i b l e ,  en absence de gaz, d 'obtenir  une extinction complète du champ 

détecté en a jus tan t  l a  longueur du spectromètre de t e l l e  so r t e  que q 

s o i t  purement r é e l  e t  en réglant 9 à l a  valeur -n.  Bien entendu, l e  

b r u i t  de phase de l a  source, l e s  f luctuat ions de chemin optiques e t  

l e s  dépolarisations a léa to i res  font  que c e t t e  extinction n ' e s t  jamais 

parfai tes .  Cependant l e s  t r è s  bonnes extinctions obtenues expérimenta- 

lement confirment l a  va l id i t é  du modèle précédent. 

7 . 2 . 3 .  Fume d a  dignaux ubtevius. 

Il  apparaî t  donc possible d'observer séparément des signaux l i é s  

s o i t  à l a  biréfringence c i rcu la i re ,  s o i t  au dichroïsme c i r cu l a i r e .  Nous 

al lons discuter  maintenant de l a  forme de ces signaux dans l e  cas  d'une 

t rans i t ion  de rotat ion entre  deux niveaux J e t  J ' .  

Nous envisageons l e  cas d'une t rans i t ion  de rotat ion dont toutes 

l e s  composantes sont considérées comme indépendantes e t  sans prendre 

en compte l ' e f f e t  Doppler. 

L'onde incidente e s t  décomposée en deux composantes c i rcu la i res  
+f -+ 2 

o*  e t  o- d'expression complexe 81 = 2 avec 8 amplitude complexe du 
i 

chanp électr ique polar isé  suivant x. 

Les opérateurs qui caractér isent  l ' i n t e r ac t ion  entre l e  champ 
+ + * - - 

électromagnétique e t  l a  molécule sont notés p.&+ e t  s*8- avec u opé- 
i 

ra teur  associé au moment dipolaire électr ique ( p )  de l a  molécule (11). 

i - A  

Les éléments de matrice non nuls  de p - g -  s'expriment suivant : 

avec i: J'II X I I J  > l 'élément de matrice rédui t  indépendant de M 

+ 
Uy ( M + l , M )  l e  cosinus d i rec teur  associé à l ' o r i en t a t ion  de p 

relativement au champ électrique. 

Fi l a  valeur du moment dipolaire  électrique. 

Ces deux expressions conduisent aux seules t rans i t ions ,  du type 

A:.$ = +1. 



Nous présentons, f igure 9 ,  un diagramme de niveaux où deux t ransi-  

t ions de ce type sont connectées à un même niveau commun : J , M  -+ J ' , M + ~  

e t  J , M  + Jt,M-1. NOUS SUP- 

posons que l ' e f f e t  Zeeman 

sur  l e s  niveaux d'énergie J', M+1 
Y'B(M+I ) 

e s t  l i néa i r e  e t  appelons y 
Y'B(M- I 

(resp. y '  ) l e  facteur gyro- -- O 
magnétique associé au ni- 

veau J (resp. J I ) .  

Les pulsations de 

t rans i t ions  sont définies y B M  
par : 

---- O 

FIGURE 9 : Diagramne de niveaux 
OU encore, sous forme con- 

t rac tée  : 

+ 
avec i"-(M) , l e  déplacement Zeeman associé aux deux t ransi t ioi ls  considérées, 

M + M  f 1, e t  wo l a  gulsation ae l a  t rans i t ion  en champ magnétique nul. 

En négligeant l ' e f f e t  Doppler, l a  suscept ib i i i t é  complexe associée 

à chaque composante Zeeman a l a  forme classique : 

où T e s t  l e  temps de relaxation co l l i s ionnel  e t  us l a  pulsation de source. 

En spectroscopie l inéa i re ,  l a  suscept ib i l i t é  complexe e s t  l a  somme 

de ce l l e s  associées aux différentes  composantes Zeeman, - 

e t  l a  composante de champ re l a t ive  â l ' i n t e r ac t ion  gaz-rayonnement 



s'exprime, dans la direction d'analyse, suivant : 

x+-x- wi? 
M=J 

&a= - - 
2 

- %(pi = -E jx+ LM) - X- 2 C M =  -2 

Dans le cas d'une transition de rotation du type J = O  -+JI = J+1 = 1, 

cette expression se simplifie. En utilisant les équations (23) et (24) , 
nous obtenons : 

avec a = us - oo. 

Cette expression peut de nouveau être simplifiée en considérant que 

Uy (1, O) = Uy (-1 ,O) {9} et en utilisant 1' expression classique du coefficient 

d'absorption à la résonance, ên cnamp nul, 6- 

De l'équation (27) , nous pouvons déduire l'expression de A et N, 
ainsi : 

avec : 

1 
1 - t g(c,a 1 = -- 

1 + (a + y ? ~ ) ~  i2 , 

fonctions exprimant l'évolution de l'amplitude des signaux relativement 

à 1 ' absorption rnaxk. 



Nous remarquons que f et g sont des fonctions impaires du champ 

. magnétique et que g(n. =O, B) O. 

En examinant de plus près les expressions de A et N, nous voyons 

que le signal lié à A correspond à deux formes d'absorption inversées 

l'une par rapport à l'autre et qu'il disparaît lorsque la pulsation de 

sourke (us) est égale à la pulsation de transition en champ nui (u0) , 
nous voyons également que le signal lié N correspond à deux formes de 

dispersion également inversées qui s'ajoutent pour a =O et donnent nais- 

sance à une seule forme de dispersion. 

L'évolution des fonctions f et g en fonction de B a été étudiée 
3 - 

dans le cas de la molécule d'oxygène, état l g  . transition J,N:O,l + 1.1, 

nous présentons figure 10 et figure 11 les courbes correspondantes. 

Notons que les résultats obtenus s'appliquent également au cas 

d'une transition entre états J et J' quelconques mais présentant le même 

effet Zeeman (y 2 y ' )  

FIGURE 10 : Evolution de l a  fonction f(0.B) 



FIGURE 11 : Evolution de l a  fonction g(a.6) 

Dans le cas d'une transition de rotation J+J+1 telle que y f y ' ,  

nous obtenons, pour expression du cnamp relatif à l'interaction, dans 

la direction d'analyse : 

Cette expression peut également être simplifiée en considérant que 

r +  (M) = -r- (-Ml = r (Ml 

d'où : 



ce qui s'écrit encore : 

avec 8 le coefficient d'absorption de la transition considérée, en champ 

nul et à la résonance, qui s'exprime suivant : 

Nous obtenons dans le cas présent : 

B a A = -  s(u,B) 

avec 

deux fonctions qui expriment comme précédemment l'évolution de l'amplitude 

des signaux relativement à l'absorption maximum. 



Les deux fonctions f et g sont des fonctions impaires du champ 

magnétique et comme pour le cas précédent (J =O+l) nous remarquons 

que g(a =O,B) "O. 

.- Le signal lié à A correspond à une combinaison de formes d'absorp- 

tions, séparées en deux groupes inversés l'un par rapport à l'autre et 

tel que pour a =O AZO. O, J,N 2,3-3,3 

a: 1Mhz 
T =  1 5  IO-.= 

Nous pouvons cons- 

tater, sur la figure 12, 

qu' il en est bien ainsi. 

Cette figure représente 

1' évolution de g ( a , ~ )  dans 

le cas de la transition de 2 
l J,u,m-l;M;hl' 

rotation J,N=2,3 +3,3 de 

O2 pour ci = 1 MHz, sans - - - 

prendre en compte l'effet 
? 

Doppler. 9 
" 

FIGURE 12 : Evoiution de l a  fonction Q(a.5) 

Le signal lié à N correspond à une combinaison de forme de disper- 

sion séparées en deux groupes inversés l'un par rapport à l'autre. Ce 

signal est lié à la biréfringence circulaire. Comme précédemment, nous 

pouvons constater, sur la figure 13, que pour a = 0  les deux groupes se 

combinent pour donner naissance à un signal de dispersion associé à 

l'effet Faraday réson- 

nant. Cette figure re- 

présente 1' évolution 

de f(ci,~) pour ci =O, 

dans le cas de la 

transition de rota- 

tion J,N=2,3 +3,3 

de O 2  , sans prendre 
en compte l'effet 

Doppler. 

FIGURE 13 : Evolution de l a  fonction P(0.B).  



L'observation du signal de biréfringence circulaire pour une fré- 

quence de source égale à la fréquence de la raie en champ nul présente 

L'avantage de cumuler toutes les composantes de la transitions (en AM = 21) . 
Cette particularité permet d'utiliser notre méthode pour déterminer les 

fréquences de transitions de rotation, à condition que la réduction d'am- 

plitude du signal ne soit pas trop importante lorsque J augmente, Une 

- dtude' de l'évolution de l'amplitude maximale de f (cr,B] en fonction de J 
3 - 

pour a = 0, effectuée sur 0 2  état 1 g et présentée figure 14, a permis 

de constater une évolution lente de cette amplitude maximale. 

Amplitudm moiimalo du signal 

do birotringmnco suivant -J -  

O 1 5 10 1s J 

FIGURE 14 : Evoiution du maximum de ff0.B) en fonction de J .  

Pour de grandes valeurs de JI nous constatons que celle-ci tend 

vers une limite voisine de 0,35 alors qu'elle est de 0,5 pour J=O. 

 amplitude maximale crête à crdte est alors de 0,7 au lieu de 1. Nous 

verrons que cette particularité permet également de déterminer la valeur 

absolue de l'épaisseur optique du milieu étudié pour une transition 

donnée. 



1.3. Sensibilité et résolution du spectromètre. .......................................... 
1 . 3 . 1 .  S e v u i b U é .  

L'étude précédente des signaux fournis par le spectromètre de 

polarisation montre qu'il sont de l'ordre de - " z où Bk est l'épais- 
2 0 

seur optique du gaz et go le champ incident. Ces signaux sont donc 

comparables à ceux fournis par un spectromètre d'absorption conven- 

tionnel mais ils sont portés par un signal ramené de go à E ' ' ~  Eo où E 

est le coefficient d'extinction en puissance du spectrcmètre. 

Cette circonstance est extrêmement favorable à l'utilisation d'une 

détection superhétérodyne, dans de bonnes conditions {14}  {15} .  Rappelons 

que, dans ce type de détection, on fait battre dans un mélangeur non li- 

néaire, le signal à détecter et un fort signal fourni par un oscillateur 

local. Ce dernier amène le mélangeur dans la zone où la pente de conver- 

sion est élevée et quasi constante (détection linéaire en champ incident). 

La fréquence du battement ou fréquence intermédiaire ( F . I . )  est choisie 

suffisamment élevée pour bénéficier d'une réduction du bruit basse fré- 

quence dominant en détection classique. L'importance de la dynamique du 

signal fourni par le spectromètre élude les difficultés souvent rencûn- 

trées dans la réalisation d'amplification F.I. à gain très stable. Bien 

qu'il soit extrêmement difficile de prévoir théoriquement le gain en 

facteur de bruit qui en résulte, FEffER {16) estime ce gain entre 6 à 10 db. 

L'association du spectromètre de polarisation et d'une détection 

superhétérodyne présente d'autres avantages. Elle élimine en grande par- 

tie les bruits de source en amplitude puisque ceux-ci, pour un même 

signal utile, sont ramenés de AEo en spectrométrie classique à c l f 2  AEo ; 

ceci devrait permettre l'utilisation de sources millimétriques solides 

généralement écartées en raison de leur bruit d'amplitude. La détection 

superhétérodyne assure en outre une protection efficace contre le passage 

des parasites basse-fréquence dans la chaine de détection, notamment 

du signal de modulation Zeeman utilisé. 

En effet, bien que l'extinction réalisée (jusque 94 db) ne résulte 

pas seulement d'effets interférentiels comme dans les spectromètres à 

bras équilibrés 114) (151, nous avons vu que ceux-ci jouaient un rôle 



imporeant. En conséquence, le coefficient- d'extinction ( E )   dépend forte- 

ment de la fréquence. Toutes les expériences que nous décrivons ont été 

effectuées à fréquence de source fixe en balayant le champ zagnétique 

responsable de l'anisotropie circulaire. Cette disposition est usuelle 

en résonance magnétique. 

1 . 3 . 2 .  R h o k A i o n  den nignaux. 
La résolution des signaux est limitée par diverses causes d'élar- 

gissement. Nous pouvons envisager ces diverses causes dans le cadre de 

la spectroscopie linéaire. 

a) Elargissement collisionnel (élargissement homogène) 

Ce type d'élargissement a été pris en compte dans l'étude des 

signaux (1.1. et 1.2.)~ il est ~roportionnel à la pression (2 i 40 _ k ~ z  par 

millitorr selon les molécules). 

b) Elargissement par inhomogénéité de champ magnétique. 

Cet effet est fonction de l'amplituàe du champ magnétique, rl est 

lié au fait que l'enroulement créant le champ magnétique n'est pas 

"infini" et crée un champ magnétique non uniforme sur toute la zone d'in- 

teraction. Cet élargissement que nous pouvons appeler Ava est relié à 

la non uniformité du champ par l'intermédiaire de l'effet Zeeman sur 

cnaque niveau d'énergie, il est en principe différent pour cnaque com- 

posante de la t-ansition considérée. 

Notre technique utilise le balayage de champ magnétique au voisi- 

nage du champ nul. L'amplitude du champ est choisie de façon à déplacer 

les diverses composantes de la transition considérée de 3 à 4 fois la 

largeur de la transition. 

Nous verrons que l'inhomogénéité de champ est de l'ordre de 1 % 

donc négligeable pour des champs magnétiques de quelques gauss. 

C) Elargissement Doppler. - 
Ce type d'élargissement est indépendant de la pression, il devient 

prépondérant dans le cas de très basses pressions. 



Dans le cadre de la spectroscopie linéaire classique, la résolution 

est limitée par l'élargissement Doppler. Nous montrerons par la suite 

que la disposition des niveaux permet, en présence d'une légère satu- 

ration l'observation des signaux subdoppler de croisement de niveaux 

stimulé . 

1.4. Augmentation de la sensibilité du spectromètre par utilisation .............................................................. 
C'une structure résonnante. .......................... 
Dans l'étude précédente, développée en 1.1. et 1.2., nous avons isé 

utilisé le modèle des ondes progressives ; de ce fait, un seul passage de 

l'onde électromagnétique dans la cellule d'interaction était -ris en compte. 

Nous savons que l'amplitude du signal utile détecté est proportionnelle 

à la "longueur" de la zone d'interaction. Une augmentation de la sensi- 

bilité peut donc être obtenue en augmentant le chemin parcouru par 

l'onde électromagnétique dans la zone d'interaction. Deux solutions 

euvent être envisagées : 

- augmenter la longueur de la cellule, 
- utiliser une cavité résonante. 

La première solution nécessite un dispositif expérimencal àe 

grande dimension, ce qui n'est pas raisonnable si l'on tient compte 

des difficultés inhérentes à la définition des faisceaux microondes 

et à la stabilité mécanique d'une telle installation. 

La seconde solution permet d'obtenir un dispositif expérimental 

de longueur raisonnable et de mieux maitriser les faisceaux microondes. 

L'utilisation d'une cavité résonante est possible car, contrai- 

rement au pouvoir rotatoire naturel, la polarisation rotatoire magné- 

tique est cumulative sur un trajet aller-retour de l'onde électroma- 

gnétique dans la zone d'interaction (41. 

Pour expliquek ceci, il nous suffit de considérer l'interaction 

entre les composantes circulaires du rayonnement incident et le système 

moléculaire pour les transitions AM=11. Nous savons que lors de 

l'interaction, une transition de type M -+ M+1 est liée 9 l'existence 

d'une composante du rayonnement incident tournant dans le sens du 

"courant magnétisant" (courant fictif donnant naissance au champ magné- 



tique extérieur). Le sens de propagation de l'onde électromagnétique 

n'intervient sas daris le processus. Par réflexion sur un miroir, ortho- 

gonal à la direction de propagation du champ électromagnétique, le sens 

de rotation de la composante circulaire est conservé. De ce fait, l'onde 

interagit de nouveau avec le milieu pour une transition du même type 

4AM=+l) et la rotation de polarisation est double de celle obtenue 

pour un trajet simple. 

Cette augmentation de rotation de polarisation, à chaque aller- 

retour de l'onde, permet d'augmenter l'amplitude du signal utile associé 

à la modification de polarisation. En augmentant le nombre de cycles 

on augmente d'autant la sensibilité du spectromètre. 

Cette technique est largement utilisée en optique et spectroscopie 

laser sour 1 ' étude de 1 ' effet Faraday { 17,181. 

Deux types de cavités sont envisageables : 

- une cavité isotrope au type Perot Fabry, constituées ae deux 
miroirs identiques, pour laquelle les rotations de polarisations s'ajou- 

tent à chaque aller-retour (effet multipassage). Ce type de cavité 

conduit à une augmentation globale de la rotation Faraday. 

- une cavité anisotrope, constituée d'un miroir isotrope et d'un 
miroir anisotrope réfléchissant sélectivement la polarisation incidente. 

Dans ce cas, la rotation de polarisation correspond sensiblement à celle 

obtenue pour un aller-retour de l'onde dans la cavité mais nous obtenons 

une augmentation globale de l'amplitude du champ détect6. 

Nous présentons ci-après les deux types de cavité en précisant 

leurs avantages et inconvénients. 

5.4 .  7 .  CavdZ aZhonnante AoZtope. 
Dans sa conception, cette cavité est du type Perot-Fabry ; la sélec- 

tion des polarisations s'effectue, comme présenté figure 15, à l'extérieur 

de la cavité . Les miroirs Ml et M2 qui constituent la cavité sont semi- 
transparents de coefficient de réflexion et transmission en champ r et t. 



FIGURE 15 : Resonateur isotrope. 

Toutes les pertes sont comptabilisées au niveau des miroirs 

(prises en compte dans la valeur de r). 

La cavité est considérée comme résonnante, donc accordée en lon- 

gueur, de façon à vérifier la condition de phase relative à l'onde inci- 

dente pour un parcours complet dans la cavité, à savoir : 

avec y rotation de phase sur un miroir par réflexion, 

- déphasage de l'onde lors du parcours MI +Mî 
C 

N entier relatif. 

Cette condition de phase sera supposée satisfaite dans la suite. 

L'onde électromagnétique est assimilée à une onde plane polarisée 
4- 

suivant x à la sortie du polariseur et d'amplitude Eo devant le miroir Ml . , 
la zone d'interaction occupe toute la cavité et le champ magnétique axial 

est fixe. L'utilisation du diagramme présenté figure 16, sur lequel est 

représentée l'évolution de la polarisation de l'onde 6lectromagnétique 

à l'issue de chaque passage dans la cavité permet de visualiser l'effet 

des multiples passages. 



FIGURE 16 : Evoiution de la polarisation dans le résonateur isotrope. 

Nous envisageons le cas de la biréfringence pure. 

Au niveau de Ml, à la traversée du miroir, l'amplitude du champ 

incident devient E = t  Eo. Lors du trajet :41-M2, l'onae subit une rotation 

de polarisation notée 9/2, son amplitude est inchangée. Le trajet 

M2 +Ml +Mz conduit à une nouvelle rotation de polarisation ( $ 1  qui 

s'ajoute à la précédente et à une réduction de l'amplitude, soit : 

avec r et RI le coefficient de réflexion en amplitude et en puissance 

d'un miroir et +1 la rotation totale de polarisation. 

A 1 ' issue d'un deuxième cycle, M2 + Ml + Mz , nous obtenons E2 = R ~ E  
5 ième 

et $2 =2 @ ; soit, pour le n cycle : 

Dans le cas d'une transmission égale pour les deux miroirs, nous 

obtenons, derrière l'analyseur, croisé relativement au polafiseur : 

3 E = t2 Eo [Sin 2 + RSin-++ .... R" Sin 
Y 2 

m 

soit E~ = T E~ 1 R" sin - 
O 

[2n.1 mi 



où E, est l'amplitude du champ électromagnétique devant le miroir Ml, 

T (resp. t), le coefficient de transmission en puissance (resp. en 

champ) de l'un des miroirs. 

En considérant C$ < 1, un calcul simple conduit à : 

où To = - représente le coefficient de transmission maximum, en 
1 -R 

champ de la cavité isotrope utilisée, 

G = -  l+R représente le coefficient de "contraste" de la cavité, et 
1 -R 

m - la rotation de polarisation associée à un seul passage, donc au 2 
cas du spectromètre à onde progressive. 

Il y aura gain en sensibilité dans le cas où To G > 1 

Pratiquement, la cavité se constitue de deux miroirs métalliques, 

sphériques, identiques, en regard l'un de l'autre, d'axes ae symétrie 

confondus. Les couplages d'entrée et sortie sont effeotués par l'inter- 

médiaire de quides d'onaes rectangulaires excités dans leur mode fonda- 

mental, affleurant les surfaces iaternes des miroirs, en leur centre. 

La sélection des directions de polarisation s'effectue par l'in- 

termédiaire des guides de couplage. 

Nous pouvons considérer, sans entrer dans le détail, que l'ani- 

sotropie introduite par la présence des guides de couplage est négli- 

de guide est faible devant la dimension 

Nous pouvons raisonnablement espérer obtenir un coeffisient de 

surtension (Q) de valeur 5. 104 à 60 GHz,  pour une cavité de 1 m de long. 

En utilisant l'expression reliant le coefficient de surtension 

aux caractéristiques du résonateur {19}, et en comptabilisant toutes les 

pertes au niveau des miroirs, à savoir : 

nous obtenons, pour R 2 1 : G 'L % 2 100 
Tr 2 



Pour obtenir un gain en sensibilité supérieur à 10, il est néces- 

saire d'obtenir une transmission To inférieure à 10 db, ce qui est rai- 

sonnable. 

Uri calcul complet 1171 développé au ler ordre de la susceptibilité 

complexe. dans le cas d'un résonateur isotrope, conduit à l'expression 

du champ électrique derrière 1 'analyseur, sous la forme : 

Cette expression diffère de celle obtenue équation (14) par le 

terme ToG relatif à la cavité et introduit équation (33). 

1 .4 .2 .  Cavdé trébonnante anino;triope. 

Dans l'étude précédente, nous avons utilisé une cavité isotrope 

et l'effet multipassage pour augmenter la sensibilité. Il existe cepen- 

dant une autre technique, basée sur l'utilisation d'une cavité aniso- 

trope et donnant un résultat comparable. 

Cette cavité est conçue comme une cavité Pérot-FaDry dont on rem- 

place l'un des miroirs, isotrope, par un miroir anisotrope. Ce miroir 

anrsotrope sert à la fois de réflecteur et d'analyseur. 

Nous présentons, 

figure 17, le schéma de prin- 

cipe d'une telle cavité. La 

sélection de la polarisation 

à 1' entrée de la cavité, est 

effectuée comme précédemment, 

à l'aide d'un polariseur (P) , 
extérieur à la cavité. Le 

miroir M l  est. un miroir iso- 

trope de coefficient de ré- 

f lection et transmission en 

champ r et t. Le miroir M2 

transmet intégralement la 

composante du rayonnement 

FIGURE 17 : Résonateur anisotrope. 

électromagnétique polarisée ortnogonalement à ia direction de polari- 

sation imposée par le polariseur ; l'autre composante, parallèle à la 

direction de polarisation imposée par le polariseur est réfléchie. 



Un raisonnement semblaDie à celui tenu à propos de la cavité 

résonnante isotrope permet de déterminer le gain théorique d'un tel 

dispositif. 

Comme précédemment, nous allons considérer que l'onde incidente 
+ 

est polarisée suivant x à la sortie du polariseur et d'amplitude Eo 

devant le miroir Ml ; la zone d'interaction occupe toute la cavité 

et le champ magnétique est fixe. Seul le cas de la biréfringence cir- 

culaire est étudié et toutes les pertes seront comptabilisées au niveau 

des miroirs. 

La condition de phase étant supposée vérifiée, nous allons nous 

intéresser à l'évolution de l'amplitude du champ électrique dans la 

cavité, en utilisant le diagramme présenté figure 18. Sur ce diagranme 

est représenté l'évolution de la polarisation de l'onde à l'issue de 

chaque passage dans la cavité. 

X 1 
A la traversée de Ml, l'amplitude I 

du champ électromagnétique devient 

E =tE,, sa polarisatlon est inchangée. 

Durant le trajet ( M ~  - ~ p )  , 1' onde inci- 

dente interaglt avec le milieu et sa di- 

rection de polarisatlon tourne d'un angle 

b / 2  ; son amplitude demeure inchangée, 

nous la notons E' (2 El. 

Au niveau de Mp, la composante 

EA = E' cos + / 2  est réfléchie alors que 

la composante Et =Et sin <p/2 est trans- 
Y 

Y 
mise ; EX retraverse donc la cavité 

pour effectuer le trajet ( M ~  - Ml - M2) - L 

+ 
E& polarisée suivant x subi durant ce Y 

trajet une rotation de polarisation FIGURE 18 : Evolution de la  polarisation 
dans l e  resonateur anisctrope. 

2 x et une réduction d'amnlitude; son 
2 

amplitude devant Mp est alors El = RE): où R désigne le pouvoir réflec- 
+ 

teur en intensité des miroirs suivant la direction x. 



De ce fait, = E' R cos 4 = t Eo cos($/2)~ cos 4 
Elx 2: 

El = E; R sin 4 = t Eo COS($/P]R sin 4 
Y 

avec t le coefficient de transmission en amplitude du miroir isotrope. 

En prenant en compte tous les cycles possibles et en composant 
+ 

les vibrations qui sortent de la cavité suivant Y, nous obtenons, pour 

la vibration sortante : 
m n 

4/2 + R COS 4/2 (R cos 4) sin 4 
M =  O 1 

-+ 
où la transmission du miroir anisotrope selon Y a été prise égale à 1. 

En considérant 4 Q 1, on obtient : 

Un calcul complet, utilisant la fiécomposition de l'onde inci- 

dente en composantes circulaires conduit à l'expression du champ élec- 

trique derrière le miroir anisotrope : 

Cette expression diffère de l'expression obtenue équation (14jpar 

le terme tG relatif à la cavité anisotrope et introduit équation (36). 

Avec les données numériques utilisées dans le cas du résonateur 

isotrope, nous obtenons un gain en sensibilité tG du même ordre de 

granaeurs (10 db). 

Pratiquement, cette cavité.se présente comme constituée d'un 

miroir métallique de courbure sphérique (Ml) identique à celui utilisé 

dans le cas de la cavité isotrope et d'une grille constituég de fils 
' 

métalliques parallèles (M2). Cette grille présente l'avantage de ré- 

fléchir toute onde électromagnétique dont 1s direction de polarisation 

est parallèle à celle des fils et de présenter une bonne transmission 

de 1 ' autre polarisation (20 1 .  



Le couplage d'entrés est effectué, comme précédemment indiqué 

pour la cavité isotrope, à l'aide d'un guide d'onde rectangulaire 

affleurant la face interne du miroir Ml. Le couplage de sortie est 

réalisé à l'aide d'un cornet etqd'un guide d'onde placé derrière la 

qrille. 

Avec un tel dispositif, nous espérons obtenir un gain en sensi- 

bilité identique à celui indiqué dans le cas du résonateur isotrope. 

Remarque. -------- 
L'utilisation d'une cavité anisotrope n'est pas nouvelle, ce 

type de cavité est employé communément en optique laser, sous une 

forme différente. Nous pouvons citer, à titre d'exemple, le travail 

effectué par A.. LEFLUCH et G. STEPffAN 121 concernant la mesure des 

rotations Faraday dans un laser anisotrope. L'expérience étant faite 

sur le milieu amplificateur lui-même, on bénéficie du gain en sensi- 

bilité des méthodes de spectroscopie intracavité. 



CHAPITRE I I  

R E A L 1  SATI ON EXPEk IHENTALE 



II. REALISATION EXPERIMENTALE. 

Un premier dispositif, conforme au schéma introduit figure 2, 

g 1.1, utilisant comme polariseur et analyseur l'ensemble cornet- 
guide d'onde, a permis d'effectuer les études préliminaires et d'ob- 

tenir les premiers résultats expérimentaux. 

Lz mise en oeuvre de ce dispositif ainsi que les modifications 

apportées en cours à'utilisation nous ont permis de cerner les diffé- 

rents problèmes inhérents à la réalisation d'une spectromètre perfor- 

mant. Nous relatons d'abord les différentes étapes qui ont permis de 

définir les caractéristiques du spectromètre dans sa version définitive 

p i s  nous discutons la solution proposée pour résoudre ces problèmes, 

tant sur le plan technique qu'électronique. 

11.1. Etude préliminaire. ------------------ 
Le premier dispositif, présenté figure 19, est prévu pour tra- 

vailler dans la gamme E 

50 à 70 GHz ; il com- 

porte, fixées sur un 

banc de marbre, une 

partie émettrice (E) , 
une cellule d'inter- 

action (C) et l'en- 

semble de réception 

(R)  . L' idée de base 
étant d' obtenir. un - FIGURE 19 : Premiere réalisation du 

7 . spectromotre de polarisation. 

coefficient de croi- 

sement aussi grand que possible, nous avons utilisé dès le départ, 

pour équiper les parties émettrice et réceptrice, des cornets rec- 

tangulaires à grand gain, de lobe peu ouvert, qui assurent, en prin- 

cipe, une meilleure définition de la polarisation. Ces cornets, réa- 

lisés par nous-mêmes, en cuivre plié et soudé, ont été conçus avec un 

gain théorique de 30 à 40 db dans la gamme 50 à 70 GHz (22). 



La partie émettrice est donc équipée d'un tel cornet raccordé à 

un guide d' onde, travaillant dans son mode -fondamental (TE0 1) , par 

l'intermédiaire d'une transition pyramidale. L'ensemble, jouant le 

rdle de polariseur, est relié à la source, constituée d'un klystron., 

par l'intermédiaire d'un coupleur qui prélève le signal nécessaire à 

la chaine d'asservissement, en phase, de la source. L'ensemble polari- 

seur-source est aligné par fixation dans deux dispositifs de rotation, 

de même axe, qui permettent de régler l'orientation de la direction de 

polarisation du faisceau microonde. Ces deux dispositifs de rotation 

sont fixés sur une plaque de Leucoflex elle-même fixée sur le banc de 

marbre, de longueur 3 m ,  par l'intermédiaire de deux platines de trans- 

lation microcontrale (platine de translation, MR 80-25 mm). 

Ces deux platines assurent le positionnement de l'ensemble source- 

polariseur par déplacement transversal et axial (relativement au banc 

de marbre) au 2 
100 

ème de millimètre. Le règlage en rotation de l'ensem- 

ble source-polariseur est assuré par un dispositif simple constitué d'une 

tiqe filetée solidaire du plateau, d'un index solidaire du dispositif 

tournant et d'un ressort de rappei. 

La partie réceptrice comporte, comme la 2artie émettrice, un cor- 

net grand gain, une-transition pyramidale et ur: guide C'onde qui tra- 

vaille également dans son mode fondamental. Cet ensemble, jouant le 

rôle d'analyseur, est relié au détecteur par l'intermédiaire d'un cou- 

pleur qui assure le battement entre l'onde issue d'un oscillateur local 

et celle de la source. L'ensemble est également fixé sur une plaque de 

Leucoflex reliée au banc de marbre par un dispositif de translation 

identique au précédent. 

Tetes émettrices et réceptrices sont alignées sur un même axe, 

à l'aide d'un laser Hélium-Néon, afin d'obtenir les meilleures condi- 

tions de fonctionnement du spectromètre. 

Notre dispositif de rotation permet de se placer à La transmission 

maximum (polariseurs parallèles) ou minimum (polariseurs croisés) et de 

mesurer ainsi le coefficient d'extinction E (cf. 1-3 (1) ) . Il permet éga- 
lement de repérer un faible écart angulaire 8 par rapport au croisement. 



La cellule d'interaction est constituée d'un tube de pyrex de 

0.9 m de long et de diamètre intérieur 0.12 m fermé par deux placpes 

en Téflon (épaisseur 20 mm) . Le diamètre du tube a été choisi de ma- 
nière à réduire les pertes globales de transmission par rapport à une 

propagation purement aérienne {23).  Un enroulement effectué sur la 

cellule permet l'application aux gaz des champs magktiques requis. 

Les performances de cette première version de spectromètre de 

polarisation étaient médiocres. Le coefficient d'extinction n'était 

que de 30db et le système était très sensible aux perturbations d'ori- 

gines mécaniques et acoustiques. Indépendamment des imperfections méca- 

niques de cette première réalisation, ceci était dû, en grande partie, 

au taux d'onde stationnaire particulièrement élevé dans la cellule. 

Pour remédier à celà, nous avons complété le dispositif par une grille 
* 

(Philips ) dont les fils sont parallèles à la polarisation du champ 

fourni par le cornet émetteur (polariseur). Son rdle est double : 

- elle améliore les performances ae l'analyseur en réflécnissanc une 
grande partie du champ incident { 20 ) . 

- placée en incidence oblique, elle renvole ce champ hors ae la cellule 
réduisant de façon substantielle le taux d'ondes stationnaires dans 

celle-ci. 

son e~cploi a permis d'améliorer d'environ 15 dB le coefficient d'ex- 

tinction c et de réduire fortement l'effet des oscillations méca- 

niques longitudinales. 

Pour réduire l'extension du faisceau microonde, nous avons en- 

suite complété le dispositif précédent par deux lentilles en Téflon 

placées devant les cornets. Ces lentilles, plan-convexes, de distance 

focale 14 cm et rayon de courbure 8 cm, ont été réalisées au tour pro- 

grammable (I.C.A.M. Lille). En associant grille, lentilles et cornets 

commerciaux (De Mornay Bonardi, D.B.E.S.20 - 20 dB), nous avons obtenu 
un coefficient d'extinctipn entre polariseur et analyseur croisé de 

-64 dB pour une perte d'insertion d'ensemble de 7 dB à 63 GHz. 

* 
Une autre version de gril\e faite par une technique de circuits imprimés est décrite en li-3(6). 



Dans ce montage, il nous était difficile de maitriser les vibra- 

tions microphoniques et torsions dues au manque de stabilité des diffé- 

rentes parties du spectromètre. Nous avons pu constater, grâce au dis- 

positif de double translation des dewr tetes, que l'alignement de l'en- 

semble était très important pour obtenir une extinction maximale. 

Néanmoins, ce spectromètre a été utilisé pour des études préliminaires 

de forme de signaux et a permis de vérifier la possibilité de sélec- 

tionner l'une ou l'autre des composantes du signal utile (biréfringence 

ou dichroïsme). 

Le dispositif complet, prgsenté figure 20, comporte : 

- une source (klystron stabilisé en phase). 
- un polariseur (guide d'onde- 
cornet) - 
- une cellule d'interaction 
.(avec champ magnétique lon- 

gitudinal) . 
- une analyseur (grille - 

@ source 
rd.....,. , 

cornet-guiàe d'onde). 

- un détecteur (détection 
superhétérodyne sur mélan- 

geur Schottky) . 
- un oscillateur local 
(libre ou stabilisé). 

- une chaine de traitement 
de signal) . 
- un générateur de champ 
magnétique (-7, +7 Gauss) . 

Les études effectuées 

sur ce dispositif peu stable, 

ont permis de cerner les dif- 

férents problème's inhérents 

à la réalisation d'un Spectro- 

mètre performant. Pour cela, 

il nous faut : 

**l."..". 8 A....)"...". 

polariseur A CI."., .-. " U V  

Oilll.  

analyseur 
L I U  I'' - 

s y r i r  ' 
Co.,. \ / 

rnelangeur r ~ * .  a-.', o..II(. 

D,... , C * 0 < 1 . .  '.' a. ' 

FIGURE 20 : Descriptif du spectrometre. 

1') Aligner l'ensemble du dispositif et conserver cet alignement 

en cours de travail (rotation, translation). 

2 ' )  Améliorer le réglage en rotation du polariseur (précision 

et souplesse) . 



3 ' )  Améliorer le réglage en translation longitudinale de têtes 

émettrices et réceptrices (précision, souplesse). 

4') Eliminer tout ou grande partie des vibrations ettorsions dues 

au manque de stabilité du montage préliminaire. 

5') Assurer le positionnement des lentilles de téflon et de la 

grille. 

A ceci, est venu s'ajouter l'idée d'utiliser une cavité réson- 

nante isotrope et anisotrope dans le but d'augmenter la sensibilité 

du spectromètre. L'intégration de ce nouvel élément rend nécessaire 

l'exécution d'un dispositif polyvalent pouvant être utilisé comme spec- 

tromètre classique ou de polarisation avec ou sans cavité résonnante. 

Le problème de l'alignement des têtes émettrice et réceptrice a 

été résolu en utilisant deux supports identiques, semi-rigides, à cage 

d'écureuil, pouvant être translatés et tournés de façon simple. Ce dis- 

positif a été envisagé extensible, ce qui permet d'incorporer dans le 

montage des éléments nouveaux (multiplicateurs, unidirecteurs, etc ... ) . 
Sur ce dispositif, nous avons également prévu la fixation des lentilles 

de Téflon et leur orientation. 

La mise en place de la grille et son orienration a nécessité la 

réalisation d'un support réglable possédant trois degrés de liberté 

en rotation. 

Pour éliminer les vibrations et torsion du montage précédent, 

nous avons fait l'acquisition d'une poutre rigide et nous l'avons équipée 

d'une suspension pneumatique. Sur cette poutre, sont fixés les supports 

de tête émettrice et réceptrice ainsi que la cellule d'interaction. 

L'obtention d'un champ magnétique homogène dans la cellule a 

nécessité l'élimination, autant que faire se peut, de toute masse ferro- 

magnétique se trouvant au voisinage du spectromètre. Ainsi, toute la. 

mécanique est réalisée en duralinox et en laiton. Pour la même raison, 

nous avons choisi une poutre de bois, renforcée par deux longerons en 

duralinox, pour supporter l'ensemble du spectromètre (poutre acquise 

pour une somme de 15 francs, auprès du Service technique et Voirie 

de la S.N.C.F. à Tourcoing) . 



11.2. Réalisation mécanique. ..................... 
7 7 . 2 . 1  . SuppotLt au qpec;Dromè;Dre. 

Comne indiqué précédemment (11-11, le support du spectromètre est 

constitué d'une poutre de bois de dimensions 4mx 0.35m x0.15 m, ren- 

forcée sur ses petits côtés par deux longerons de duralinox. Ce support, 

présenté figure 21, est équipé d'une suspension pneumatique constituée 
1 3  

de deux groupes de deux chambres à air placées respectivement au 4 et 4 
de la longueur de la poutre et reposant sur quatre caissons indépendants. 

Ces quatre chambres à air sont reliées entre elles par l'intermédiaire 

d'un ballast qui assure la mise en pression. L'ensemble se comporte 

comme un filtre mécanique passe bas dont la fréquence de coupure est 

de l'ordre du Hertz. 

R e n f o r t  d u r a l i n o x  Poutre P l a t . a u  

77 
Suspension pneumatique 

Caisson 
! 

20 cm Longueur to toh : 4 m. - 
TIGUfi i  21 : D i s ~ o s i t i f  de l u t t e  contre l e s  v ib ra t ions .  



1 7 . 2 . 2 .  Suppolr;t de la pamXe é m ~ u c e .  

Le support de la partie émettrice, présenté figure 22, est réalisé 

en duralinox et laiton. Il comporte : 

- une cage d'écureuil constituée de quatre couronnes métalliques 
reliées entre elles par quatre barres cylindriques et maintenues en 

place par le pincement de ces barres. Les couronnes sont équipées d'index 

permettant d'assurer la mise en position et la fixation des éléments qui 

constituent les parties émettrices et réceptrices. Les barres, filetées 

en bout et équipées d'une autre couronne en Leucoflex, permettent de 

positionner une lentille de Téflon. 

- deux plateaux verticaux servant de support à la cage et assu- 

rant sa rotation par l'intermédiaire de chemins à billes. Ces deux pla- 

teaux sont également maintenus à distance par le pincement de quatre 

autres barres cylindriques. 

- un plateau horizontal sur lequel se déplace l'ensemble cage- 
plateaux verticaux. Le déplacement, parallèle à l'axe de la cage, est 

assuré par des chemins à billes. Le plateau horizontal est fixé sur la 

poutre de bois par des vis ; il peut être déplacé si besoin est. 

- deux vis micrométriques assurant le positionnement en rotation 
et en translation de la cage relativement aux plateaux verticaux et au 

plateau horizontal. Ces vis micromimétriques (microcontrôle, course 25 mm) 

assurent un positionnement au - de millimètre. Compte tenu du diamètre 
100 

du tambour (cage) au niveau de la zone d'action de la vis micrométrique 

nous obtenons une précision de réglage de 10'~ rd pour la rotation 

La réalisation de ce dispositif appelle quelques commentaires. 

Ainsi, le maintien à distance des plateaux et couronnes par le pincement 

de barres cylindriques permet d'augmenter, si besoin est, la longueur de 

la cage. Ces mêmes barres filetées en bout et équipées de rotules per- 

mettent de placer l'un des miroirs métalliques constituant la cavité 

résonnante et de le positionner. 

1 1 . 2 . 3 .  Supp0t . t  de La p m e  trécep~tice.  
Comme précédemment indiqué, le support de la partie réceptrice, 

présenté figure 23, a été réalisé identique à celui de la partie émet- 

trice. Ceci nous permet de disposer de supports interchangeables et de 

diminuer la multiplicité des réalisations mécaniques. 





FIGURE 23 : partiebréception"du spectromëtre 



FIGURE 24 : Support de gril le et grille. 



7 7 . 2 . 4 .  S ~ ~ p p a h t  de g M e .  

Le support de grille, présenté figure 24, a été réalisé en 

duralinox. La monture de la grille existant déjà, nous avons réalisé 

l'étrier de support et le pivot central. Nous disposons de ce fait d'un 

support muni de trois degrés de liberté en rotation permettant d'orien- 

ter la grille métallique. De façon à conserver la position de la grille, 

nous avons fixé l'embase du support sur la poutre de bois. 

1 7 . 2 . 5 .  C&%Le. d'inXetrac;tion. 

Une cellule de pyrex est indispensable si l'on veut augmenter 

la durée de vie des espèces instables utilisées. Nous avons donc fait 

réaliser une cellule de verre de 0.9m de long et 0.12m de diamètre 

intérieur. Cette cellule, présentée figure 25,est équipée de flasques 

FIGURF 75 : Cellule d'interaction. 
Mesure 

pression 6 
de Téflon à "monture rapide". L'épaisseur de ces flasques est de 20mrn. 

La cellule possède quatre ouvertures placées en bout et permettent l'in- 

troduction des gaz, la mesure de pression et le pompage. Elle repose sur 

un berceau de hauteur réglable fixé sur la poutre. 



Autour de la cellule est enroulé un solénoïde constitué de fil 

de cuivre isolé, de diamètre 4 m m .  Le solénoïde de diamètre moyen 0.14m 

comporte 176 spires et occupe la quasi totalité de la longueur de la 

cellule. Le coefficient d'auto inductance de ce solénoïde est de 0.7 10'~ 

Henry, sa résistance de 0.3 R .  Le champ magnétique obtenu est de 

Pour minimiser l'influence du champ magnétique terrestre et l'in- 

fluence des champs magnétiques externes, nous avons orienté le dispo- 

sitif expérimental orthogonalement au champ terrestre et utilisé un blin- 

dage magnétique. Ce blindage est constitué d'un cylindre de "mu-métal" 

enveloppant la quasi-totalité de la cellule. Le coefficient théorique 

de protection de ce blindage est de 90. 

De cette façon, nous pouvons considérer que l'élargissement rési- 

duel des transitions dû à la présence d'un champ magnétique résiduel 

est négligeable devant l'élargissement homogène ou Doppler. 

11.2.5, h a o h  A o X t o p e s  et a n b o X t o p e b .  

Les miroirs isotropes ont été réalisés en duralinox, au tour 

programmable (I.C.A.M. Lille). Ils possèdent une courbure sphérique 

de rayon 2 m  ; ils sont circulaires, de diamètre 0.20m. Le couplage 

est réalisé par l'intermédiaire d'un guide d'onde affleurant la face 

concave du miroir, en son centre. Nous avons utilisé pour cela un guide 

d'onde conventionnel, dans la gamme 50-75 GHz. 

Le miroir anisotrope, ou grille, a été réalisé à partir d'un 

support de circuit imprimé d'électronique (SANELEC). Les caractéris- 

tiques de cette grille sont les suivantes : 

- Support : verre époxy, c r % 5 . 5  ; nature du "fil" : cuivre ; 

"épaisseur" du fil : 0,3 mm ; nombre de "fils" au millimètre : 2 ; 

dimensions : 0.20 m x 0.30 m. 

Cette grille est caract6risée par un coefficient de réflexion 

théorique, en puissance, de 0.96 à 60 GHz, en incidence normale {20). 

Le miroir anisotrope est fixé par ventouses en bout des barres cylin- 

driques qui équipentla cage d'écureuil du coté réception. 





7 1 . 2 . 7 .  Montage. du dpe&omèz%e. 

Le montage du spectromètre à onde progressive a été réalisé à 

partir des différents éléments réalisés. L'alignement des parties émet- 

trices et réceptrices a été effectué au Laser H6iliu.m-Néon, des réticules 

en fil étant installés préalablement sur les composants. 

Sur la figure 26, on peut observer une vue d'ensemble du spectro- 

mètre ainsi que 1 ' infrastructure, associée. 

Le montage de l'interféromètre n'a pas encore été effectué ; il' 

nécessite le démontage du spectromètre sur lequel nous travaillons actuel- 

lement. 

11.3. Dispositifs annexes du spectramètre. ................................... 

La production des radicaux libres est assurée par l'intermédiaire 

d'un générateur Radio-Fréquence (R.F.) fonctionnant à une fréquence voi- 

sine de 2.45 GHz et de puissance 200 W (E.F.I. - M.O.). Le rendement de 

ce type de production peut être estimé à 10 % maximum du nombre de molé- 

cules introauites dans la cavité (131. Une augmentation de rendement 

nécessite l'utilisation d'une décharge R.F. ou d'une décharge continue 

dans la cellule d'interaction i13). Ce dernier mode de production est 

envisagé mais non réalisé. 

11.3.2. Gén&a&Lon du champ magnéZLque. 

Le courant requis pour l'alimentation du solénoïde est fourni par 

un amplificateur basse fréquence de puissance excité par un générateur de 

tension triangulaire (C.R.C., G.B.860) assurant un balayage linéaire du 

champ (figure 2 7 ) .  Quelques expériences ont également été réalisées en 

balayage sinusoidal. La 

fréquence de balayage 

est couramment de 125 Hz ; 

elle se situe bien au 

delà des fréquences d'os- 

cillations mécaniques et 

elle est suffisamment 

basse pour permettre 1' em- 

ploi de moyenneurs numéri- 

ques classiques pour le 

traitement de signal. 

JL J 
sync ronisation 

oscilloocope 
et 

moyenneur 

Ampli.BF 

30 Hz 
20k 

sortie soléno ide 

controle 
courant 

FIGURE 27 : D i s p o s i t i f  générant 
l e  champ magnétique. 



Pour éviter une déformation du signal de balayage, une résistance 

de 3,3 R a' été placée en sêrie avec l'enroulement de manière à assurer 
L 

la constante de temps - à une valeur de l'ordre de 0.2 ms, c'est-à-dire 
R 

bien en deça de la période du signal. La puissance de crête délivrée 

par l'amplificateur, pour un champ de 7 Gauss, est avec les données pré- 

&dentes, de 20 Watts. Le générateur de triangle fourni des impulsions 

réglables utilisées pour le déclenchement du moyenneur numérique et de 

l'oscilloscope. 

Dans certaines expériences, il est nécessaire d'ajouter un cou- 

rant continu au cou- 

rant triangulaire, 

notament pour ob- 

server une compo- 

sante Zeeman déter- 

minée et 1 ' isoler 

des autres compo- 

santes, ceci a été 

obtenu par une mo- 

dification du cir- 

cuit d'entrée de 

l'amplificateur 

entrée solénoide 
A. C.  sort ie 

3.3 n 

rrm 
I 

e ntrée LJ 

représenté figure 28. FIGURE 28 : Disposit if  modifié pour l a  
génération du champ magnétique. 

La mise en oeuvre d'un tel dispositif est simple. Pour les fré- 

quences de balayage utilisées, nous pouvons considérer comme négligeables 

les déformations du 

signal en sortie de entrée 

1 ' amplificateur . Ceci AC* c-, 
est d'ailleurs cons- 

taté par 1' intermé- 

diaire de la sortie 

de contrôle. 

Dans le cas 

d'un décalage impor- 

tant du point milieu 

du balayage, nous 

Résistance 

i lips P.E.4806 

disposons d'un autre FIGURE 29 : Disposit if  permettant l e  déplacement 
du "point cent ra l"  de balayage du champ. 



montage, présenté figure 29, dans lequel le champ magnétique ''continu" 

est obtenu à l'aide d'un générateur auxiliaire. Par ce procédé, il nous 

est possible de déplacer le point milieu du balayage de quelques dizaines 

de Gauss. 

I l .  3 . 3 .  D&tewXon ~upetrCiCté tadyne.  

Nous avons utilisé successivement plusieurs types de détections 

superhétérodynes avec des fréquences intermédiaires (F.I.) de 30 MHz. 

La version actuelle du spectromètre utilise une chaine de détection fie 

F.I. voisine de 520 MHz présentant une figure de bruit plus favorable. 

C'est cette chaine de détection que nous présentons figure 30. 

Le F.I. portant le signal est issu d'un mélangeur, en l'occurence 

une diode Schottky (Hughes) 

ou Varian .selon la fréquence 

de sourcej. Une première am- 
Q ~sci~ioteur 

local 

plification du signal issu fQ 
du mélangeur est assurée par Melanqour 

un préamplificateur de bas diada 

SCHOllKY 7 
bruit (S.C.D., fréquence 

centrale 520 MHz, bande 

225 MHz à 3 dB, gain : 

G = 40 dB, figure ou bruit : 

F = 2.1 dB) . Une seconde 
amplification est effectuée 

par un "Tuner Télé" (R.T.C. 

U.F.1. et platine F.I. 

D.*ecteur 

t 
Amplificateur 

Philips) de gain réglable t 
(47 à 110 dB) , qui assure 
également la transcription I 

basse fréquence et la dé- 

tection du signal) . 

Une nouvelle ampli- 

Gain = 4 0  dB 

Figure dobruit 2.1 dB 

Tunrr l i l iv is ion 

Gain 47 - 110 d l  

Gain O- 46  dB 

fication et un filtrage du 
FIGURE 30 : Chaine de traitement au signal. 

signal basse fréquence sont 

assurés par un amplificateur passe-bande dc gain et bande passante réglable. 

Le filtrage est effectué avant amplification, le gain est réglable de O 



La visualisation du signal utile ou son stockage est réalisé à la 

sortie de ce dernier amplificateur. Le stockage et le moyennage sont 

assurés par un moyenneur numérique à 512 canaux (Schlumberger, Type : 

MN-2V-256). 

21. i. 4.  S ; t a b ~ a a X o n  ~ o w r c e  eR: oh-ewr L o c d .  

Ayant choisi de travailler à fréquence fixe, il nous fallait sta- 

biliser notre source en fréquence et en phase. Cette stabilisation est 

assurée par l'intermédiaire d'une chaine à deux étages sont le premier 

étage est constitué d'un carcinotron de bande 4-8 GHz. Cette chaine, 

présentée figure 311 partie droite),permet de corriger les dérives lentes 

de la source ; elle possède néanmoins un inconvénient lié à l'existence 

de bruit de fréquence dans le premier étage (basse fréquence) qui se 

repercuke sur la source avec, pour conséquence, une perte d~ résolution 

du spectromètre ainsi qu'une perte de sensibilité, par le biais d'une 

discrimination de fréquence qui transforme le bruit de phase en bruit 

d'amplitude. Ceci a conduit à modifier l'asservissement de la chaine de 

sta~ilisation au niveau du synchrminateur Schomandl (gain de boucle et 

Basse passante réglables) . 

rignol 7- 
-n-Vc/ 3OMHt inateur 

, SchOmond' Alim.klystron 

I 

Syncrimi- 
-nateur I 

i 
Alim. kiystron Schomandl 

F. D.S. 3 0 
Dymec K- 
X.Ut.- X5.U. 

Rohder -5chworx 

FIGURE 31 : Chaine de stabilisation des deux oscillateurs. 



La stabilisation de l'oscillateur local ne s'avère pas indispen- 

sable dans la mesure où l'on utilise un oscillateur de dérive lente. 

Cependant, lorsque nous avons été amené à le stabiliser, nous avons 

utilisé la même chaine de stabilisation que pour le Klystron source. 

4 

Le procédé, présenté figure 31 (partie gauche), est le suivant : 

- l'harmonique de la fréquence du carcinotron utilisé pour stabiliser la 
source est mélangé avec le signal issu de l'oscillateur local dans un 

mélangeur conventionnel. La F.I. issue de ce mélange est envoyée sur 

un 'Tuner Télé" qui assure la transcription de ce battement à 30 MHz. 

Le signal issu du Tuner est envoyé sur un synchriminateur Schomandl 

(F.D.S. 30) qui assure le bouclage de l'oscillateur local. 

Cette dernière possibilité nous permet de placer le battement dans 

une zone où le gain de la chaine de détection est stationnaire en fonc- 

tion de la fréquence et de diminuer de ce fait le bruit dû à la discrimi- 

nation des bruits de phase des oscillateurs. 



CHAPITRE I I I  

PEXFOKMANCES DU 
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III. PERFORMANCES DU SPECTROMETRE ET APPLICATIONS. 

111.1. Caractéristiques hyperfréquences. ................................ 
Les performances du spectromètre sont principalement conditionnées 

par sa perte d'insertion et son taux maximum de réjection de la polari- 

sation incidente (facteur d'extinction E )  . Ces caractéristiques semblent 
uniformes dans la gamme 50-75 GHz pour laquelle le spectromètre a été 

plus particulièrement conçu. 

Notons que nous avons également utilisé le spectromètre dans la 

3amme 90-140 GHz sans constater une réàuction sensible de ses perfor- 

mances. 

III. 1.1. PétLtu, d ' i m m t i o n  du hpe&oniG,tlre. 

Nos expériences sont effectuées en ondes progressives et les pertes 

de transmission se traduisent, en spectroscopie linéaire, par une diminu- 

tion de sensibilité du spectromètre. Par ailleurs, en propagation qasi- 

optique, les densités de puissance sont notablement inférieures à celles 

obtenues dans un guide d'onde et toute diminution de celle-ci rend notre 

dispositif inpropre à des expériences de snectrosccpie non linéaire. 

Nous avons mesuré la perte d'insertion du spectromètre dans la 

position polariseur et analyseur parallèles. Pour cela, nous avons uti- 

lisé une thermistance (Hitachi, Mod. E.2502) couplée à un pont de mesure 

Philips (P .P. 4460) . 
La mesure a été effectuée en relevant la puissance absorbée par 

la thermistance en deux points A et B du montage présenté figure 32. 

Ceci a conduit à une perte d'insertion de 6dB dont 1 dB pour la grille, 

et 1 dB par atténuateur. Cette perte d'insertion dépend assez peu de la 

distance entre cornets émetteur et récepteur (vâriation de l'ordre de 

0,5 dE) . 



Tite de mesure 

AttCnuateur 

Thermistance 

vers pont 

philipr 

FIGURE 32 : Dispositif de mesure des pertes d'insertion. 

111.1.2. Faotewr d ' e x ; t i n d o n . ~ .  

Ce facteur d'extinction peut être mesuré par deux méthodes diffé- 

rentes que nous présentons successivement. 

III.1.2.a. Méthode directe. 

La mesure s'effectue en deux temps, en utilisant la détection super- 

hétérodyne. 

- en un premier temps,. nous mesurons le niveau détecté correspon- 
dant à 1 ' extinction optimum. 

- en un deuxième temps, nous déterminons l'atténuation nécessaire 
pour obtenir le méme niveau détecté lorsque le spectromètre est 

réglé en position polariseur et analyseur parallèles. 



Pour effectuer cette mesure, un atténuateur calibré de 50 dB (Hitachi 

mod. M.1513) a été introduit dans le montage au niveau du coilpleur de 

stabilisation de la source (point A de la figure 32). Une mesure effec- 
* 

tuée à 56 GHz conduit à un facteur d'extinction E de -93 dB 

- II.1.2.b. 

La seconde méthode est basée sur la mesure dé l'augmentatio~ rela- 

tive du champ détecté lorsque l'on effectue une rotation d'un angle connu 

du polariseur par rapport à sa position correspondant à l'extinction op- 

timum. 

Le champ complexe, après l'analyseur correspondant à l'extinction 

maximum, peut s'écrire sous la forme 18" I=@/8(2)/ où %<&) est la 
%in 

valeur qu'aurait, au même point, le champ incident s'il n'&tait pas per- 

turbé et E le facteur d'extinction. 11 lui correspont une tension détectée 

égale à Vo. Cette tension est amenée à la valeur V (V > vo) par une 
légère rotation du polariseur a'un angle Aû. Le champ détecté a pour 

expression approchée : 8; ;;* A 8   PI . 
' 8" 
1 m i  IF 

Le rapport K = :- = - a û 
est mesuré à l'aide d'un atténuateur en 

1 
ramenant la tension détectée à la valeur minimun [vo). Le facteur d'ex- 

tinction est donné par la relation : 

La mesure de A8 (de 1 'ordre de IO-' rd, c 'est-à-dire 3 ' environ) 

s'effectue à l'aide de la vis micrométrique équipant la tête émettrice 

(cf. 11.2.2.). 

Cette méthode conduit toujours à 56 GHz, à un facteur d'extinction 

de -96 dB. 

L'écart de 3dB entre les deux valeurs mesurées est en grande partie 

due au faible rapport signal sur bruit obtenu lors de la mesure de la 

tension minimale détectée (vo). 

Une mesure effectuée à 118 GHz et utilisant la seconde méthode donne 

un facteur d'extinction d'au moins -78 dB. 

* ( ~ i e n  entendu, lorsque l ' o n  en a r r i v e  à d é t e c t e r  des  signaux de niveau a u s s i  bas 
en dessous du s i g n a l  de source,  l e s  moindres f u i t e s  meme par l e s  chemins l e s  p l u s  
inattendus do ivent  Otre é v i t é e s .  En p a r t i c u l i e r ,  nous avons é t é  amen6 à disposer  
d e s  manchons de  cu ivre  ( epa i s seur  0 ,Smm)  entre  cornet s  e t  l e n t i l l e s  e t  à bl inder  
soigneusement, avec  du f e u i l l a r d  d'aluminium ("papier c h o c o l a t " ) ,  toutes  l e s  br ides  
de raccordement entre  composants du guide de tetes émet tr i ces  e t  r é c e p t r i c e s ) .  



Nous avons VU, au chapitre premier. que l'extinction optimum peut 

être décrite en terme d'interférence entre deux chmps, l'un dû aux 

imperfections du système analyseur-polariseur croisés (gl), l'autre lié 

à l'existence d'ondes réfléchies soit par les parois de la cellule d'in- 

teraction (g2) soit par des obstacles extérieurs (d3) ; ces différents 

champs ont été introduits dans la description théorique du g 1.2.2. 
(voir également figure 7) . 

Il convient d'estimer l'ordre de grandeur du champ bl d'une part, 

et de lgz + G3 1 d' autre part. 

Lorsque l'extinction est maximum, l'interférence se fait de façon 

destructive ; l'équation de définition du facteur d'extinction peut 

s' ecrire : 

Par déplacernenr de 1s tête émettrice, il est possible de faire 

varier la phase relative des cieux cnamps et àe la faire interférer de 

façon constructive ; on a alors : 

Une mesure effectuée à 56 GHz, en utilisant la méthode directe, 

conduit à des valeurs de (E et I n /  respectivement égales à -93 dB et 

-43 dB. 

Etant donné quefi < 0 ,  les amplitudes des deux champs interférant 

sont sensiblement égales, soit : 

c'est-à-dire -49 dB. 

111.2. Caractéristiques du balayage de champ magn6tique. ................................................ 
Le balayage de champ magnétique est effectué à l'aide d'un solé- 

noïde enroulé autour de la cellule d'interaction et alimenté par un 

générateur de courant (voir II. 3.2. ) . 



L'étalonnage du balayage a été réalisé en effectuant un enregis- 

trement du signal de dichroisme circulaire de la raie JIN : 0,l + 1,l 

de O2 à 118 GHz (241. 

On se place à une fréquence de source supérieure de 3MHz à la 

eéqc.ence de raie en champ nul. On superpose, dans le solénoide, un 

courant contiriu et un courant triangulaire à l'aide du montage décrit 

en 11.3.2. (figure 29). On repère, sur l'oscilloscope, le point corres- 

pondant au passage à zéro du courant triangulaire de balayage et on 

ajuste le courant continu pour amener en ce point le sommet de la courbe 

de dichroisme associé à la composante a+. Le courant continu correspon- 

dant est alors mesuré à l'ampéremètre (cf. figure 29). 

En partant de la valeur calculée du déplacement Zeeman {24} 

Av = + 1.4011 B + 7.845 10-5.~2 (B en Gauss), 
MHz - 

nous obtenons : 
B - 3,14 Gauss/Ampère 
I - 

Cette valeur diffCre peu de celle calculée 5 11.2.5. (3,07 ~auss/Arnpère). 

Pour évaluer l'homogénéité du champ magnétique, nous avons effectué 

l'enregistrement du signal de dichroïsme circulaire associé à la transi- 

tion de rotation JIN : 1,l + 2,l de O 2  à 56.24 GHz. Sur cet enregistre- 

ment, présenté figure 33, les trois composantes, du même type a' , sont 
partiellement réso- 

lues. En supposant 

que les composantes 4s s u u u 5.4 âà 58 . 
B(o....) 

soient à la limite 

de résolution et 

en admettant une / 
composition quadra- -. 1 
tique des élargis- t 

O, J.N:l,leZ.l 2 
sements, il est v,: 2 6 4 . 7 7 8 ~ ~ ~  ; 

Q=3-Vo:7MH? 
possible d'évaluer 

P : 7 mTons 

l'inhomogénéité 

du champ magné- V 

tique. Nous l'es- 

timons de 1 %. 
FIGURE 33 : Essai de séparation de composantes 

d'une des formes d'absorption de 
la J,N 1,l -. 2 , l  de O, 



111.2. FORME DES SIGNAUX OBTENUS. 

Nous avons calculé théoriquement, an 1.2., la forme des signaux de 

biréfringence et de dichroïsme circulaire en supposant le milieu opti- 

quement fin et en l'absence de phénomènes de saturation. Cette dernière 

Condition est parfaitement satisfaite dans le cas de la molécule d'oxy- 

gène où le couplage molécule-champ se fait par dipole magnétique. Aussi, 

avons-nous choisi cette molécule et la transition, parficulièrement 

simple, JIN : 0,l +- 1,l à 118.75 GHz pour confirmer nos analyses. 

Les enregistrements de la figure 34 ont été obtenus pour une fré- 

quence de source supérieure 

de 3 MHz à la fréquence de 

la transition en champ 

magnétique nul. Par a jus- 

tement de la longueur du 

spectromètre et de l'angle 

entre polariseur et ana- 

lyseur, au voisinage de 

l'extinction, nous mettons O, J.*:o.*-i.l 
va= I l l  ?-.US nn. 

clairement en évidence des Q=v,- V, . J r u .  .- a 0 1 1  
signaux, soit de 2ichroïsme A 
gur (en bas), soit de biré- 

f ringence pure (en haut) . +'- 
Nous vérifions bien entendu ! i 
la forme impaire de ces 

signaux par rapport au zéro 
..rin.l 

du champ magnétique. 4 a 1 ' 0 ' I . L  

FIGURE 34 : Signal de biréfringence e t  
III. 4. SENSIBILITE DU SPECTROMETRE . absorption continue sur O2 

J7N : 071  + 1 , l  

Afin d'évaluer la sensibilité de notre spectromètre, nous avons 

envisagé l'étude d'une raie faible, à savoir la transition de rotation 

JIN : 6,7 +- 7,7 de O2 dans le premier état vibrationnel excité à 

59265,3 MHz {25}. Le coefficient d'absorption, dans l'état excité, e'st 

de l'ordre de 9 10-~ cm1, il y correspond dans notre cas une épaisseur 
optique de 8. 10". 



L'enregistrement du signal de biréfrinaence associé est présenté 
* 

figure 35 . Il a été 

obtenu après 9 minutes 
O2 J.N : 6.7-7.7 

d' accumulation. Le 

rapport signal/bruit 

est ici de llordre 

de 10. 

Toutes choses 

égales par ailleurs, 

nous avons tenté l'ob- 

servation du signal 

d'absorption associé 
BIo-ussi 

à cette même transi- -1.25 -1 -0.5 O 0.5 1 1.25 
b 

- 
tion en spectromètrie FIGURE 35 : Signal  de b i r é f r i n g e n c e  obtenu 
conventionnelle avec avec 02. J,N : 6,7 -. 7 , 7  v - 1  

le même appareillage, c'est-à-dire en position analyseur et polariseur 

parallèles. Pour un même niveau de bruit, il apparâft impossible d'ob- 

server le signai d'absorption corresponaant. Ceci nous permet d'estimer 

à 10 le gain en sensibilité apporté par notre spectromètre. 

En fixant la valeur limite du rapport signal sur bruit à 1, notre 

méthode permet de mettre en évidence une raie d'absorption associée à 

une épaisseur optique de 8.10-', soit un coefficient d' absorption de 

9.10-1Ocm-1. 

11.5. MESURE DE L'EPAISSEUR OPTIQUE D'UN MILIEU. INTENSITE DE TRANSITION. 

Cette mesure est basée sur la comparaison entre l'amplitude du 

signal de biréfringence associé à une transition et la variation de la 

tension continue détectée provoquée par une rotation du polariseur d'un 

angle A 0  connu. Si l'ensemble de la détection est linéaire, l'amplitude 

du signal de biréfringence et la variation de tension continue sont res- 

pectivement proportionnelles à l'épaisseur optique du milies et 5 A B ' ;  

l'épaisseur optique au milieu est alors directement proportionnelle à A 8 .  

* Notons que l'amplitude cr&te 3 crOte du signal observe correspond 3 une rotation 
du plan de polarisation de 0,7 8e/2 (cf. figure 14 du 5 1.2.3.), c'est-à-dire de 
1/20ème de seconde d'arc. 



Pratiquement, en partant de la position d'extinction maximum pour 

laquelle la tension détectée est Vol on effectue une rotation du pola- 

riseur d'un angle A0 de façon à amener la tension détectée à la valeur V 

(V %- v0) paur la&elle 1' ensemble de la détection est linéaire. 

En l'absence de gaz, le champ complexe détecté est 8; 2 A% &(  11) 

et la tension dgtectée s'écrit V = ~ 1 % :  1 = G A% /8(11) 1 où G est le 

gain de l'ensemble de la détection. En présence de gaz, lorsque la fré- 

quence de la source est égale à la fréquence de la transition, l'expres- 

sion du champ détecté s'écrit simplement : 

6" = [A% + k2f I (0.8) Q(>) où. rappeivns le, les termes entre a 
1.. 1 

crocnets sont réels, f ( 3 , B )  sst une fonction impaire du champ magnétique B 

définissant la forme du signal de biréfringence de la transition. Cette 

expression suppose que l'on se soit placé dans des conditions compatibles 

avec le modèle décrit au chapitre 1, c'est-à-dire que le milieu est opti- 

quement fin et que l'effet Doppler est négligeable. La tension détectée 

évolue ae V +AV à V - AV où AV est défini par la relation : 

Ba. A V = G -  
2 f, !b(a.)  ( 

avec fM la valeur maximum de la fonction f (O ,BI . Le taux de modulation 
OV BI1 f~ m du signal détecté, défini par le rapport m=-, est égal à m = - . - 

2m A0 V 2 A%' 
l'épaisseur optique est alors 3 2  = - . 

f M 

Notons que le calcul fie la fonction f(O,B) nécessite la connaissance 

de l'effet Zeeman de la transition ainsi que de l'élargissement collision- 

nel. Etant donnée la faible amplitude du champ magnétique balayé (21 Gauss) 

un calcul de l'effet Zeeman à l'ordre le plus bas est suffisant. 

Cette méthode de mesure a été appliquée à la transition 

JIN : 0,l + 1,l de 02. Pour cette transition, fM = 0.5. 

Pour V = 4 Volt, on a A0 = 7  IO-^, 10-~rd et AV=2V 

Soit m = 50 %. La longueur de la cellule d' interabtion étant de 0.9 m, ces 

mesures conduisent à un coefficient d'absorption 

avec une précision de l'ordre de 15 % .  



Pour cette transition, Les valeurs calculé et mesurSe de 6 sont 

respectivemerit 1,6 10'~ cm-l et 1,s 10-~ cm-i {26} 1271. 

111.6. SPECTROSCOPIE SANS EFFET DOPPLER. CROISEMENT DE NIVEAUX STIMULE . 
Notre spectromètre était conçu initialement pour travailler dans 

les conditions usuelles de la spectroscopie microonde où l'élargissement 

collisionnel des raies d'absorption est prépondérant devant celui lié à 

l'effet Doppler et aux phénomènes de saturation. 

Dans le domaine millimétrique et à pression suffisamment basse 

l'effet Doppler peut devenir la cause prépondérante d'élargissement des 

raies d'absorption. Pour fixer des ordres de grandeur, disons que l'élar- 

gissement Doppler d'une raie à 100 GHz est cinq fois plus grand que son 

élargissement collisionnel pour une pression de l'ordre du millitorr 

(micron de mercure). La sensibilité de notre spectromètre nous permet 

de travailler à de telles pressions. A ces pressions, dans le cas de 

molécules polaires, on se trouve facilement en régime d'interaction 

non linéaire même pour des champs micro-ondes relativemenr faibles comme 

ceux qui existent dans notre cellule en raison de sa section droite im- 

portante. En reprenanr les données précédentes et en considérant un élé- 

ment de matrice de transition raisonnable de 0.3 Debye, il est facile de 

montrer que les élargissements par collision et par saturation sont égaux 

pour une valeur du champ microonde de l'ordre de 13 V/m (paramètre de 

saturation égal à 1). Compte tenu de 1.a section de la cellule, ce champ 

est atteint avec notre spectromètre, pour une puissance totale appliquée 

au gaz de l'ordre de 5 mW, ce qui est facilement réalisable et permet 

d'envisager des expériences de spectroscopie subDoppler utilisant.les 

techniques d'absorption saturée developpées récemment dans le domaine 

microonde {28 } ,  {29}, {30}, (31). 

Sans modification, notre spectromètre a pu ainsi être utilisé pour 

des études de croisement de.niveaux stimulés dont nous rappelons briève- 

ment le principe dans le cas simple d'un' systè,ne à trois niGeaux inter- 

agissant avec les deux polarisation a +  et a- (figure 36). A l'ordre le 

plus bas (spectroscopie linéaire), ces interactions sont indépendantes, 

mais, en régime de champ fort, elles sont évidemment couplées puisque 



les deux transitions correspondantes présentent un niveau ccmun. Lorsque 

la distance 2yB entre 

sous niveaux Zeeban 

est supérieure à la 

largeur collision- 

nelle, les deux pola- 

risations a +  et a- 

interagissent avec des 

molécules de vitesses 

différentes et dans ce 

domaine, la suscepti- 01 B(Gaurr) 
* 

bilité du gaz évolue 1 
avec B selon une loi 

fixée par l'effet 
FIGURE 36 : Diagramme de niveaux. 

Croisement de niveaux. 

Doppler. En revanche , 
dès que la distance entré composantes Zeeman devient de l'ordre cie la 

largeur collisionnelle, les mêmes molécules interagissent avec les deux 

polarisations er cet effec condu~t â une modificaclon de susceptibilité 

localisée au voisinage àu point de croisement aes niveaux J = 1 ,  M =il, 

c' est-à-dire en champ nul. 

En spectroscopie d'absorption, le signal de croisement ae niveau 

apparaît comme un signal fin d'absorption qui se soustrait au profil 

Doppler de la transition. La largeur de ce signal est égale à la largeur 

homogène de la transition, son amplitude croît avec la puissance inci- 

dente et atteint environ 10 % de 1' amplitude de raie {31), { 3 2 } .  

L'étude théorique du signal de croisement de niveau, dans le cas 

de l'absorption, a été effectuée par M.S.FELD e t  133). Un calcul sem- 

blable, dans le cas de la dispersion, est actuellement développé par 

J. LEGRAND et B. MACKE (34 ) .  11 conduit, dans le cas d'une étude entre 

polariseur et analyseur croisés, à l'observation d'un fin signal de 

dispersion qui vient se soustraire de la forme de dispersion élargie 

par effet Doppler. 

Notre dispositif permet l'obsexvation d'un tel signal. Nous pré- 

sentons, figure 37, un enregistrement d'un signal de croisement de niveau 

stimulé en champ nul obtenu sur la transition JIN : 2,1 + 3,2 de SO, 

à 99299.3 MHz, pour une pression de 1.5 mTorr. 



L'amplitude dü signal Croisement de niveaux 

croît avec la puissance in- stimule 

densite de puissance S O J.N: 21-3.2 
cidente (effet non linéaire). estimee 

Vs=Vraie = 99 299.86 MHz 

La résolution obtenue sur le . 50m~/m'/~\ 
/ 

s>gnal de croisement, de 

l'ordre de 20 KHz, corres- 

pond à la largeur homogène 

de la transition. 

Notons également que 

la largeur collisionnelle 

mise en évidence dans cette \ 

expérience est caractéris- 

tique de la relaxation de 

cohérence Zeeman qui peut LN' B (Gauss1 
différer de celle de la -1 O 5 O +OS -1 

transition microonde. FIGURE 37 : Evoiution du signal de croisement 
ae niveau en fonction de l a  
puissance m i  croonde. 

III.7. SPECTROSCOPIE EN TEMPS RESOLU. 

Jusqu'à présent, nous n'avons étudié que des processus çtation- 

naires qui donnent accès aux processus de relaxation par des me- ~ures 

de largeur de résonance. L'étude directe de ces processus nécessite 

l'utilisation des méthodes de spectroscopie en temps résolu. Ces mé- 

thodes consisterit à observer la réponse transitoire d'un système molé- 

culaire soumis à une brusque variation de ses conditions d'excitation. 

Les techniques utilisées peuvent être classées en trois catégories : 

- Commutation d'absorption par effet STARK et observation de la 
réponse transitoire du système moléculaire Studié. 

le système moléculaire est amené en et hors résonance avec la 

fréquence de source par le déplacement des niveaux d'énergie sous 

l'action d'un champ électrique statique. 

Cette technique a été développée dans le domaine infrarouge par 

BREUER et SHOEMAKER (1971) {35) et dans le domaine microonde par B. MACKE 
et P. GLORIEUX { 3 6 } .  Elle s'applique aux mol6cules polaires. 



- Commutati3n da fr5quznce de source et observation de la réponse 
du système moléculaire. 

La mise en et hors résonance du système moléculaire est effectuée 

par un déplacement de la fréquence de source en agissant sur les condi- 

tions de fonctionnement de celle-ci. 

Cette technique, utilisée par T. AMAN0 et T. S H l M l Z U  (1973) { 3 7 } ,  

présente de graves difficultés liées aux variations de puissance micro- 

onde qui accompagnent une variation de fréquence. 

- Commutation de la puissance de source par tout ou rien et obser- 
vation de la réponse du système moléculaire. 

La mise en et hors résonance du système molkculaire et de la source 

est ici effectuée en modulant la puissance de source. 

Cette technique, introduite par R.H. D l C K E  et R.H. ROMER (1955) {38), 
présente l'inconvénient d'éblouir la détection durant l'éclairement du 

système moléculaire. 

Pour la rendre opérationnelle, il est nécessaire de protéger la 

détection durant l'établissement du plse àe guissance. 

Dans son principe, notre spectrométre semble bien adapté au dernier 

type d'expérience. Zn effet, le rayonnement incident ne parvient pas 

jusqu'2 la détection ou du moins, est atténuée d'un facteur important 

(jusqu'à 93 dB). 

Pour juger de la faisabilité d'une telle expérience, nous avons 

envisagé l'étude de l'absorption transitoire sur une composante d'une 

transition de rotation. 

La source est à une fréquence voisine de celle de la transition 

sans champ ; nous amenons la composante étudiée en résonance avec la 

source par application d'un champ magnétique et réglons le spectromètre 

de façon à observer une forme d'absorptior.. Par commutation de la puis- 

sance de scurce, par tout ou rien, il ~ o u s  est possible d'observer, 

suivant le cas, l'établissement ou la retombée de l'absorption. 



Pour effectuer cette expérience, il nous faut : 

- choisir une transition moiéculaire de structure simple (1) 

- réaliser une modulation rapide ( < 100 ns) de la puissance 

hyperfréquence (2) . 

(1) nous avons choisi, pour cette étude, une transition de rotation d'une 

molécule stable, en l'occurence la JIN : 0,l + 1,l'de O2 à 118 GHz qui 

ne présente que deux composantes Zeeman. Notons que l'interaction est 

ici du type dipolaire magnétique et que cette transition est difficile- 

ment saturable. Nous pouvons donc observer les signaux transitoires 

associés à la relaxation de cohérence optique, en régime linéaire. 

(2) le signal de source est fourni par un générateur d'harmonique (Custom 

Microwave MU 98-38) excité par UI Klystron Varian à 59 GHz. L'efficacité 

d'un tel ~cultiplicateur de fréquence dependant fortement de son courant de 

polarisation, nous avons réalisé la modulation du signal de source de 

la façon suivante : le cristal muitiplicateur est alimenté en courant 

carré par un générateur classique (I.E.C. F.41) en série avec une résis- 

tance de 1 W2. Pour obtenir un taux de modulation optimum, il est néces- 

saire de pouvoir régler les courants corresponaants aux paliers ha-it et 

Das du carré, ce que permet le générateur utilisé. Le temps de montée et 

descente du pulse hyperfréquence obtenu par cette technique est voisin 

de 40 ns, ce qui correspond au temps de commutation du générateur ; le . 
taux de modulation de puissance est estimé à 90 %. 

Nous observons donc un signal transitoire associé à la différence 

des absorptions pour ces deux niveaux de puissance. En régime linéaire, 

ce signal est identique à celui qui serait obtenu pour une modulation de 

100 %, il est composé d'un résidu du carré de modulation et du signal 

transitoire dont l'amplitude peut être de 20 % du résidu du carré. Il 

est nécessaire, pour observer la réponse du système moléculaire, de 

séparer ces deux contributions. 

Les signaux transitoires sont observés à l'aide d'un analyseur 

moyenneur, numérique, multicanaux (A.T.N.E.) ; cet appareil comporte 

256 canaux, sa résolution ultime est de 10 ns par canal, soit une fré- 

quence d'échantillonnage de 100MHz. Pour séparer le signal transitoire 

du résidu du carré on effectue la différence entre les siçnaux obtenus, 

après n cycles d'accumulation, lorsque le système moléculaire est res- 



pectivement en, puis hors résonance. Pour cela, on utilise les possibi- 

lités propres de l'analyseur ; les deux signaux sont stockés successi- 

vement dans des mémoires diffgrentes et on effectue ensuite la différence. 

L'instabilité du montage rend délicate l'utilisation de cette -=. 

méthode ; en effet, le niveau du carre résiduel évolue lentement au cours 

du temps, ce qui interdit des accumulations de longue durée. Nous avons 

donc envisagé et réalisé un dispositif permettant d'effectuer des diffé- 

rences à des intervalles de temps inférieurs à la seconde. Ces différen- 

ces se font de façon cyclique, tous les 256, 512, 1024 passages, on effec- 

tue simultanément une inversion du signe des échantillons et une commu- 

tation de champ magnétique statique. L'inversion de signe se fait, de 

façon numérique, lors du transfert des échantillons de la tête de prise 

de données à l'unité centraledecalcul. 

Nous présentons, figure 38, les signaux transitoires obtenus pour 

deux valeurs de la pression d'oxygène ( 5 5  et 100 mTorrs) avec une durée 

totale d'accumulation àe 4rninutes. Les temps caractéristiques des quasi 

exponentielles obtenus sont respectivenient de 0.8 us et 0.44 us. 

FIGURE 38 : Etabl i s s ement  de 1 ' absorpt ion  



L'effet de relaxation collisionnel est donc clairement mis en 

évidence mais les temps obtenus sont plus courts que ceux qui résultent 

des mesures de largeur de raie à haute pression { 2 4 }  (1.45 et 0.79 ps) . 
On peut attribuer cette différence à l'effet Doppler. Rappelons que, 

lprsque celui-ci est dominant, il est responsable d'une évolution des 

Signaux transitoires en erf (kvot/2) (391, soit à un temps caractéris- 

tique TD de 1.3 ps. Nous nous trouvons dans un cas intermédiaire où ce 

temps est du même ordre de grandeur que celui caractérisant les colli- 

sions. Une étude théorique de ce cas est en cours. 

D'un point de vue expérimental, il a été nécessaire pour obtenir 

les enregistrements présentés, de s'écarter sensiblement du réglage du 

spectromètre conduisant au coefficient d'extinction. En effet, au voi- 

sinage de ce réglage, notre spectromètre est trop sélectif en fréquence ; 

les signaux transitoires obtenus traduisent cette sélectivité et non pas 

le phénomène physique étudié. D'un autre cdté, en s'écartant de l'ex- 

tinction optimum, on avantage le signal support par rapport à la réponse 

transitoire du gaz. En raison de l'imprécision du déclenchement du moyen- 

neur (au mieux 1 canal, soit 10 ns) , l'élimination du signal support n'est 

pas garfaite et ceci est responsable du déoassement observé au voisinage 

de l'instant t = O .  



C O N C L U S  I O N  

Le spectromètre présenté dans ce travail est, à notre connaissance, 

ie premier exploitant un changement de polarisation résonant dans un gaz 

à basse pression et fonctionnant dans le domaine microonde. 

Il nous a permis ae mettre clairement en évidence, en les séparant 

complètement, des signaux de dichrofsme et de biréfringence circulaires. 

Dans le cas de transitions fortement dégénérées, nous avons montré que 

les contributions des différentes composantes Zeeman au signal de biré- 

fringence étaient pratiquement cumulatives à la résonance et que le signal 

correspondant était utilisable p u r  une mesure précise de la fréquence 

des transitions de faible intensité. 

Le spectromètre que nous avons réalisé est caractérisé Far une 

grande versalité qui a permis son utilisation dans des expériences ae 

spectroscopie non linéaire sub-Doppler (croisement de niveaux stimulé). 

De plus, par sa conception même, il est bien adapté à des expériences 

de spectroscopie résolue dans le temps. L'observation du signal physique 

sur un fond "quasi-noir" permet d'iviter l'éblouissement de la détection 

par les impulsions microondes. Ta faisabilité de telles expériences a 

été montrée. 

La sensibilité de notre spectromètre est actuellement limitée par 

les performances du mélangeur conmercial utilisé qui ne nous permet pas 

le gain en sensibilité escompté résultant de l'utilisation d'une détec- 

tion superhétérodyne sur fond noir. Cependant, le principe même de cette 

détection la rend peu affectee par les fluctuations de puissance de 

source à la différence des procédés de détection classiques très sensi- 
- 

bles à de telles fluctuations. A défaut de mélangeurs plus performants 

(tels ceux utilisés en radioastronomie), nous nous proposons d'augmenter 

la sensibilité en utilisant une structure résonante isotrope ou aniso- 

trope (grille). Le montage de telles structures est en cours. Enfin, pour 

des utilisations sur des radicaux ?lus "exotiques", ncus prévoyons la 

réalisation de décharges R.F. ou continue à l'intérieur de la cellule, 

car ces méthodes sont les seules qui conduisent à des taux de production 

satisfaisant de ces radicaux. 
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