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PREMIERE P A R T I E  

DÉTECTION O P P O A C O U S T I Q U E  



1 NTRODUCT 1 ON u 
Les polluants atmosphériques sont souvent à l ' é t a t  de 

traces dans l 'air e t  leur détection e s t  rendue di f f ic i le .  La spectros- 

copie es t  un moyen sensible e t  t r è s  sélect if  pour ce t te  détection. 

Il existe principalement t ro i s  méthodes qui u t i l i sent  l e  laser  comne 

saurce d'énergie ; e l les  sont basées so i t  sur l a  diffusion Raman, so i t  

sur l'absorption sélective en fréquence ou encore s u r  la détection 

op toaccoustique . 

Dans la méthode de diffusion Raman,  la mesure de la concen- 

trat ion se  fait à p a r t i r  des intensités des raies Raman des molécules. 

Ces intensités sont extrêmement faibles e t  l 'énergie es t  rayonnée dans 

tout l'espace. Il es t  donc nécessaire de disposer de sources cohérentes 

t rès  puissantes. La section efficace Raman des molécules e s t  inversement 

proportionnelle à la quatrième puissance de la longeur d'onde e t  l e s  

lasers l e s  mieux adaptés sont ceux émettant dans l 'u l t raviole t  e t  l e  

visible. Cette méthode de détection a une sensibil i té  limitée { I l ,  e l l e  

e s t  de quelques ppm pour un t r a j e t  d'une centaine de mètres (1 ppm = 1 

part ie  p a r  million). 

La méthode d'absorption sélective en fréquence C2, 3, 4, 5,  6 )  

consiste à mesurer directement l 'absorption par l e  gaz étudié d'un rayon- 

nement monochromatique dont la fréquence coli?cide avec une ra ie  dtabsorp- 

tion de celui-ci .  L a  technique u t i l i sée  repose sur la mesure de l'absorp- 

tion différentiel le  entre deux raies d'émission laser  distinctes. L a  première 

fréquence e s t  en coll?cidence avec une raie d'absorption du gaz, l a  seconde 

fréquence e s t  choisie dans une région du spectre correspondant à un minimum 

d'absorption e t  se r t  de référence pour la transmission de l a  radiation. 

Les deux radiations sont émises so i t  par  l e  même laser  so i t  par deux lasers 

distincts.  Cette technique donne un appareillage de détection encombrant. 

De plus, il e s t  d i f f i c i l e  de disposer de deux radiations sur un même t r a j e t  

géométrique. L'emploi d'un laser guide d'onde accordable .en fréquence 

pemet de s 'affranchir des diff icultés inhérentes à l ' u t i l i s a t i on  de deux 



raies d'émission lase r  diiférentes ('7) . Dans ce cas, l e  laser  guide 

d'onde es t  asservi à émettre alternativement à deux fréquences appar- 

tenant au même prof i l  de gain d'une ra ie  d'émission laser en se  servant 

d'un ou deux modes longitudinaux consécutifs de la cavité. Cette tech- 

nique permet des fréquences de modulation jusqu'à 10 kHz e t  donne un 

appareillage peu encombrant e t  d 'u t i l i sa t ion faci le .  Cependant l ' in te r -  

valle d' excursion en fréquence limité par 1 ' Yitervalle spectral l ibre 

disponible dans un laser  guide d'onde (1 GHz) est  faible cmparé à celui  

existant entre deux raies d'émission laser  (50 GHz). De ce f a i t ,  l a  sen- 

s i b i l i t é  es t  considérablement réduite à pression atmosphérique. A ce t t e  

pression l a  demi-largeur des raies d'absorption es t  typiquement de 3 GHz 

e t  sur l ' in te rva l le  d'excursion en fréquence de quelques centaines de MHz, 

l a  variation d'absorption es t  faible. Cependant ce t te  technique de modu- 

lat ion reste intéressante pour des pressions de quelques dizaines de torrs .  

A ces pressions l e  signal es t  augmenté ( 7 )  e t  l ' e f f e t  des constituants 

interférants es t  diminué. 

La méthode de détection optoacoustique e s t  sensible e t  

d 'u t i l i sa t ion aisée. Il suf f i t  de disposer d'une source monochrmatique 

qui émet un faisceau de lumière modulé dont la fréquence co"incide avec 

une raie d'absorption du gaz détecté. L'absorption de la radiation p a r  

ce dernier produit une augmentation de pression qui es t  mesurée à l ' a i de  

d'un détecteur acoustique. La sensibil i té  de cet te  méthode e s t  typiquement 

du sub-ppb/watt.Hz (1 ppb = 1 part ie  par b i l l ion) .  Dans la plupart des cas, 

la cel lule optoacoustique es t  placée à l 'extérieur de la cavité d'un laser  

à CO2 basse pression ou d'un laser guide d'onde à C O 2  Le faisceau e s t  

modulé en intensité à l ' a ide  d'un modulateur mécanique qui, malheureusement, 

donne un signal cohérent parasite important. 

L'objectif i n i t i a l  de ce travail  é t a i t  de concilier la sensibil i té  

de la méthode optoacoustique e t  l e s  avantages de la modulation en fréquence 

par l ' u t i l i s a t i on  d'une cellule optoacoustique à l ' i n té r ieur  de l a  cavité 

d'un laser  guide d'onde à CO2. Cela permet de diminuer l a  concentration 

minimale détectable par ltaugnentation de l ' in tens i té ,  de supprimer l e  

signal cohérent parasite du au modulateur p a r  une modulation en fréquence 



et d'obtenir un détecteur optoacoustique d'un encombrement réduit. 

Les faibles performances guide d'onde utilisé ne nous ont pas 

permis d'atteindre cet objectif en ce qui concerne la technique de 

modulation envisagée. 

Dans le premier chapitre, nous calculons le signal théorique 

dans les cas d'une molulation de l'intensité et d'une modulation de la 

fréquence. Une estimation de la concentration mininiale détectable est 

donnée pour l'éthylène. 

Le deuxième chapitre est consacré à quelques rappels sur les 

modes naturels d'un guide de section circulaire, aux justifications de 

la structure particulièreldu guide utilisé et à la réalisation du laser 

guide d'onde à CO2. 

Dans le troisième chapitre nous donnons les résultats expé- 

rimentaux obtenus dans le cas où la cellule aptoacoustique est placée 

à l'extérieur de la cavité d'un laser à CO2 basse pression et dans le 

cas où elle est placée à l'intérieur de la cavité du laser guide d'onde 

à CO2 décrit au chapitre II. 



- 4 -  

CHAPITRE 1 : ÉTUDE THEOR IQUE 

A 1 HISTORIQUE. 

L'effet optoacoustique I t  découvert en 1880 (8) par 

Alexander Graham Bell. Il remarqua qu'un faisceau de lumière modulé 

qui traverse une substance solide produit un son audible. Il nota 

également que si cette substance est placée dans une cellule, l'intensité 

du son augmente. En 1881, Tyndall (91 émit l'hypothèse selon laquelle le 

son produit pourrait provenir de l'absorption de la radiation non seule- 

ment par le corps solide mais aussi par gaz présent dans la cellule. 

Plus tard, Bll mit en évidence ce phénomene dans lz cas de substances 

liquides. Rontgen El01 fit la synthèse de l'effet optoacoustique. C'est 

seulement 50 ans plus tard que ce phénomène reparait avec Viengerov C111. 

Ce dernier plaça l'échantillon dans une cellule acoustique résonante qui 

est traversée par un faisceau modulé émis par une source thermique. 

Un transducteur de pression est monté sur la cellule et il mesura ainsi 

la variation de pression qui est proportionnelle à l'absorption de la 

radiation par le gaz. melques années plus tard (121, utilisant un arc de 

charbon c m e  source et un prisme pour sélectionner les fréquences, il 

donna le premier spectre d'absorption. L'instrument fut appelé spectrophone. 

En 1946, Hershberger et col. (131 étendirent La g m e  des fréquences au 

danaine microonde. La même année Gorelik { 14 1 suggéra la possibilité 

d'utiliser l'effet optoacoustique pour déterminer le taux de transfert 

d'énergie du type V -. T des molécules d'un gaz àu aux relaxations colli- 

sionnelles. Il mit aussi en évidence le déphasage entre la radiation modulée 

et la variation de pression produite. Des ~ECY de relaxation collisionnelle 

furent mesurés pour différentes molécules E14, 15) en utilisant l'effet 

op toac ous tique. 

Le manque de sources cohérentes et puissantes fut pendant un 

certain temps un obstacle à l'exploitatiori de cette technique. Le dévelop- 

pement relativement récent de sources optiques monochromatiques et cohérentes 

de grande puissance que scrit les lasers, donna un nouvel essor à l'effet 

optoacoustique tout en lui donnant une nouvelle étendue. 



Ce sont Keer e t  Atwood (161 qui, l e s  premiers, ont u t i l i s é  

un laser  came source d'énergie. Une faible absorption de 3.10-~ cm1 
-1 par  la  vapeur dl eau e t  des absorptions inférieures à l , 2  1oe5 cm pour 

un mélange CO2 - N2 f i rent  mesurées. Kreuser Il71 u t i l i s a  un laser  à 

CO2 pour détecter quelques ppm de méthane. En 1974, Pallet e t  col. Il81 

ont reporté une densité minimale détectable de 1 ,5  1014 molécules par 

md. Dans la détermination des taux de relaxations collisionnelles, ce sont 

Aoki e t  Katayana 119) qyi, l e s  premiers, ont u t i l i s é  un laser  pulsé e t  

un spectrophone. Parker e t  Ritke E201 déterminent des taux de déactivation 

en mesurant l e  temps de montée de l'amplitude de pression e t  la méthode 

proposée par Gorelik (141. V.L. Rudin (211 étendit l 'étude optoacoustique 

à l a  région des longueurs d'onde autour de 1 cm en ut i l i sant  une cel lule 

optiquement résonante. S. Belov e t  col.  (221 obtinrent un spectre d'absorp- 

tion dans l a  région submillimétrique. Un important travail sur l e s  spectres 

d'absorption de différentes molécules es t  f a i t  par A.F. Krupnov dans l a  

région 2-0,35 m à l ' a i de  d'un spectrophone e t  d'un radio-spectroscope à 
-1 large bande avec une sensibil i té  supérieure à 1oe7 cm (231. De Groot 

e t  col. (24) ont ouvert une nouvelle voie d 'u t i l i sa t ion de cet te  technique 

pour l 'é tude de réactions chimiques. W.K. Hashberger etM.B. Robin 425) 

se sont intéressés plus précisément à l ' e f f e t  optoacoustique dans l e s  

liquides e t  les solides. L.G. Rosengreen e t  Kreitser (17, 26) f i rent  l 'é tude 

théorique de 1 ' augnentation de pression. 

Dans la dernière decennie, l ' e f f e t  optoacoustique a é té  surtout 

u t i l i s é  pour l a  détection de constituants atmosphériques. Pour augmenter 

l a  sensibil i té ,  on a u t i l i s é  des cellules résonantes. Eh 1973, G.F. Dewey 

e t  col. (271 ont fait l 'é tude de la résonance acoustique. P.D. Goldan e t  

K. Goto (281 ont u t i l i s é  une cellule multipassage acoustiquement résonante 

e t  ont obtenu un coefficient de qualité excédant 750 - R.D. Kam C29) a 

aussi étudié l a  résonance acoustique dans un spectrophone. P. Perlmutter 

e t  col. (30) se sont interessés à la limite de détectivité d'une cel lule 

résonante - S.A. Schleusener e t  col. (311 ont étudié l'absorption de parti- 

cules atmosphériques à l ' a i de  d'un spectrophone - S. Shritman e t  M. Slatkine 

(32) ont placé la cel lule c~toacoustique à l ' i n té r ieur  de l a  cavité d'un 
-1 laser à COg, ils ont obtenuune sens ib i l i t éde   IO-^ cm pourunebande 



de détection de 1 Hz e t  ont reporté une absorption minLimale détectable de 

3 10-l0 cm-'. K. Wotta e t  col. E331 ont analysé l e s  gaz d'  échappement dl au- 

tomobiles avec une précision meilleure qu'un ppm. P. Perlmutter e t  col. 

(341 se sont in té ressésa la  détection de l 'éthylène dans un mélange gazeux 

avec un laser  à CO2. 

Dans d'autres applications de l ' e f f e t  optoacoustique, on peut c i t e r  

Toshio Fukumi (351 qui m i t  en évidence à l ' a ide  d'un spectrophone, l 'exci-  

tation multiphotoniqye de l'éthylène. F.W. Dalby e t  J .  Vigué I361 ont étudié 

la bande rotation - vibration 5-0 de H.D.  M . J .  Kavaya e t  col C371 se sont 

intéressés à l'absorption de l 'éthylène à l ' a ide  d'une modulation Stark 

e t  d'un détecteur optoacoustique. D.M. Cox e t  A. Gnauck E381 ont étudié 

l'absorption du laser  à CO2 pa r  SF6, WF e t  UFg. Enfin A. D i  Liéto e t  col. 

{ 39 1 mirent en évidence des Lamb dips de saturation à 1 ' aide d'un spec tro- 

phone e t  d'un laser  à CO2 pour CH30H e t  CO2. 

B] . PRINCIPE DE LA DETECTION OPTOACOUSTIQUE. 

La détection optoacoustique consiste à i rradier  un échantillon 

de substance absorbante avec un faisceau de lumière modulé de fréquence 

donnée e t  à détecter l a  variation de pression résultante à l ' a i d e  d'un 

détecteur acoustique. 

S i  la fréquence du faisceau es t  en coincidence avec une raie 

d'absorption de la  substance irradiée, celle-ci absorbe l a  radiation e t  

v i d l e s  collisions, une part ie  de l 'énergie vibrationnelle es t  convertie 

en énergie de translation. Il en résulte une variation de l a  température 

et'de la pression de 1 'échantillon. La mesure de 1 ' augnentation de pression 

donne un signal qui es t  directement l i é  à l a  concentration de la matière 

absorbante e t  à l 'absorption du rayonnement. Il es t  ainsi  possible de détecter 

de faibles concentrations de gaz ou d'obtenir des spectres d'absorption à 

l ' a i d e  d'une source continunent accordable en fréquence. Dans l e  cas de détec- 

tion de faibles concentrations de gaz l e  laser  es t  l a  source la mieux adaptée 

à la détection optoacoustique pour sa cohérence, sa monochmaticité e t  s a  

puissance. La plupart des polluants atmosphériques (S02, C2H4, CH4, 03, Cg H6 



fréons) présentent des raies d'absorption dans la fenêtre atmosphérique 

8-llum e t  l e  laser  à CO2 e s t  la  source la plus ut i l isée.  Le faisceau 

incident peut ê t re  modulé en intensité ou en fréquence. La cellule contenant 

la matière absorbante peut ê t re  non résonante, résonante acoustiquement ou 

optiquement. Dans ce dernier cas il e s t  nécessaire d'accorder l a  longueur 

de la cellule à chaque changement de la fréquence de la radiation incidente. 

Pour détecter la variation de pression un microphone es t  souvent u t i l i s é .  

C I .  ETUDE DE LA VARIATION DE POPULATION DU NIVEAU DE VIBRATION EXCITE. 

1) Le modèle de calcul. 

Le modèle de calcul de la population du niveau excité es t  un 

modèle classique qui ne fa i t  pas intervenir l e s  ef fe ts  de saturation. 

Dans l e  cas d'une mod~l~lation en fréquence e t  pour l e s  faibles 

pressions, il es t  nécessaire de tenir  compte de l'élargissement par satu- 

ration. L a  demi-largeur de cet  élargissement e s t  donnée par : 

A v uE - - 
sat . h 

ii : manent dipolaire électrique de la transition, 

E : champ électrique, 

h : constante de Planck. 

2 Pour un faisceau de section moyenne 4 m de un w a t t ,  l e  champ 
4 associé est  de l ' o rdre  de 10 v/m. Pour un gaz de mcment dipolaire électrique 

de 0,01 Debye (3 ,3  1 0 - ~  M[ISA) nous obtenons un élargissement par  sahiration 

de 0 ,5  MHz. 

En prenant un élargissement pa r  collision de 4 MHz/Torr, l e s  

effets  de saturation ne devraient intervenir qu'en dessous du Torr. 

Pour les  faibles pressions ( élargissement Doppler, " ~amb-dips1' de 

saturation), l e  modèle classique n ' e s t  plus valable e t  il faudrait passer 

à un modèle quantique pour tenir  compte de l ' e f f e t  de saturation. 



2 )  Population du niveau excité. - 
Pour simplifier, nous considérerons l e  cas d'une substance 

gazeuse. 

Nous supposerons une cellule de volume unité contenant N 

molécules absorbantes e t  fermée p a r  deux fenêtres non absorbantes. 

Le faisceau fourni p a r  la source cohérente sera supposé 

uniforme en intensité sur toute sa section e t  remplir tout l e  volume de 
W 

l a  cellule. Ce faisceau sera modulé en intensité à la fréquence f = - 2n 
Nous supposerons en outre qu ' i l  est  monochramatique (sa largeur spectrale 

sera faible devant la largeur des raies\dlabsorption). 

Les différents types de transitions envisagées sont représentes 

schématiquanent sur la figure I - 1. 

i 1 
l 

l 

l l l I 'I 

l v I 1 I 
1 Etat de vi  bfation 

1 ! fondamental 

I 1 Population no 

1 & 

l 
* 1 Etar de vi  brat1.n 
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Fig. 1. Représentation schématique des principales transitions 
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Sous l ' e f f e t  de la radiation incidente dont la fréquence 

es t  en colIlcidence avec une ra ie  d'absorption du gaz, l e  taux de transitions 

de l ' é t a t  fondamental vers l ' é t a t  de vibration excité e s t  dans l e  cas d'un 

échantillon optiquernent f i n  : 

e t  l e  taux de transitions de l ' é t a t  de vibration excité vers l ' é t a t  

fondamental est  : 

avec : 
L IV : nombre de photons incidents/cm sec, 

o(  v )  : section efficace de la transition, 

a : probabilité que la molécule so i t  dans un des é ta t s  de 

rotation de l ' é t a t  fondamental. 

y : probabilité que l a  molécule soi t  dans un des é ta ts  de 

rotation de l ' é t a t  vibrationnellement excité. 

Sous l ' e f f e t  des collisions, l e  taux de transitions de l ' é t a t  

fondamental vers l ' é t a t  excité e t  inversement sont respectivement : 

fol e t  flo sont supposés linéaires e t  indépendants de IV. 

A 1 ' equilibre themique nous avons l e s  deux relations 

où E = h v  est la différence d'énergie entre l e  niveau fondamental e t  

l e  niveau de vibration excité, T la température. 



Par émission spontanée le t a  de transitions de l'état excité 

vers l'état fondamental est : 

Dans ce bilan nous ne tenons pas compte de l'absorption et 

de l'émission du corps noir. A l'équilibre thermodynamique nous avons : 

B12 
et B21 sont les coefficients d'absorption et d'émission du corps 

noir. P (v) est la densité d'énergie. T 

On montre cpe Asp exp(hv/kT) 2 120 à température ambiante. B21 pT(v) - 

Les relaxations rotationnelles sont très rapides et sont négligées, 

les niveaux de vibration fondamental et excité sont constamment en équilibre 

rotationnel . 

Le bilan des transitions entre les deux niveaux considérés 

s'écrit : 

En posant B = cr + y et no = N - nl, N étant le ncmbre d'absorbeurs, 

l'expression précédente s'écrit encore : 

Les expressions (1-5) et (1-6) donnent la relation existante entre 

et f10 : 

fol = flo exp (- - ) kT ! 1-11> 



A la température ordinaire kT * 2CO cm-', la différence 

dl énergie entre é ta ts  de vibration es t  de 1 ' oràre de 1000 cm-' et 
es t  négligeable devant fI0. 

On pose f,, = I/T e t  A = l / r  
c SP R 

T e t  rR sont respectivement l e s  t q s  de relaxation collisionnelle 
C 

e t  de relaxation radiative. 

L'expression (1 - 10) s ' é c r i t  : 

où nous avons posé : 

Lthtégrat ion de ce t te  équation différentiel le  donne l'expression 

de l a  population du niveau excité : 

où C e s t  une constante à déterminer. \, 

-\ 

Nous considèrerons l e  cas simple d'un faisceau modulé en intensité 

sous la forme : 

1 = I  pour ~ G [ O , T / ~ ]  



T est la periode de modul.ation. 

Pour t compris entre l e s  instants O e t  T/2 nous obtenons : 

Pour t compris entre l e s  instants T/2 e t  T nous obtenons : 

T 
O 

T 
O 

n,(t) = o N - +  [nl(T/2) - a N y  1 exp [ - ( ~ - T / ~ ) / T ' I  (1-16') 
O 

O O où T e t  T~ sont l e s v a l e u r s d e  r e t  .rI pour IV = O .  

Les expressions de nl(0) e t  nl(T/2) sont déterminées par 

l es  conditions aux l imites. 

Pour 1" = Io 

Pour IV = O 

O 
T T 

O 

nl(0) = nl(T) = a  N + [ n1(T/2) - a  N 7 1 exp (-T/2r0) (1-17') 
". - 

En ranplaçant nl(T/2) dans cet te  dernière expression par sa 

valeur donnée par la relation (1-17) nous obtenons : 

où nous avons posé pour alléger l ' éc r i tu re  : 

T 
O 

fi = a  N- - O [1 - exp ( - T / ~ ~ O )  ] ( 1-19 ) 

T 
r = a N ~  [1 - exP ( - T / ~ T )  1 exp ( - T / ~ T ' )  

1 



Nous obtenons finalement l'expression de l'augmentation de 

population n (t) qui est donnée par : 1 

n,(t) = o N ;- - ex~(-t/~) I 

1 1 - exp (-T/2r) 

O 
nl(t) = a N 1 - exp [-(~-T/Z)/T~] A. 

T 
O 
1 1 - exp (-T/2c ) 1 

I) 1 . E X P R E S S I O N  DE L ' AUGVENTATIOH DE P R E S S I O N  DANS LE C A S  D ' UNE MODULATION 

D E  L ' I N T E N S I T E .  

La pression du gaz est reliée à la valeur moyerne de l'énergie 

de translation des molécules dans l'enceinte. L'énergie de translation 

moyenne par unité de volume est : 

3 
Y = -  N k T  2 ( 1-23) 

N est le nombre moyen de molécules par unité de volume. 

k et T sont la constante de Bol tnm et la température. 

La pression du gaz P est donnée par : 

p z -  * 
3 ( 1-24) 

Le taux de variation de l'énergie est relié aux différentes 

relaxations par l'équation : 

r est le temps de relaxation thermique introduit pour rendre compte de T 



l'échange de chaleur ectre le gaz et les parois de l'enceinte. Y est 
O 

la valeur de Y à 1 ' équilibre. 

L'expression précédente peut encore être réécrite en remplqant 

n par (N - y) sous la forme : 
O 

A température ambiante E >> kT et fol << flO. En négligeant 

Asp devant f10 l'expression (1-26), écrite pour la pression, devient : 

La solution est donnée par : 

P(o) = P(t = O) est la pression à t = 0. 

Eh remplaçant n (t' ) par son expression donnée par les 1 
relations (1-22) et (1-22') l'augnentation de pression p(t) = P(t) - P(o) 
s'écrit : 



Les constantes A, B ,  C ,  D et E sont données par : 

Pour exprimer l e  signai donné par l e  détecteur, on peut décomposer 

p ( t )  en sér ie  de Fourier : 

~ ( t )  = I  cos ( n o  t - m n )  
n=l 

Les anplitudes An e t  l e s  déphasages mn sont dornés pa r  : 

avec- C e t  Sn qui s ' écrivent : n 

7 A(B-C) T T A(D-E) TT A c =  
w n 2 [ exp(-T/êrT) cos nli - 11 + I + (nw rT) l +  ( n w ~ )  2 ~ x P ( - T / ~ T ~ )  

T 

+ [ ~ X P ( - T / P T ~ )  - cos n n]+ A C T  2 [ exp(-T/~T)  - 11 
1 + (n w T )  



2 
A(B-C) n w rT 2 

A(D-E) n w TT 
+ 

2 
[exp(-T/2iT) cos n n - 11 + - 

1 + (n w T ~ )  1 + (n w rT) 2 

AC nu? 2 

[exp(-T/2rT) - cos n n] + [~xP(-T/~T) cos n II - l] 
1 + (n w T) 

A E ~ u T  02 

+ ~XP(-T/~TO) [~X~(-T/~T') - cos n II] (1-35) 
1 + (n u 1 0 ) ~  

Dans beaucoup de cas, la période de modulation T est grande 

devant les temps de relaxations en présence et en abscence de champ, T et 

T << T. Les constantes A, B, C, D et E se simplifient et deviennent. 
O 

Pour simplifier encore, nous pouvons considérer deux cas, 

T >> T T O' et O T .  

Dans les deux cas considérés, les harmoniques paires de l'augnen- 

tation de pression sont nulles. 



O a - Cas rT >> T , r. 

Les constantes Cn et Sn s'écrivent : 

Si l'on tient cmpte des deux conditions aux limites : 

+ + 
n;(~/~) = nl(T/p) et nY(T) = nl(T) qui s'écrivent dans ce cas : 

nous obtenons : 

Les amplitudes A, et les déphasages 4, sont donnés par : 



O b - Cas T << r , r. 
T 

Les constantes Cn et Sn sont données par : 

Les conditions a m  limites s'écrivent : 

A [ - C exp (-T/2r)I = A [D - E exp (-T/~~O)] 
( 1-39 ' ) 

A (B - C) = A [D - E exp (-T/*')] 

Les constantes Cn et Sn se réduisent à : 

Les amplitudes An et les déphasages On sont donnés par : 



Les rSsultats précédents peuvent ê t re  regroupGs sous l a  forme 

unique : 

Les amplitudes des différentes harmoniques du signal sont données 

par : 

En part iculier  la première harmonique du signal dans l e  cas 

l e  plus fréquent où T ,  -rT >> T ,  O T s ' é c r i t  : 

avec un déphasage donné par : 

m l  = "tg w TT + 

Dans l e  cas où la cellule e s t  résonante, l'expression (1-47) est  

multipliée par  l e  facteur de qualité Q de la cellule. 

L a  figure 1-2 i l lus t re  l e  signal correspondant à l a  première 

harmonique d'après L.G. Rosengreen E261. 



1 - Constantes 1-30 ---- Constantes 1- 36 

\ 

t 

T 
I 1 - T 3T 

2 
- 
2 

Fig. 2. : Variation ae la première harmonique de 

l'augnentation de pression. 

Pour comparer l'expression de l'augnentation de pression avec 

celle obtenue par L.G. Rosengreen C261 , on peut développer le signal 

correspondant à la première hannonique en puissances successives de 

l'intensité Io. Nous obtenons : 

Notre expression diffère de celle de L.G. Rosengreen par le 

facteur : 
.@ 

L. G. Rosengreen néglige n f aevant n, f or- si 
O 01 L 10 fol est 

faible devant fiO, n peut être grand devant nl. 
O 



E 1 . EXPRESSION DE L '  AUGVENTATION DE PRESSION DANS L E  CAS D ' UNE MODULATION 

DE LA FREQUENCE. 

Dans certains cas, l a  modulation en fréquence peut ê t re  préférable 

à la  modulation en intensité.  En part iculier  si la  source es t  asservie à 

émettre alternativement à deux fréquences avec une intensité constante, l e  

signal parasite cohérent résultant de l'absorption de la radiation par l e s  

fenêtres fermant l a  cel lule est  éliminé. 

La modulation en fréquence e s t  particulièrement intéressante à 

pression relativement basse où l a  forme des raies d'absorption est  un 

prof i l  de Lorentz. S i  nais supposons une raie d'absorption élargie par 

pression centrée à la fréquence 
vo 

e t  une source émettant alternativement 

aux fréquences v e t  v2 de part e t  d'autre de l a  fréquence centrale v L  1 
avec une intensité constante, la modulation peut ê t re  décrite suivant l a  

forme représentée sur la figure 1-3. 

Lorsque la fréquence v ( t )  e s t  : 

v ( t )  = v2 pour t 6 [ T / ~ , T ]  

l a  section efficace d'absorption est  donnée par : 

a ( v >  = a ( v , )  pour t 6 [ 0 , ~ / ~ 1  
L 

- 
( 1-51 ) 

a(.> = a ( v  ) pour t 6 [ o , T / ~ ]  2 

Dans l e s  expressions du calcul de l'augnentation de pression précé- 

dent, l ' i n tens i té  1 ( v )  ec la  section efficace d'absorption ~ ( v )  jouent un 

rôle symétrique. Lorsque l a  modulation de l a  fréquence e s t  réalisée suivant 

l e  schéma de l a  figure 1-3, l e s  expressions ducalcul de l'augnentation de 

pression seront l e s  mêmes à un facteur multiplicatif près. Ce terne décrit  

l ' é ca r t  en fréquence entre l a  raie d'absorption e t  l a  raie d'émission laser.  

Pour un élargissement par  pression, la forme des raies d'absorption e s t  une 

lorentzienne de facteur de forme : 



Pour un faible i n t e r v u  d'excursion en.fr6quence ( 2 A v )  = I v i  - v21 ,  

1 ' absorption différentielle est  proportionnelle à cet intervalle e t  à la 'dérivée 

chi facteur de forme à la fr6quence centraie vL de l a  radiation : 

Fig.1-3. : Représentation schématique de la section efficace 

dl absorption d'une raie élargie p a r  pression avec l e  

signal de modulation. 

L a  section efficace d1 absorption s écr i t  : 

La dérivée du facteur de forme en fonction de v à la fréquence 

de l a  raie laser VL es t  donnée p a r  : 



CL 
Elle e s t  maximale pour IvL - vol  = - 

J5 
e t  alors : 

Le maximum du signai correspondant a la première harmonique e s t  : 

S 
2-'  - -- - 'Y O N E  TT [ 1 -  - I -0 O 3 d 3  

O (2a u) - a ( 
c T T  1 

2 
+ (a T m )  1 

F 1 CONCENTRATION MINIMALE DETECTABLE . 

Lorsque l e  transducteur de pression es t  un microphone, l a  

concentration minimale détectable e s t  limitée essentiellement par deux 

sources de brui t  (cf .  annexe A) . 

Le mouvement brownien des molécules sur la  membrane du microphone 

donne un bruit  %. Pour un microphone de surface M e t  de constante d'amor- 

tissement de la membrane D ,  l e  bruit  exprimé en p-ression e s t  donné par (40). 

Af e s t  la bande de détection du signal. 

k e t  T sont la constante de Boltman e t  la température. 

Au bruit  brownien s 'ajoute un bruit  électronique ne du au 

préamplificateur qui su i t  l e  microphone. Ce bruit  a é té  évalué (171 e t  

a pour expression : 

V : tension de polarisation du microphone 

& : capacité du microphone 



w : fréquence de modulation 

a : masse par unité de surface de la membrane 

w . fréquence de résonance de la membrane 
A '  

d : distance entre l e s  deux plaques du microphone. 
2 <P > : valeur moyenne de la pression acoustique qui s'exerce 

sur la membrane. 

R : résistance d'entrée du préamplificateur. 

Les deux expressions (1-58) e t  (1-59 ) ont été évaluées pour 

un microphone de diamètre 25,4 m e t  un préamplificateur, 2619 Brüel e t  Kjaer 

C411. Pour un microphorie de 12,7 mm e t  un préamplificateur du même type. elles 

donnent des bruits  respectifs de 10-~ (Af)' Pa e t  80(Af)' /f 10%~. 

Pour des fréquences de modulation supérieures à 100 Hz, l a  détec- 

t iv i t é  e s t  donc limitée essentiellement par l e  brui t  brownien. En négligeant 

l e  bruit  électronique, l e  rapport signal sur brui t  s ' é c r i t  dans l e  cas d'une 

modulation en intensité : 

Les probabilités de transition a e t  y sont peu différentes e t  

CL - - CL hc 
B - = 0,5. Pour 1 = 10 um, E = - = 19,86 10-~' Joules. Le temps 

a + Y  1 
de relaxation thermique es t  re l i é  au diamètre de la cellule, à la capacité 

calorifique e t  à la conductivité thermique du gaz. Son expression a é t é  
4 évaluée (181 e t  e l l e  e s t  donnée sous l a  forme rT = 3 10 D~ secim2 . 
To 

Pour une cel lule de diamètre 5 mn on obtient T - 1 ,5  10-~ sec . Tc e t  rR T - 
sont de 1 ' ordre de 1od sec. e t  10-~ sec. à pression atmosphérique (42 1 

Dans l e  cas de 1 '  éthylène a(  v )  es t  de 1 ' ordre de 145 10-24 m2 pour l a  

fréquence de l a  raie 10P(14) du laser à CO2 i431. 

2 5 Pour un faisceau de 1 w a t t  de 4 & de section moyenne ( 2  10 pho- 
2 tons/m sec . ) ,  une fréquence de modulation de 2 XHz,et une bande de détection 

de 1 Hz, l e  rapport signal bruit  e s t  de 1 ' ordre de 8 10-l5 N où N es t  

l e  nombre de molécules d'éthylène. 



Aux conditions normales de pression et de température, la 

densité des molécules est de 3 loa5 molécules/m3. On obtient une concen- 

tration minimale détectable de 0,4 ppb. 

Cette limite peut être reculée pour des intensités de faisceau 

plus importantes. 

Le rapport signaJ- sur bruit (ou le signal) dépend de l'intensité 

suivant la forme : 

S,  constante 1- 

Pour de faibles intensités (6 IV o(v) << 7 
1 l + - le rapport 

c 'R 
signal sur bruit est une fonction linéaire de l'intensité Io . 

Pour de fortes intensités (6 IV o(v) >> l/rc + 1/rR) le rapport 

signal sur bruit tend vers une asymptote qui est de la forme : 

Ceci correspond à une concentration minimale détectable de 10-~ ppb. 

Cette limite est approximativement atteinte pour des intensités 
2 correspondant à 5 1 0 ~ ~  photons/rn sec. pour l'éthylène avec la raie 10 P(14) 

du laser à CO2. Mais dans le cas de forts absorbants tels que SF6 
(o (v) = 32 10-22 rn2 à la fréquence de la raie 10 P(16) du laser à CO2) 

elle est atteinte pour des intensités correspondant à 2,5 1 0 ~ ~  photons/rn2 sec. 

La valeur typique de l'intensité disponible dans un side d'onde de section 

4 mn2 est de 1 ' ordre 25 1 0 ~ ~  photons/m2 sec. (50 watts) . 

Dans le cas d'une modulation en fréquence et d'un élargissement 

par pression la sensibilité est modifiée par le facteur : 



L a  concentration minimale détectzble e s t  obtenue lorsque ce 

terme e s t  égal à 

Pour a = 1 GHz e t  ( 2  A V )  = 0 , s  GHz, ce dernier e s t  égal à 0,32 e t  

l a  concentration minimale détectable es t  multipliée par  3 so i t  de l 'ordre  

du ppb. 



A I  INTRODUCTION. 

L a  découverte de l ' e f f e t  l a se r  dans les guides d'onde 

(44, 45, 46, 473 a apporté de nouvelles possibi l i tés  en spectroscopie. 

Ce type de l a s e r  peut fonctionner à des pressions importantes e t  la g m e  

de fréquences d'accord e s t  considérablement augnentée, plus de 1 GHz de 

largeur spectrale l ibre  148, 49, 50 1 . Le nombre de raies d '  absorption 

des divers gaz absorbant dans l a  région du spectre d'émission des lasers  

à CO2 es t  augnenté. Un autre  avantage e s t  la miniaturisation du laser  

tout en gardant un puissance relativement importante { X I .  Une abondante 

l i t t é ra tu re  déc r i t  l 'exploi tat ion de c e t t e  nouvelle voie, C'est  pourquoi 

nous nous contenterons de rappeler l e s  résul ta ts  essent iels  concernant 

l e s  modes excités dans une cavité résonante comportant un  guide d'onde. 

Les guides u t i l i s é s  sont, s o i t  de section circulaire ,  E46, 47, 

48, 49, 50, 52, 53, 54, 55, 56,. 57, 58, 59, 60, 61, 62, 63, 64, 65, 66, 671 

s o i t  de section rectangulaire (51, 57, 68, 69, 701 . En général l ' exc i ta t ion  

du milieu amplificateur e s t  obtenue a l ' a i d e  d'une décharge continue haute 

tension. Les deux électrodes sont placées dans l ' axe  chi guide. Ce dernier 

étant  p r i s  comme référence, l ' exc i ta t ion  e s t  d i t e  longitudinale. Le matériau 

e s t  un diélectrique à fa ib le  perte diélectrique (B~o, A1203, BN.. . ) . 
Le problème de la  haute tension e t  la dégradation des électrodes peuvent 

ê t r e  résolus pa r  l ' u t i l i s a t i o n  d'une décharge radiofréquence basse tension 

(71, 72, 73, 74, 751 . Le champ R.F. e s t  appliqué a~ milieu amplificateur 

placé à l ' i n t é r i e u r  d'un condensateur dont l e s  plateaux forment l e s  dela 

électrodes qui sont s o i t  directement en contact avec l e  gaz, s o i t  recaivertes 

d'un matériau diélectrique. Les deux autres parois constituant l e  guide sont 

en diélectrique. 

Dans ce t te  pa r t i e ,  nous ne considérerons que l e s  modes propres 

d'un guide de section circulaire .  Les modes du guide de section rectangulaire 

seront décr i t s  dans l a  deuxième part ie  de ce rapport relat ive a l a  réalisation 

d'un guide d'onde excité par un champ R.F. 





k constante de propagation, 

a rayon du guide. 

La figure 1-4 représente quelques modes du cylindre diélectrique 

creux de section circulaire d'après Marcatili C44) . 

2 - Constantes d'atrénuarion e t  de propa~ation. --- 

Les constantes d'atténuation e t  de propagation du mode 

mn sont données par : 

où n e s t  1 ' indice de réfraction du matériau du guide e t  X la 

longueur d'onde en propagation l ibre.  

On notera que l e s  pertes caractérisées par  am sont proportion- 

nelles au carré des valeurs qui donnent l e s  zéros des fonctions de Bessel 

(c f .  tableau 1 de l'annexe A ) .  Le mode EHl1 sera l e  mode qui présentera 

l e s  plus faibles pertes dans tous l e s  types de guides e t  sera l e  mode 

prédominant. 

3 - Modes du résonateur ~ a s s i f  : 

Le résonateur e s t  constitué d'un guide cioculaire de diamètre 

2a, de longueur L e t  de deux réflecteurs de rayon de courbure R1 e t  R2 

placés respectivement aux distances dl e t  d2 des deux extrêmités du 

guide suivant l e  schéma de la  figure 1-5. 

Une te l l e  cavité comporte une 2art ie  de longueur de propagation 

guidée e t  une part ie  de propagation l ibre.  M i s  à part l e  cas particulier 

où dl = d2 = O e t  RI = R = - pour lequel l e s  modes du guide coincident 2 
avec l e s  modes du résonateur, l 'é tude analytique des modes es t  cpasi-impossible 

dans une t e l l e  configuration. 
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Fig. 1-1. melques modes du cylindre diélectrique creux, 



Fig .  1-5. Cavité laser comportmt un guide d'onde 
__LI___ 

e t  deux réflecteurs de rayon de courbure RI e t  Ra. 

Cependant plusieurs approches ont été tentées pour résoudre 

l e  problème. 

La première méthode consiste à ne considérer que l e  node 

présentant les  plus faibles pertes ql. Le calcul peut être f a i t  : 

- soi t  par diffraction scalaire du mode EHl1 177) 

- soit  p a r  décornposition du mode EH sur l a  base formée 11 
par les  modes gaussiens ( 7 8 )  . 

% Dans l e  premier cas, on considère l e  plan d'onde à l a  sortie 

du guide came une source e t  on détermine l e  champ E (rl, 02, $ )  après 
réflexion sur l e  mimir sphérique de rayon de courbure R situe à la 

distance d du guide (figure 1-6). 



Fig. 1-6. Extension du faisceau gaussien à la 

sor t ie  du guide. 



Le calcul de l 'énergie réinjectée dans l e  guide après réflexion 

sur l e  miroir donne les  pertes par diffraction. Le calcul numérique a 

été effectué pa r  D zgnan (77) e t  l es  courbes d 'eff icacité en fonction des 
d ka e t  5 = - sont reproduites sur la figure 1-7. paramètres a = - R R 

Ces courbes montrent qu ' i l  existe t ro i s  situations où l e  mode 

du résonateur u t i l i sant  l e  mode du guide EHl1 seul présente des pertes 

faibles. 

- Miroirs plan ou de grand rayon de courbure placés aux 

extrêmités du guide (position A sur la f ig .  1-7). L'efficacité diminue 

quand on éloigne l e  miroir ou quand l e  rayon de couhure du miroir diminue. 

- Mimirs de grand rayon de courbure R placés à la distance 

d = R des extrêmités du guide (position B sur la  f ig .  1-7). 

2 
- Miroirs de rayon de courbure R t e l  que a = - ka - - 2,415 R 

placés à l a  distance d = R/2 (position C sur la  figure 1-7). 

z. Dans l e  deuxième calcul on projette l e  mode du guide 
EHl1 

sur la base formée par l es  modes gaussiens a symétrie cylindrique. 

La  distribution d'amplitude du mode gaussien p s ' é c r i t  1791 : 

La composante du mode EHll suivant ce vecteur e s t  : 

( 1-69 ) 

w : distance pour laquelle la valeur du champ es t  divisée par  e. 
O 

L : polynône de Laguerre qui satisfait l'équation : 
P 



Fig. 1-7. Efficacité du couplage du mode M pour 
2 11 ka . différentes valeurs de c i  = - R 



Quel que so i t  l e  rayon du mode gaussien, Y possède la même 
P 

dépendance en z qui es t  donnée par  E 79 1 . 

Le couplage du mode EHl1 es t  détenniné en supposant l a  

courbure de l'onde gaussienne adaptée au miroir sphérique du rayon R 

c ' e s t  à dire  R = R ' .  L a  différence entre l e  mode EHl1 e t  l e  mode gaussien 

adapté au miroir de rayon de courbure R résulte dans l es  déphasages 

re la t i f s  de ces deux modes. 

L'onde réfléchie par l e  miroir placé en z se retrouve a 

l 'entrée du guide avec une amplitude : 

~ ' ( r )  = 1 Ap exp (- i + ) Y ( r )  
P P P 

Les pertes par couplage sont données par : 

L a  figure 1-8 donne l e s  pertes par  couplage du mode EHll 
d'après J .  Abrams (781 . 



iI u2 
Fig. 1-8. -Pertes par couplage du mode EHl1 (b = A O > 

Ce caïcul montre. aussi les trois situations.préeédment exposées 

où les pertes par couplage du mode Zdll restent faibles. Ces situations 

s'interprètent facilement dans l e  formalisne de déphasage. 

- Pour z = O ,  grand rayon de courbure placé près de l 'entrée 

du guide : 

z 
Arctg ( 7 ) 2 O e t  $p 2 O vp. L t  extension des différents 

n w 
O 

modes es t  faible pour introduire des déphasages importants. 

xz - Pour z + a, &tg -- V 2  e t ( p -  il 2(2p+l) a = (2p+l)n 
n u  

O 

Pour de grands rayons de courbure R placés en z = R ,  l e s  

modes présentent entre eux un déphasage de 2lI e t  les pertes restent faibles; 

A z - Le t r o i s i h e  cas correspond au cas où - = 1. 



A 2 Dans ce cas Arctg 7 = I I / ~  
et + P =  

(2p+l) n/2.  Tous l e s  
II W 

modes dl ordre pair (p = 2x1) 
O reviennent en phase à 1 ' entrée du guide 

W O e t  compte tenu que A. = 0,98 pour - = 0,64, on retrouve un minimum a w - 
O de pertes pour ce mode. On notera que la valeur 7 = 0,64 annule l e  

terme %. 

Ces deux modes de calcul sont simples mais ne permettent pas 

de fa i re  apparaître l e  mode composite M1l + M12* 

La deuxième méthode consiste à considérer l e  mode composite 

EHll + EHl2 qui e s t  excité par l e  mode gaussien (801. 

L'amplitude de l'onde gaussienne mo0 à symétrie circulaire 

s ' é c r i t  (801 . 

Celle du mode du guide s ' é c r i t  : 

L'onde gaussienne a pour composantes dans la base des modes 

du guide : 

Si  l ' on  se  limite aux deux modes EH 11 e t  EHl2 , l e  calcul 

numérique du couplage entre l e  mode gaussien m0 sur l e s  modes EHl1 

e t  M12 conduit aux courbes reproduites sur la figure 1-9 ( 8 0 ) .  



Fig. 1-9. Décomposition en intensité du mode ~ o o  

sur les  modes EHl1 e t  EHl2 (d'après 

F .P. Roullard III E80 1 ) . 

Fig. 1-10. Structure radiale résultant de la superposition 
W 

des modes Tl e t  EHl2 , a 1 O ,  5 (dl après F. P. 
Roullard III' E80) ) 



Ces courbes montrent l 'existence d'un ccuplage efficace pour 
W 

- -  O - 0.5. Cependant ce couplage ne devient effect if  que si l e  déphasage 
a 

introduit entre l e s  modes après un aller-retour dans l e  guide, es t  canpensé 

de façon à être  un multiple entier  de 2Ii ; l e s  constantes de propagation 

de ces deux modes étant différentes. 

La figure 1-10 représente la structure radiale du mode résultant 

de la superpositim des modes EHll e t  EHl2. 

Pour mémoire nous citerons la méthode la plus générale étudiée 

par Abrams (811 e t  Degnan (771 . Elle consiste à décomposer l e s  modes 

du résonateur sur l e s  deux bases constituées par l'ensemble des modes 

EHlm e t  1 'ensemble des modes gaussiens TEM qui sont l e s  bases propres 
PO 

d'une propagation &idée e t  d'une propagation l ibre.  

Cette étude succinte des modes naturels d'un résonateur passif 

f a i t  apparaître la possibilité de concevoir deux guides d'onde, l ' u n  

u t i l i san t  l e  mode EHl1 seul, l ' aut re  u t i l ï sant  soi t  l e  mode EH seul, 
11 

soi t  l e  mode ccmposite TEMO0 avec une bonne sélectivité.  

C 1 GUIDES Dl ONDE UTILISANT LE MODE EHl SEUL, LE MODE EHl SEUL OU LE 

MODE COMPOSITE TWo. 

Nous avons vu q u ' i l  exis ta i t  un couplage efficace pour un fonction- 

nement en mode EHl1 e t  en mode TEMoo pour respectivement - = 
( i l  - 

0,64 a 
-0 - 0,5, l e  rayon de courbure du réflecteur étant t e l  que e t  - - 
a 2 
211 W 

O R = 
A *  

Pour un  guide de section circulaire de diamètre 2a  = 1,5  m, 

le  fonctionnement en mode EH exige un réflecteur de rayon R à 10 Pm 11 



2 
Dans ce cas l e  paramètre ka caractérisant les ccurbes a = R  

d'efficacité de couplage es t  égal a 2,45. La c o u ~ e  correspondante montre 

un ccuplage efficace pour l e  miroir placé à d = R / p  soi t  72 m. 

Pour un fonctionnernenr. en mode hybride EHl1 e t  EHl2, il faut 
un miroir de rayon de courbure R t e l  que : 

Contrairement a l'existence du mode fondamental ERl1, pour 

l e  mode composite EHl1 + EHl2 il f m t  satisfaire l'accord de phase 

entre les  modes du guide EHl1, EHl2 , e t  l e  mode gaussien excitatew' 

TEMO,. La cavité laser est constituée par  un mimir e t  un réseau placé 

à zr d'une e x t r h i t é  du guide ccme indiqué sur la figure 1-11. 

Fig. 1-11. Schéma de la cavité laser comportant 

un réseau e t  un miroir. 



Le cas l e  plus simple est  celui où la longueur du guide 

assure un déphasage de 2n ; 

soi t  : 

Pour zr = 5 m et zL = 20 mn, on obtient z = 160 m. 
g 

Une structure de guide qui diminuerait les pertes, conserverait 

une bonne sélectivité des mdes et c q o r t e r a i t  une largeur de décharge 

suffisante sana auglnmter la longueur de l a  cavité, consisterait à conce- 

voir un guide de 220 w (zD + R i 2 )  avec une partie de propagation guidée 
O 

et une partie de propagation libre suivant l e  schéma de l a  figure 1-12. 

Fig. 1-12. Stnicture du guide ccmportant une longueur 

de propagation guidée e t  une longueur de 

propagation libre. 



Ce guide ne peut ê t re  que t r è s  difficilement réal isé dans 

des matériaux habituellement u t i l i sés  t e l s  que l'alumine ou l'oxyde de 

bérylium qui sont d'excellents matériaux diélectriques. Le premier e s t  

une céramique qui exige pour sa rect if icat ion un outillage en diamant. 

Le second e s t  extrêmement toxique (dose mortelle 1 g/m3) e t  son usinage 

e s t  coûteux ; il ne peut pas être  f a i t  en FRANCE. Nous n'avons donc pas 

pu u t i l i s e r  l e s  guides en oxyde de bérylium de diamètre 1 , s  m e t  2 rm 

dont nous disposons. Nous avons opté pour l e  ni trure de bore. 

Bien que ses propriétés diélectriques soient moins bonnes que l'alumine 

e t  l'oxyde de bérylium, son prix relativement peu coûteux e t  son usinage 

faci le  l e  rendent t rès  compétitif. Cependant, l e  perçage d'un trou de 

1 ,5  m de diamètre sur de grandes longueurs n ' e s t  pas possible. Nous nous 

sommes donc limités à u t i l i s e r  un guide d'onde de diamètre 2 mm. Le fonc- 

tionnement en mode EH exige un réflecteur de rayon de courbure : l a  

Pour ce diamètre e t  ce rayon de courbure, l e  paramètre a es t  

égal à 2,44. L a  courbe correspondank à cet te  valeur montre un couplage 

efficace pour la position d = R/2  m a i s  aussi à d = R e t  près de l ' ent rée  

du guide. Pour une double ut i l isat ion (positions R/2 e t  R) e t  toujours 

pour diminuer l e s  pertes e t  gagner sur la longueur du milieu amplificateur, 

nous avons conçu l e  guide avec une par t ie  guidée e t  une part ie  l ibre de 

longueur R/2  so i t  approximativement 130 m. 

Pour un fonctionnement en mode hybride EHl1 + EHl2 excité 

par l e  mode gaussien TEMoo une relation de phase est  à sat is fa i re  : 

Cette relation donne une longueur de z de 300 m trop importante 
€2 

pour un guide d'onde. 



Nous avons donc opté pour une longueur totale de 230 rm avec 

une longueur guidée de 100 mm e t  une partie de propagation.libre de 130 mm. 

La ceinture du faisceau gaussien a R / 2  est  : 

- 
%/2 

= 2 J2 a = 2,9 mn. 

Ce guide est  donc rectifié en escalier sur 130 mn avec un 

dimètre intérieur de 3 mn à l 'une de ses extrêmités suivant l e  schéma 

de la figure 1-13. 

Fig. 1-13. Coupe longitudinale du ,g.xLde. 

Wtre trous sont perçés radidemnt e t  servent à reçevoir 

les  quatre électrodes haute tension constituant une double décharge de 

166 mm. 

La structure laser est  décrite dans la partie expérimentale. 

La structure du laser guide d'onde est s c h h t i s e e  sur la  figure 1-14. 

Le guide d'onde proprement d i t  est ajusté dans une pièce cylin- 

drique creuse qui ser t  de système de refroidissement. Un jeu de joints toriques 



assurent l 'étanchéité du réservoir d'eau dans laquelle baigne l e  guide. 

Un trou de 30 mn de diamètre es t  perçé sur la part ie  pleine du cylindre 

pour recevoir une pièce en nitrure de bore perçée de deux conduits dans 

lesquels passent l e s  électrodes centrales. Les deux extrêmités de ces 

électrodes sont ajustées dans l e s  deux trous au centre du guide. Le pompage 

àu mélange gazeux se fait au niveau de ces deux électrodes qui sont creuses. 

La basse tension e s t  appliquée sur l e  guide à ses deux extrêmités par  

l ' intemédiairedesdeux disques en téflon supportant l e  guide d'onde e t  

qui sont solidaires du réservoir d'eau. Quatre entretoises en aluminium 

assurent la  cohésion de l'ensemble. Le tout e s t  gl issé dans un cylindre 

creux en invar supérieur choisi pour sa faible dilatation themiaue 

( 5   IO-^ par O C  pour des températures entre O e t  100O~). La cavité laser  

e s t  canplétée par une lame de couplage de 2 % en germanium e t  un réseau 

au silicium de 150 traits/m blazé pour un maximum d'eff icacité à 10 p. 

La lame de couplage es t  fixée sur une pièce qui prend appui sur un flasque 

en acier inoxydable par l'intermédiaire d'un joint torique. Un système de 

t ro i s  v i s  permet de régler l a  position de l a  lame. Le flasque en acier 

inoxydable coulisse so i t  dans l e  cylindre en invar du laser  guide d'onde, 

so i t  dans un deuxième cylindre de même diamètre qui contient la cellule 

optoacoustique placée dans la  cavité du laser  guide d'onde. Dans ce derniercas, 

l e  miroir a un rayon de courbure de 26 cm. Le réseau est  placé à 5 mm de 

l'extrêrnité du guide. Il e s t  nonté sur un empilement de disques en cérarni- 

que piézo-électrique pour la modulation de l a  longueur de la cavité. Le 

réseau es t  mis sous vide à l ' a ide  d'un soufflet déformable en acier  solidaire 

du flasque en téflon e t  d'un syst&n<à cardan qui permet l e  positionnement du 

réseau. Un t r ip le  souci fious a amené à placer l e  réseau sous vide. Cela permet 

de supprimer une fenêtre susceptible d'apporter des pertes optiques, d 'évi ter  

l e s  dépôts de poussière qui altèrent à la longue l ' e f f i cac i té  du réseau e t  

enfin de supprimer l es  éventuels courants d ' a i r ,  source de brui t  e t  d'ins- 

t ab i l i t é  du laser.  L'entrée des gaz s 'effectue par l e s  deux extrêmités du 

guide par l'intermédiaire de deux conduits perçés dans l es  deux flasques en 

téflon. Dans l e  cas de l ' u t i l i sa t ion  d'une cel lule d'absorption en intraca- 

v i té ,  une fenêtre en ZnSe sous incidence de Brewster isole l e  milieu ampli- 

ficateur du gaz étudié dans la cellule. Pour l e  couplage de l 'énergie avec 

l 'extérieur,  deux solutions ont été retenues. 





Dans l e  cas où une grande puissance de sorcie est  nécessaire, 

une lame de couplage est uti l isée a l a  place du miroir de bout. 

Dans l e  cas où une grande puissance intracavité est  désirée, 

l e  couplage peut se faire p a r  l'intexmediaire de l 'ordre zéro du réseau 

qui existe toujours (entre 1 e t  2 % pour de bons réseaux). Un système de 

trois miroirs permet d'obtenir en faisceau de sortie gémétriquernent fixe 

lorsque l e  réseau subit une rotation E821. Le schéma de la figure 1-15 

montre l e  positionnement du réseau e t  des trois miroirs. 

Fig.  1-15. Schéma du montage permertant de disposer d'un 

faisceau géométriquement fixe dans l 'ordre zéro 

du réseau. 



Pour disposer d'un faisceau de sort ie  fixe e t  parallèle à 

l 'axe du guide, l e  premier miroir e t  l e  réseau sont perpendiculaires 

e t  possèdent une arête c m e  coïncidant avec l ' axe  de rotation du 

réseau. Dans la conception du cardan, nous avons par conséquent décentré 

l 'axe de rotation de 3 m à la fo i s  latéralement e t  vers l ' a r r i è r e ,  de 

manière à réal iser  ce t te  colllcidence. Le faisceau après réflexions succes- 

sives sur l e s  t ro i s  miroirs es t  ext ra i t  de l a  cavité à travers une fenêtre 

en Naca sous incidence de Brewster. 

Le guide d'onde laser ainsi  conçu permet d'obtenir une puissance 

de sor t i e  de 300 mW en mode EHn avec une lame de couplage de 2 % sur 

une soixantaine de raies correspondantes aux branches P e t  R des bmdes 

à 9ri e t  lori . L a  raison majeure qui explique l e s  faibles performances de 

ce guide d'onde e s t  la  non rectitude du guide proprement d i t .  Le perçage 

de ce dernier a é té  obtenu p a r  retournement e t  l e s  axes des deux perçages 

sont décalés l ' un  par rapport a l.'autre. Il en résulte un  désalignement des 

deux par t ies  du guide e t  une discontinuité du diamètre, au niveau du raccord ; 

l e s  pertes par guidage en sont considérablement augnentées. U n  premier guide 

de même structure, mais ayant une meilleure rectitude, nous a permis de 

disposer de plus de 50 w a t t s  à l ' i n té r ieur  de la cavité. Malheureusement, 

ce guide n ' a  pas résisté à la haute tension appliquée. Il e s t  par conséquent 

possible tout en conservant la même structure, d'obtenir de grandes puissances 

à l ' i n t é r i eu r  de la cavité tout en "adaptant" mieux l e s  modes du guide. 
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CHAP 1 TRE 1 1 1 : RÉSULTATS EXPÉR IMENTAUX 

A 1 INTRODUCTION. 

Dans ce chapitre, nous donnons les  résultats  obtenus avec 

deux réalisations expérimentales. 

Dans la première réalisation, l a  cel lule optoacoustique non 

résonante est  placée à l ' extér ieur  de la  cavité d'un laser à CO2 basse 

pression. Le faisceau incident est modulé en intensité par tout ou rien 
W 

à l ' a i de  d'un modulateur mécanique à l a  fréquence f = - - 
2 II - 425 Hz. 

Dans la deuxième réalisation, la cellule optoacoustique es t  

placée à 1 ' intérieur de la cavité du laser  guide dl onde à CO2 décrit au 

chapitre II. L a  cel lule présente un premier mode de résonance longitudinale 

à la fréquence f = 1550 Hz à la pression atmosphérique. Les faibles per- 

formances de ce guide d'onde ne nous ont pas permis une modulation en fré- 

quence c m e  cela  a été prévu. Nous avons donc opté pour une modulation en 

intensité.  

Nous avons principalement choisi l 'éthylène pour expérimenter 

la méthode de détection optoacoustique. Deux raisons expliquent l e  choix 

de ce gaz  , {annexe B I .  A pression atmosphérique, l 'éthylène absorbe toutes 

l e s  ra ies  d'émission du laser  à CO2 e t  son spectre e s t  relativement bien 

connu (34, 42, 66, 67, 83, 84, 85, 86, 871 . L'éthylène es t  un sais produit 

des industries d'hydrocarbures e t  de ce f a i t ,  il e s t  t rès  recherché came 

polluant atmosphérique t3, 4, 33, 34, 88, 89 1. 

B I  LA CELLULE OPTOACOUSTIQUE : ( ~ i g .  I- 16). 

1 - Cellule. 

L a  cel lule optoacoustique ut i l i sée  es t  l a  même dans l es  deux 

montages expérimentaux. 



Fiche étanche 

Ptaéampli f icateuxl 

- -  

Kel-f isolanee 

blindage 

Cylindre ex té r i eu -  

Fig.  1-16. S c h k  de la cellule optoacoustique. 



Elle es t  composée de deux cylindres concentriques. Le premier 

cylindre es t  en acier inoxydable de longueur 80 mm, de diamètre intérieur 

5 m e t  de diamètre extérieur 25 m. En son milieu e s t  fixé l e  microphone 

e t  l e  premier étage d'amplification du signal. La cartouche microphonique 

es t  vissée sur ce cylindre par l'intermédiaire d'une pièce isolante en 

Kel - f de façon que la membrane mobile du microphone so i t  positionnée 

à 4 mn de l 'axe de la cel lule.  Le cylindre extérieur de 100 rn de longueur 

a un diamètre extérieur de 140 m e t  un diamètre intérieur de 120 m. 

Un demi-disque en téflon rend l e s  deux cylindres concentriques. Une fiche 

étanche permet l e  raccordement du premier étage d'amplification au second 

étage qui se trouve à l ' extér ieur  de l 'enceinte à vide. Dans l e  cas où 

la cel lule es t  u t i l i sée  à l 'extérieur de l a  cavité laser ,  deux flasques 

comportant chacun une fenêtre en chlorure de sodium sous incidence de 

Brewster ferment la cellule. Dans l e  cas où celle-ci e s t  u t i l i sée  à l ' i n -  

tér ieur de la cavité chi laser  guide d'onde à COp, e l l e  es t  fermée par  un 

des supports en téflon du guide e t  par l e  flasque supportant l e  miroir de 

bout. Dans ce dernier cas, il s ' e s t  avéré q u ' i l  é t a i t  nécessaire d'ajouter 

un écran de blindage ( f ig .  1-16) e t  d ' i soler  la masse du système micropho- 

nique de l a  masse de la cel lule pour éviter de collecter l e  signal parasite 

cb à la modulation du courant de décharge du laser  guide d'onde. 

2 - Système microphonique. ------------------- 
Le détecteur de pression u t i l i s é  es t  un microphone à conden- . . 

sateur c m e r c i a l  Bruel & Kjaer type 4166. Il a un diamètre de un  demi- 

pouce e t  une sensibil i té  nominale de 51,3 mV/Pa. Sa courbe de réponse e s t  

pratiquement plate entre 2 Hz e t  1 2  KHz. Ce microphone fonctionne avec un 

préamplificateur type 2619 du meme constructeur. Le premier étage d'ampli- 

fication conçu corne un adaptateur d'impédance (cf .  annexe C) es t  vissé 

sur l a  cartouche microphonique. Ce premier étage s ' e s t  avéré encombrant 

pour notre installation. Nous avons donc reconstitué ce préamplificateur 

à pa r t i r  d'éléments discrets dans un boit ier  mieux adapté à un positionne- 

ment dans l 'enceinte à vide. Le deuxième étage d'amplification du signai 

e s t  s i tué à l 'extérieur de l 'enceinte. Le microphone e s t  polarisé à l ' a ide  

d'une tension continue de 200 V fournie par une batterie de piles. Le pré- 

amplificateur es t  alimenté par une tension continue de 28 V. 



3 - Fréquence de résonance e t  facteur de qualité de l a  cellule -- 
Le cylindre de 8 cm de longueur présente un premier mode 

W de résonance longitudinal théorique à la fréquence f = = 1875 Hz à 

la pression atmosphérique ( cf. annexe A) . L a  f réquace de $sonance mesurée 

est  de 1550 Hz. Cette dernière valeur e s t  en réali té déterminée par la 

longueur du cylindre extérieur concentrique au tube résonant. La figure 

1-17 donne la courbe de résonance à p a r t i r  de laquelle nous avons déter- 

miné l e  facteur de qualité. 

Fig. 1-17. Courbe de résonance de la cellule carres- - 
pondant au premier mode longitudinal de la 

cellule. 



Ce coefficient de qualité a é t é  estimé à 6. Cette faible 

valeur s'explique par l es  perturbations apportées d'une part par l e  

cylindre extérieur du fai t  que la cellule n ' es t  pas fermée e t  d 'autre 

part,  par l es  évidements e t  l e  montage mécanique nécessaires au position- 

nement du mic mphone . 

C]  CELLULE OPTOACOUSTIQUE A L' EXTERIEUR DE LA CAVITE DU LASER A CO2 

Outre l e  t e s t  de l'ensemble microphonique, ce montage expéri- 

mental nous a permis de relever l 'évolution du signal optoacoustique en 

fonction de l ' i n t ens i t é  du faisceau laser ,  de comparer l e s  coefficients 

d'absorption r e l a t i f s  a m  fréquences des raies d'émission du laser  a CO2 

pour l ' éthylène, 1' mon iac  e t  1 ' hexafluorure de soufre. Une étude systé- 

matique de l 'évolution du signal optoacoustique en fonction de la pression 

totale du mélange gazeux a é té  fa i te  dans l e  but de déterminer la pression 

de travail  optimale pour chaque raie d'emission du laser. Enfin, une est i-  

mation de l a  sensibil i té  du montage expérimental es t  donnée pour C H 
2 4' r\R13 

et  SF6 dilués dans 1' azote a l a  pression atmosphérique. 

1 - Dispositif expérimental (Figure 1-18) ---------- 
La source es t  un laser a CO2 basse pression pouvant délivrer 

une puissance de sor t ie  de trois w a t t s  en mode fondamental TE&,,. La cavité 

laser es t  constituée d'un miroir de couplage e t  d'un réseau recouvert d 'o r  

de 150 traits / rm pour l a  sélection des raies dl émission. Un diaphrase 

permet de sélectionner un mode longitudinal unique de l a  cavité. L'intensité 

du faisceau de sor t ie  es t  modulée en créneau par un  modulateur mécanique à 
W 

l a  fréquence f = - - - 425 Hz. Après focalisation par une l en t i l l e  en 

germanium de focale 120 mm au centre de la cellule, l e  faisceau à la sor t ie  

de celle-ci es t  envoyé sur un analyseur de spectre pour l e  contrôle de la 

raie émise. Le signal optoacoustique, après modulatiori synchrone, e s t  enre- 

gistré sur une table traçante. 

L a  photo de la figure 1-19 montre la forme du signal optoacous- 

tique en fonction du temps. 
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Fig.Ie19. Sigmi. optoacoustique e t  signai modulé - 
correspondant à la puissance du faisceau 

laser. 

Cette photographie montre l e  si* optoacoustique qui résulte 

de la contribution d'un signal à l a  fréqyence de modulation 425 Hz e t  de 

llharmonique trois de ffiquence 1275 Hz ( les  harmoniques paires sont nulles) 

2 )  Résultats expérimentaux. 

a )  Si@ o~toacoust ipe fonction de la puissance du - --  ---- - - - - - - - - - - - - . - - -  
f&gce-i, l-ey. 

La linéarité du signal optoacoustique en fonction de l ' in tensi té  

du faisceau laser a été vérifiée sur l a  raie P(20) de la branche P de la 

bande 10,6 m pour C2H4. Une concentration de 200 pprn d'éthylène a la 

pression atmosphérique est réalisée p a r  un mélange de gaz pur avec l 'azote 

choisi pour sa transparence dans l'infra-rouge. La fi-aure 1-20 rend comte 

de la linéarité du signal en fonction de l a  puissance du faisceau laser. 

Le signal optoacoustique est une fonction linéaire de l ' inzensité 

de l a  radiation pour des intensités relativement faibles. Une estimation . 

pour l'éthylène incmtre que les  effets de saturation ne devraient apparaître 
7 8 2 3 

que pour des intensités correspondant à 3 1O photons/m sec. (6.10 Watts 
2 pour un faisceau de 4 mn de section moyenne). 



S I G N A L  f O I T O A C O Y S I I Q U I  

F i g .  1-20 : Signal. O. A. fonction de la puissance laser*. 



b) Coefficients d ' a b s o ~ t i o n  re la t i f s  de C2H4, NH3 et SF6 pair  ---------- -------- --- 
différentes raies dl ernission du laser  à CO*. 

Les coefficients d'absorption *relatifs ont été relevés pour 

quelques ppm de gaz dilué dans 1 'azote à la  pression atmosphérique. La. 

puissance du faisceau laser  e s t  de un w a t t .  Le passage d'une raie d'émis- 

sion laser  àune  autre peut produire un désalignement du faisceau de 

sortie.  Pour évi ter  d'introduire un signal cohérent parasite du à l'absorp- 

tion de la radiation par  l e s  parois internes de la cellule, l e  faisceau de 

sort ie  du laser e s t  réaligné à chaque changement de raie. 

L'éthylène (34, 43, 83, 84, 85, 86, 871, l'ammoniac (43, 83, 901 

e t  l'hexafluorure de souffre (381 sont des gaz qui absorbent toutes l e s  

raies dternission du laser  à CO2 dans l e s  bandes centrées à 9 , 4  Fim e t  10,6wn. 

Les figures 1-21 donnent l e  signai re la t i f  obtenu pour l e s  différentes raies 

d 'mission laser. La  calibration de ces spectres discrets peut ê t re  réalisée 

facilement à pa r t i r  de la connaissance du coefficient d ' absorption absolu 

pour une seule ra ie  d 'mission laser. Pour vér i f ier  l e s  rapports entre l es  

signaux correspondants à différentes raies laser ,  nous avons enregistré 

les spectres de C2H4 , NH3 e t  SF6 pa r  transformée de Fourier. Ces enre- 

gistrements sont reproduits sur l e s  figures 1-22. L a  comparaison de nos 

spectres avec ces derniers e t  ceux obtenus p a r  une mesure directe de l'absorp- 

tion publiés pa r  A. Mayer e t  col. (831 donne un bon accord dans l ' a l l u r e  

&nérale. 

c)  Signal o~toacoustique en fonction de la ~ r e s s i o n  totale.  - --  ----  - ---------  - ------  
Une recherche systématique des raies d'absorption de C H 

2 4 
e t  NH3 en quasi-co'ïpAdence avec les  raies d'émission laser  a é té  f a i t e  

par l 'é tude de ltévolution du signal en fonction de la pression totale.  

Dans l e  cas où il n 'y  a aucune ra ie  d'absorption pr6pondérante 

proche de l a  raie d'ernission laser,  l e  signal optoacoustique croi t  au fu r  

et à mesure que les raies d'élargissent pa r  la pression en apportant une 

contribution de plus en plus importante. 
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Dans l e  cas contraire où une raie de forte intensité est en 

qusi coïncidence avec une raie d'émission laser, l e  signal peut passer 

par un optimum a une pression intermédiaire. Cette pression dépend de 

1 ' intensité de l a  raie e t  de l a  signature des raies dl absorption "voisines". 

L'existence de cet optimum peut s '  avérer importante dans. l e  cas d'une modu- 

lation en fréquence où l e  signai peut être beaucoup plus important a basse 

pression qut à haute pression. 

La figure 1-23 donne l'évolution du signal optoacaistique en 

fonction de la pression totale pour une pression partielle de C2 H4 e t  

NH3 constante. 

Pression ( ~ o r r )  

Fig. 1-23. Signal O.A. fonction de l a  pression pour 

quelques raies d ' émission laser. 



d) Concentration minimale détectable. -----------------  
La sensibil i té  du montage expérimental avec la cellule 

en extra cavité a é té  estimée pour l 'éthylène, l'amnoniac e t  l'hexa- 

fluorure de soufre sur des raies d'émission du laser  à CO correspon- 
2 

dant à une forte absorption. La concentration du gaz étudié est  réalisée 

en diluant 25 mil l i torrs  de ce gaz dans de l ' azote  sec à la pression 

atmosphérique e t  en rediluant 230 mil l i torrs  de ce mélange à nouveau 

dans de l ' azote  sec à la pression atmosphérique. Nous obtenons ainsi une 

concentration de 10 ppb aux erreurs de dosage près. Le faisceau de sor t i e  

du laser de un w a t t  e s t  focalisé au niveau du microphone e t  l e  signai e s t  

détecté dans une bande de 1 Hz. 

Le signal correspondant à 10 ppb du gaz détecté es t  donné p a r  

la différence entre l e  signal obtenu quand l e  mélange es t  introduit dans 

la cellule e t  l e  signal obtenu en remplissant l a  cel lule d'azote sec. 

Ce dernier signal es t  du à l'absorption de la radiation par  l e s  fenêtres 

en NaCa fermant l a  cel lule e t  l e s  parois internes de celle-ci. Sur la 

figure 1-24, es t  reproduit un enregistrement correspondant à 10 ppb de SF6. 

L'absorption de la  radiation par l e s  fenêtres e t  l e s  parois de 

la cellule donne un signal parasite cohérent de 20 pv/watt, il es t  équiva- 

l en t  à O ,  2 ppb/watt (HZ) ' '~  de SF6. 

L a  sensibil i té  de ce montage expérimental es t  de : 

- 1,25 ppb sur la raie lOP(14) pour l 'éthylène, 

- 1 ppb sur la raie 10P( 32) pour 1 ' ammoniac 

- 0,6  ppb sur l a  raie 10P( 16) pour l'hexafluorure 

de soufre. 

Ces sensibil i tés  sont obtenues avec un rapport signal sur b ru i t  

de 8 pour C2H4, 10 pour NH3 e t  de 17 pour SF6. 

Il faut noter l'anomalie pour SF6. S i  l 'on  t ient  compte du 

rapport des coefficients d'absorption pour C2H4 e t  SF6 pour l e s  raies 

laser  respectives 10P(14) e t  lOP(16 ) , l a  sensibil i té  pour SF6 devrait 

ê t r e  t rès  inférieure à 0,6 ppb . Pour expliquer ce t te  anomalie, il sera i t  

nécessaire de refaire des mesures e t  de vér i f ier  la pureté du gaz u t i l i s é .  
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S i  l 'on  t i en t  compte des valeurs des coefficients d'absorption 

publiées pour C2H4 e t  NH3, on obtient une sensibil i té  exprimée en cm-' 

de : 2,6 10-~ cm-l. 

Les sources de b ru i t  qui limitent la sensibil i té  sont essentiel- 

lement l e s  turbulences d ' a i r  qui destabilisent l e  laser  à CO2 e t  l e s  

bruits  ambiants (modulateur mécanique, pompes e tc  . . . ) . La  valeur de ce 
-2 bruit  e s t  inférieure à 2 w soi t  2 10 ppb/watt (HZ)''~ de SF6 mais bien 

supérieure à la vaieur du bru i t  brownien du microphone qui, en principe, 

limite la  détectivité.  

Cette sensibil i té  peut encore ê t re  augmentée par l ' u t i l i s a t i on  

d'un microphone cylindrique dont l a  membrane constituerait l a  cellule 

résonante . 

Comparée aux techniques de détection u t i l i san t  la spectroscopie, 

l a  méthode optoacoustique e s t  t rès  sensible. Seule la chmatographie donne 

une sensibilité comparable. Basée sur l 'anaïyse chimique, ce t te  dernière 

méthode e s t  t rès  longue e t  ne permet pas un contrôle permanent de la pol- 

lution. 

D I  CELLULE OPTOACOUSTIQUE A L ' INTERIEUR DE LA CAVITE D'UN LASER GUIDE 

D ' ONDE A CO2. 

1 - intérêt de 1 'u t i l i sa t ion d'un laser  guide d'onde. 
---IV-------------------- -------- 

L' intérêt  de 1 'u t i l i sa t ion d'une cel lule optoacoustique à 

l ' i n té r ieur  d'une cavité laser  es t  du essentiellement à ltaugmentation de l a  

plissance disponible. Cependant, la gamne d'accord limitée par l a  largeur 

de l ' in terval le  spectral l ib re  obtenu pour l e s  lasers fonctionnant a-baçse 

pression es t  faible (typiquement de l 'ordre  de 50 .MHz). S i  l ' on  veut moduler 

en fréquence 1 ' intervalle dl excursion en fréquence e s t  donc limité à 50 MHz. 

Comparée à l a  largeur des raies d'absorption à la pression atmosphérique, 

l a  variation de l 'absorption entre deux fréquences espacées de 50 MHz e s t  

négligeable. La seule possibi l i té  es t  donc de moduler en fréquence en u t i l i -  

sant deux raies d'émission ou de moduler l ' in tensi té .  Dans l e  premier cas, 



l e s  montages expérimentaux sont compliqués e t  peu fiables dans leur 

ut i l isat ion.  Dans l e  deuxième cas, l ' u t i l i s a t i on  d'un modulateur mécanique 

donnerait un signal parasite cohérent trop important. 

L'emploi d'un guide d'onde à CO2 accordable en fréquence permet, 

tout en gardant une puissance notable, une modulation en fréquence en ut i -  

l isant  un ou deux modes longitudinaiuc consécutifs de la cavité e t  une seule 

raie d'émission laser .  Nous avons expérimenté ce t te  technique dans l e  cas 

d'une détection par absorption différentielle 171. Cette méthode de modu- 

lation n ' e s t  possible que si la courbe de gain e s t  plus large à 1 '  intervalle 

en fréquence entre deux modes longitudinaux consécutifs de la cavité pour 

cple l e s  modes "se recouvrent". Le point de recouvrement es t  alors l'élément 

discriminateur u t i l i s é  pour asservir l e  laser.  L'asservissement du laser  

consiste à obtenir une émission d'intensité constante de part e t  d 'autre 

du point de recouvrement à deux fréquences données. Le guide dont nous 

disposons présente des pertes optiques trop importantes e t  la largeur de 

la courbe de gain e s t  inférieure à la largeur de l ' in terval le  spectral 

l ibre,  de sorte que l e s  modes longitudinaux ne "se recouvrent'' pas. Dans 

ces conditions, cet te  technique de modulation n ' e s t  pas réalisable. L a  deu- 

xième possibi l i té  que nous avons envisagée e s t  de moduler la longueur de 

la cavité par une faible tension appliquée à l a  céramique piézo-électrique. 

Il est  alors possible d'obtenir une modulation simultanée en intensité e t  

en fréquence ; cependant la dérive de la longueur de cavité ne permet pas 

de mesures stables. De plus, l 'excitat ion de la céramique sur laquelle e s t  

monté l e  réseau, donne un signal parasite cohérent important. Nous avons 

donc opté pour une modulation de l ' in tens i té  du rayonnement. Elle e s t  réali- 

sée p a r  une modulation du courant de décharge du laser  guide d'onde. 

2 - Dispositif expérimental. ------------ 
Le schéma de l ' ins ta l l a t ion  expérimentale es t  reproduit 

sur la figure 1-25. 

Le laser  guide d'onde u t i l i s é  es t  celui décrit  au chapitre II. 

Le courant électrique de l a  double décharge e s t  modulé à l a  fréquence de 





de résonance de la  cellule (1550 Hz) par l 'intermédiaire du régulateur qui 

limite l e  courant électrique de la décharge. La diff iculté d ' é tab l i r  sirmzlta- 

nément l e s  deux décharges du fait de la dissymétrie de la section du guide ne 

permet pas de fa i re  fonctionner l e  laser  guide d'onde aux valeurs optimales 

de tension e t  de courant électrique. Dans ces conditions, la puissance dis- 

ponible à l ' i n té r ieur  de la cavité e s t  de seulement 5 watts, modulée à 25 %. 

Le couplage de l 'énergie avec l 'extérieur es t  réal isé à deux 

niveaux. Le couplage du réseau dans l 'ordre  zéro es t  de l 'ordre  de 2 %. 

Cette puissance es t  atténuée e t  envoyée sur un détecteur Hg Cd Te pour 

l e  contrôle de l a  profondeur de modulation. Un autre couplage de 2 % es t  

réalisé au niveau du miroir de bout qui constitue l e  deuxième réflecteur. 

Il ser t  au contrôle de la puissance émise e t  au repérage de la raie d'émis- 

sion laser.  

Le signal microphonique, après détection synchrone à la fréquence 

de modulation correspondant à la fréquence de résonance de la  cellule, e s t  

enregistré sur une table traçante en fonction du temps. 

3 - Concentration minimale détectable d'éthylène. .................................... 

L a  concentration minimale détectable es t  déterminée pour 

la raie dl émission laser  loP(14) correspondant à une forte absorption (k = 30cm1) 

atm-'). La puissance à 1 ' intérieur de la cavité du laser  guide dl onde e s t  de 

4 watts modulée à 25 % e t  l e  signal correspondant à 10 ppb de CÎ H4 es t  

détecté dans une bande de 1 Hz. 

c = 0 ,3  ppb. 

La diminution de la concentration minimale détectable dans ce 

montage par rapport au premier montage e s t  due au facteur de qualité de la  

cellule résonante qui es t  de 6. 

Cette concentration minimale détectable es t  principalement limitée 

par l a  faible valeur du facteur de qualité de la cellule e t  la faible puis- 



sance disponible à l ' i n té r ieur  de la cavité du laser guide d'onde. 

Le facteur de qualité de la  cel lule peut ê t re  augnenté par 

l ' u t i l i s a t i on  d'un cylindre résonant fermé à ses deux extrêmités. 

Un premier guide d'onde ayant m&ne structure que l e  guide u t i l i s é  

mais représentant une meilleure rectitude, nous a permis de disposer de 

50 watts à l ' i n té r ieur  de la cavité. Nous pouvons donc réduire la concen- 

tration minimale détectable d'un facteur 10. Un guide de bonne qualité 

permettrait d'obtenir une puissance e t  une largeur de courbe de gain 

suffisantes pour une modulation en fréquence e t  la détection det'Lamb-dipsN 

de saturation. 

Le bruit  dû à 1' excitation de la céramique piézo-élec trique 

esttransmis au microphone par l 'intermédiaire du soufflet métallique. Il peut 

être réduit de deux manières. Nous avons désoladirisé l a  céramique du 

soufflet métallique de façon que l e  déplacement de celle-ci se fasse dans 

les deux directions, l e  bruit cohérent détecté a é té  réduit d'un facteur 

deux. Nous pouvons donc espérer qu'un assemblage du disque en céramique 

piézo-électrique avec l a  structure laser  par une fine bague réduirait encore 

ce bruit .  Nous avons également constaté qu'une réduction de la pression dans 

l e  guide fait d i s p d t r e  ce brui t  parasite cohérent. Une solution envisa- 

geable consisterait  à placer une cel lule tampon entre la cel lule optoacous- 

tique e t  l e  milieu amplificateur du guide d'onde par l 'intermédiaire duquel 

l e  signal phonique e s t  transmis. Le vide dans cet te  cel lule tampon élimine- 

r a i t  l e  signal parasite cohérent. 

Le signal parasite cohérent provenant de l'échauffement des 

fenêtres e s t  mesuré pour différentes raies d'émission laser  e t  l a  cellule 

remplie d'azote sec. Il es t  de 1 'ordre de 200 uv/watt (HZ)%. C e  signal e s t  t rès  

important e t  seul l e  choik d'autres matériaux pour l e s  fenêtres fermant la 

cellule peut l e  réduire. 

L a  concentration minimale d'éthylène détectable peut donc ê t re  

considérablement réduite. Cependant, en atmosphère réel le ,  la  détectivité 

dépendra des gaz p s s e n t s  e t  de leur ef fe t  d'interférence avec l e  consti- 

tuant détecté. 



4 - Sensibilité du spectrophone. 
------------------1_I 

Compte tenu de la puissance modulée, la sensibil i té  pour x 
l 'éthylène dilué dans l 'azote e s t  de 0 ,3  ppb/watt (HZ)%, so i t  l ~ - ~ c m - l / w a t t ( ~ z )  . 

Dans l e  cas idéal la sensibil i té  es t  limitée essentiellement par 

l e  bruit  brownien des molécules sur la  membrane du détecteur e t  l e  bruit  

électronique du préamplificateur qui su i t  l e  microphone. A la fréquence 

1550 Hz, ces deux bruits  donnent 0,5 10-~ Pa, so i t  25 nV compte tenu de la  

sensibil i té  du microphone u t i l i s é .  Le  brui t  mesuré e s t  de 10 UV. Actuel- 

lement la majeure source de b ru i t  incohérent (non phasé avec la modulation) 

e s t  due à l ' i n s t ab i l i t é  de la cavité laser.  Le miroir de couplage es t  

réglable par un jeu de t ro is  v i s  qui déforment un joint torique. S i  ce 

système e s t  fiable à l a  pression atmosphérique sans échauffement de gaz, 

il esr inefficace lorsque la cel lule e s t  pompée ou que l e  gaz s'échauffe 

par absorption de l a  radiation infra-rouge. En isolant l e  miroir de la 

cellule par un flasque comportant une fenêtre, nous pouvons espérer réduire 

fortement l es  fluctuations de la  longueur de l a  cavité laser  e t  réduire l e  

bruit  incohérent résultant. 



CONCLUSION. 

Le spectrophone que nous avons expérimenté, a une détectivité 

de 0,3 ppb/watt ( ~ 2 ) ' ~ ~  pour 1 éthylène dilué dans 1 'azote à la pression atmos- 

phérique. Cette détectivité e s t  t r ès  éloignée de ce l le  qu'on peut attendre 

d'un laser  guide d'onde relativement performant. 

Tel q u ' i l  e s t  conçu, ce spectrophone a l e s  avantages d 'ê t re  

compact e t  facilement transportable sur l e s  s i t e s  pollués. Une améliora- 

tion mécanique e t  l ' u t i l i s a t i on  d'un meilleur guide d'onde permettraient 

une modulation en fréquence e t  une détection à des pressions de quelqueg 

dizaines de torrs .  A ces valeurs de pression, on peut espérer obtenir une 

sensibil i té  comparable tout en diminuant l a  contribution des constituants 

interférents avec le  gaz détecté dans l e  cas d'une abnosphère réelle. 



D E U X I E M E  P A R T I E  

  ASER GUIDE D'ONDE A CO2 

EXC 1 TÉ PAR UNE DECHARGE R a FI 



1 NTRODUCT 1 ON EII 
Les avantages du laser guide d'onde à COg sur le laser à CO2 

basse pression sont dus essentiellement à l'augnentation des fréquences 

d'accord, au faible encombrement de ce Qpe de source et à la densité 

d'énergie par unité de volume élevée { 46, 48, 49, 52, 53, 59, 91, 92, 93, 

941 . Dans les deux cas, l'excitation du milieu amplificateur est obtenue 
à 1 'aide d'une décharge haute tension continue (0,5 - 1,5 kV/cm) sous un 

faible caurant électrique (quelques mA). De part sa nature, ce type de 

décharge présente trois inconvénients. Lorsqu'on essaie de miniaturiser les 

lasers guides d'onde, se pose le problème d'isolation de la haute tension 

et de la sécurité. La chute de tension cathodique nécessite l'emploi de 

résistances ballast pour réguler le courant de la décharge électrique 

( > 100 kn/cm de décharge). Enfin, l'expérience des lasers guides d'ondes 
excités par une haute tension a montré que les électrodes H.T. se détériorent 

avec le temps et donnenr; un dépôt métallique dans les guides ("sputtering") 

qui diminue leur performance. 

Les trois inconvénients inhérents à ce Spe de décharge sont 

en partie éliminés par l'utilisation d'une décharge haute fréquence. 

C'est en 1965 que P. Barchewitz et col. (95) ont pour la 

praière fois utilisé l'excitation haute fréquence pour obtenir une 

émission laser continue de CO2. Par la suite, la décharge H.F. fit utili- 

sée en parallèle avec la décharge H.T. continue pour préioniser le gaz ou 

uniformiser la décharge dans les lasers pulsés de grande puissance de sortie 

(73, 96, 97, 98, 99, 100, 101) . Plus récemment, elle fut appliquée à 

l'excitation du milieu amplificateur de laser guide d'onde à CO2 (71, 72, 

74, 75). Le gain qui peut être obtenu par ce type d'excitation semble être 

ccmparable à celui de l'excitation continue haute tension selon K.D. Laackman 

(71). Les principaux avantages de l'excitation H.F. sont l'absence d'électro- 

des H.T., le caractère positif de l'impédance de la décharge et le fonction- 

nement basse kension (de l'ordre de 200 V). Ces trois caractères permettent 



une conception de lasers guides d'onde à CO2 peu enccmbrants et pouvant 

fonctionner sans écoulement gazeux (en scel lé) .  

Dans l e  premier chapitre, nous donnons quelques rappels théoriques 

relatifs à la décharge H.F. dans un ttplasma" e t  à l ' e f f i cac i té  de l a  décharge. 

D a n s  l e  deuxième chapitre, nous décrivons deux réalisations expé- 

rimentales de lasers guides d'onde à CO2. 

Ces deux prototypes nous ont permis de mettre en évidence l e s  

problèmes que pose l ' exci ta t ion du milieu amplificateur d'un laser  guide 

d'onde par une décharge radiofréquence. 



A ]  PRINCIPE DE LA DECHARGE H.F. 

1 - Introduction. --------- 
L a  décharge H.F. repose sur la notion de "plasna" introduit 

en 1929 par Langmuxr e t  Tonks (1021 pour désipper un gaz ionisé élec- 

triquement neutre dans une enceinte. 

L'amorçage de la décharge e t  son entretien sont re l iés  à la 

densité des électrons l ibres  dans l e  "plasma". 

Lorsque l e  gaz es t  constitué d'un mélange CO2 - N2 - He une 

inversion de population e s t  obtenue comme dans l e  cas d'une décharge H.T. 

2 - Amorçage de la  déchar~e E1031. --------------- --- 
Considérons un gaz a une pression t e l l e  que l e  l ib re  parcours 

moyen des molécules so i t  inférieur aux dimensions de l 'enceinte. Dans un 

gaz, il existe toujours des électrons l ibres  même en abscence de champ 

électromagnétique. S i  l ' on  applique à ce gaz un champ électrique oscillant 

de fréquence w, ces électrons acquièrent une énergie cinétique. Lorsque l e  

champ appliqué es t  suffisamnent intense, l e s  collisions inélastiques électron- 

neutre peuvent ioniser l e s  molécules du gaz e t  produire d'autres électrons 

l ibres.  Si l e  nombre de ces électrons e s t  relativement important, un courant 

électrique es t  induit dans l e  gaz. Pa r  impact électronique, l e s  électrons 

de masse m peuvent transmettre une part ie  de leur énergie cinétique aux 

molécules neutres de masse M. Le rapport de transfert e s t  de l 'ordre de 

. Les molécules neutres sont ionisées ou excitées. Les deux phénomènes M 
ont l ieu  simultanément. 

3 - Entretien de la décharge. 

L'entretien de la décharge s'explique par la limitation du nmbre 

d'électrons dans l e  "plasma". Un équilibre entre l e  nombre d'électrons créés 



e t  l e  nombre d'électrons neutralisés s ' é tab l i t .  La neutralisation des 

électrons e s t  due aux : 

- interactions avec l e s  ions créés 

- interactions avec l e s  molécules neutres 

- interactions avec les  parois de l 'enceinte. 

4 - Inversion de population. --------------- 
Lorsque l e  "plasma" es t  un mélange CO2 - N2 - He une inversion 

de population analogue à celle proàuite dans une décharge continue H.T. 

peut ê t re  obtenue. Pa r  impact électronique. l e  niveau supérieur 00°1 m a i s  

aussi l e s  niveaux inférieurs 02O0 e t  10°0 du gaz c-onique sont excités. 

L'émission laser  s 'effectue entre l e s  niveaux de vibration WO1 e t  02OO - 10°0 

du gaz carbonique. La présence de l ' azote  a pour but de peupler sélectivement 

l e  niveau 00°1 du CO2 car celui-ci e s t  en quasi-résonance avec l e  niveau de 

vibration V = 1 de l 'azote ( AE = 18 cm-'). L'hélium p a r  sa grande mobilité 

permet d'atlgnenter la conductivité thermique e t  d'assurer un dépeuplement 

rapide des nive- inférieurs 02'0 e t  10°0 du gaz carbonique. Le rôle de l a  

proportion d'azote e t  de l'hélium sur la densité des électrons sera analysé 

plus loin. 

IMPEDANCE DE LA COLONNE DE "PLASMA". 

1 - Colonne positive de ' ' p lma ' ' .  ...................... 
Dans une colonne de gaz soumise à une excitation électrique, 

l e  centre de l a  colonne de "plasma" a une charge électrique globale positive. 

Cela s'explique de la  façon suivante. Les ions ont une agitation thermique 

plus faible que cel le  des électrons non seulement à cause de leur plus 

grande masse m a i s  aussi parce que l e s  collisions avec les  neutres l e s  ther- 

malisent. La masse des électrons étant beaucoup plus faible que cel le des 

ions, l e s  collisions électron-ion sont relativement inefficaces à c o m i q u e r  

l 'énergie aux ions tandis que ces derniers c m q u e n t  efficacement leur 

énergie aux neutres. Aussi, l e s  ions se retrouvent à une température T+ 
beaucoup plus faible que l a  température T - des électrons. Il en résulte une 



diff'usion des électrons depuis l e  centre de la colonne de vers 

les  parois de l'enceinte en leur donnant une charge électrique globale 

négative e t  laissant l e  centre de la colonne avec une charge électrique 

globale positive. C'est la colonne de "plasmaJ' positive. 

L'impédance de la  colonne de diffère suivant q u l i l  

s ' ag i t  d'une décharge continue H.T. ou d'une décharge H.F. Cette impédance 

est  "négative1' dans l e  premier cas e t  "positiveî1 danç l e  second cas. 

2 - Iinpédance "négativeH de l a  décharge continue H.T. 

Considérons une colonne de gaz dans une enceinte soumise àune 

excitation longitudinale continue H.T. à l 'aide de deux électrodes. Sous 

l ' e f f e t  du champ électrique appliqué les charges positives e t  négatives 

du "plasma1' sont accélérées respectivement vers la cathode e t  l'anode. 

Les charges sont séparées spacidement. Lorsque l e  courant électrique 

augmente, l e  nombre de charges libres augnente e t  l'impédance de la déchar- 

ge diminue. On conçoit donc que l'impédance d'un te l  Qpe de décharge est  

l'négativeu . La caractéristique courant- tension dans une décharge continue 

haute tension est  schématisée sur la figure 11-1. 

Fig. 11-1. Caractéristique courant-tention de la décharge 

laser H . T . 



Pour limiter l e  courant électrique dans un laser  excité p a r  

une décharge continue H.T.,  la colonne de "plasmat' e s t  mise en série 

avec une résistance ballast R. Le point de fonctionnement de l a  décharge 

es t  défini par l ' intersection de la courbe 1 = I (v )  avec la droite de 

pente 1 / R  (cf.  figure 11-1). Une part ie  importante de la puissance 

électrique fournie es t  dissipée dans la résistance bal las t  e t  l e  rendement 

du laser,  puissance émise sur puissance électrique fournie, en es t  réduit. 

Comne nous l e  verrons au paragraphe suivant, dans l e  cas d'une 

décharge H. F. , 1 ' impédance du "plasna" e s t  "positiver' e t  la résistance 

ballast  e s t  supprimée. 

c 1 DENSITE D ' ELECTRONS . 
L'efficacité de la  décharge H.F. es t  rel iée à la puissance 

électrique absorbée par l e  ttplasma''. Cette puissance dépend entre autres 

paramètres de la densité d'électrons. 

1 - Puissance absorbée (1041 ----------- 
S i  nous considérons un champ électrique oscillant de l a  forme : 

Les électrons l ibres  du "plasmar1 acquièrent une vitesse v 

donnée par : 

e e t  m sont la charge e t  la masse de l 'électron, w e t  E sont la 

fréquence e t  l'amplitude du champ électrique appliqué 

Il en résulte un courant induit dans l e  gaz qui a pour expression : 



n es t  la densité d'électrons dans l e  "plasma1' 

L'équation de Maxwell 

a6 RotH = J += 

conduit à : 

JI a n e 2 * 
RotH = i w ( E  -- ) E .  = i w ~  ( W ) E  ( 11-5 ) 

Cette relation montre que l e  "plasma" es t  équivalent à un milieu 

diélectrique de constante : 

* n e 2 w 2 
E ( W )  = E - 

2 
=l---Q- 

m w W 
2 

n e 2 
où w 2  = - 

E n e s t  la  fréquence "plasma" de Langnuir. 
P 

S i  l ' o n  considère une oscillation dans une direction x de la 

forme exp(i k x) l'équation de propagation suivant x e s t  : 

' Le coefficient de propagation k es t  donné p a r  : 

W 

L a  fréquence "plasma" v = - 
P 

es t  donnée par : 2 w 

Elle es t  ccmprise entre 10" e t  1013 pour les  "plasnas" 

denses de laboratoire. 

Dans l e  calcul précédent, il n ' a  pas été tenu compte des inte- 

ractions entres particules. S i  l ' on  t i en t  compte, la vitesse v e s t  donnée 

p a r  : 



1 où - est la fréquence de collisions entre électrons et molécules. 
'r 

Le courant électrique, dans ce cas, a pour expression : 

Cette expression montre que le "plasna" a une conductivité 

donnée par : 

Cette conductivité positive donne une impédance positive, dûe à 

la dynamique du champ électrique, qui est prépondérante par rapport à 1 ' impé- 
dance négative qui résulte de l'effet de multiplication des électrons. 

Le taux d'énergie absorbée par unité de volume est : 

Cette expression montre que l'énergie absorbée par le "plasma1' 

dépend de l'amplitude et de la fréquence du champ électrique appliqué, de 

la fréquence et de la densité des électrons. 

2 - Densité d'électrons : --------------- 
Plusieurs tentatives ont été faites pour analyser les déchanges 

laser afin de prédire les performances quantitatives des lasers (105, 106, 

107, 108, 1091 . La densité d'électrons optunale semble être de l'ordre de 
log électrons par cm3 (110, 111, 112, 1131 . Cette densité d'électrons 
dépend du mélange CO2 - Na - He et du rapport champ électrique appliqué 

sur le norribre de molécules du mélange (E/~). 



J.J. Lowke e t  col. Il091 ont calculé l e  pourcentage d'énergie 

perdue dans les  différents processus m i s  en cause dans une décharge en 

fonction de E/N e t  du mélange CO2 - Ne - He. B a s é  sur l e  calcul des 

coefficients de transfert à p a r t i r  de l'équation de Boltzman, ce calcul 

conciuit aux courbes reproduites sur la figure 11-2. Les différentes cou&es 

représentent l e  paurcentage d'énergie perdue par : 

1 - Collisions élastiques excitation ro tationnelle e t  excitation 

des niveaux 02O0 e t  10°0 de CO2. 

II - Excitation du niveau OûO1 de CO2 e t  du premier niveau de 

vibration de N2. 

III - Excitation électronique. 

Kr - Ionisation des gaz. 

Fig. 11-2 : Pourcentage de la  puissance cédée aux différents 

processus (d'après J .J .  Lake { l o g ) ) .  



L ' augmentation du rapport N2/C02 accroit i ' efficacité 
par les courbes II de la figure 11-2. 

Les courbes de la figure 11-3 montre l'influence de la proportion 

d'hélium dans le mélange. 

Fig. 11-3 : Influence de la proportion d'hélium dans le mélange 

%,r l'efficacité de la décharge (d'après J.J. Lowke C1091) 

A pression constante et pour une valeur de E/N donzée, une 
augmentation de la proportion d'hélium accroit la valeur moyenne de 

l'énergie des électrons, l'hélium ne présente pas c m e  l'azote et le 

gaz carbonique des pertes vibrationnelles inélastiques. Aussi l'énergie 

des électrons nécessaire à exciter les niveaux supérieurs du gaz carbo- 

nique et à entretenir la décharge est obtenue pour des valeurs de E/N 
plus faibles. 



CHAP ITRE 1 1 : REAL 1 SAT 1 ONS EXPER IMENT-ALES 

PRJXIERES INVESTIGATIONS. 

Le problème majeur dans la réalisation d'un laser  guide d'onde 

excité par une décharge haute fréquence e s t . l e  couplage d'énergie entre la 

source d'impédance de sor t ie  donnée e t  la  décharge laser  qui présente une 

impédance dépendant du matériau, de la  géométrie de l 'enceinte contenant l e  

milieu amplificateur, de la composition du mélange gazeux, m a i s  aussi du 

degré dl ionisation du "plasma" . 

Avant toute réalisation, nous avons f a i t  diverses manipulations 

sur l'absorption de la radiofréquence par différents matériaux e t  sur la 

géométrie des électrodes la mieux adaptée à une excitation efficace. 

Les premiers essais ont é té  réalisés à l ' a ide  de tubes en pyrex e t  d'oxyde 

de berylium. A pr ior i ,  deux possibilités de couplage de l 'énergie délivrée 

par l e  générateur R.F. dans la cavité laser sont envisageables. 

L a  première possibilité consiste à réal iser  un couplage par 

une bobine de self  inductance. Il s ' e s t  avéré que cet te  technique é t a i t  

inapte à produire une décharge dans l e  mélange gazeux haute pression, 

l e  champ électrique n 'étant  pas s u f f i s m e n t  intense. 

La seconde possibilité consiste à placer l e  milieu amplificateur 

entre deux électrodes constituant un condensateur plan. L'enceinte contenant 

l e  gaz es t  complétée par deux parois en diélectrique e t  la décharge es t  

limitée au conduit formé par l e s  quatres parois du guide ainsi  constitué. 

Cette configuration permet d'obtenir un champ électrique suffisamment intense 

dans l 'enceinte. 

Ces essais préliminaires nous ont permis de réal iser  deux pmto- 

S p e s  expérimentaux. 



BI PRMEERE REALISATION : 

1 - Le d'onde. 

Le guide u t i l i sé  est  un guide d'onde de section carrée de 

2 mn e t  de longueur 250 m. La coupe transversale de l a  stmcture du 

guide est  reprahiite sur la figure 11-4. 

Tef Ion 

Electrodes  
méta i l iques  

Fig. II : Coupe transversale du guide d t  onde. 

Les deux électrodes sont en aiwninium, les  faces en regard sont 

polies pour assurer un é tat  de surface ainsi p a r f a i t  que possible. L1élec- 
3 trode à la masse e s t  un plateau de 250 x 15 x 72 mn , arrondi sur les  

arêtes longitudinales de faqon à assurer un contact avec i e  cylindre en 

acier inoxydable extérieur. La radio-fréquence est  appliquée sur l e  barreau 

de 12 x 12 x 2% 2 qui constitue la deuxième électrode. Deux câles d t  alu- 

mine de 2 mn d'épaisseur polies optiquernent isolent les deux électrodes e t  

complètent de guide d'onde. LI alumine a été choisie pour ses faibles pertes 



diélectriques, sa bonne conductivité thermique et la possibilité de 

réaliser un bon état de surface. 

Pour diminuer la capacité du condensateur formé par les deux 

électrodes, l'électrode supérieure repose sur les plaquettes d'alumine 

sur 0,5 mn seulement. Malgré cela, la capacité théorique de ce conden- 
sateur reste élevée (58 pf). ' 

L'ensemble est glissé dans un cylindre en acier inoxydable de 

72 m de diamètre et 260 m de longueur . Cette cuve contient le mélange 
gazeux. La figure 11-5 montre une coupe longitudinale de l'ensemble. 

Le guide est rendu solidaire du cylindre par l'intermédiaire d'un ensemble 

de pièces en téflon qui pend appui sur l'électrode H.T. et la paroi interne 

du cylindre. 

La cavité laser est complétée par deux miroirs plans en ZnSe placés 

à 1,5 m des extrêmités du guide. Ces deux miroirs sont collés sur deux 

flasques en acier inoxydable qui ferment la cuve ; deux joints en cuivre 

assurent l'étanchéité avec l'extérieur. Ces derniers sont déformables par 

un jeu de vis pour le positionnement des optiques. L'un des miroirs est 

réfléchissant à 99,9 % et l'autre transmet 15 % de la puissance pour le 

couplage avec l'extérieur. 

L'entrée et la sortie du mélange gazeux se font par l'intermédiaire 

de deux robinets pointeaux soudés sur le cylindre à ses deux extrêmités. 

Deux coudes en téflon favorisent l'entrée et le pompage des gaz au niveau 

du guide. 

2 )  Source Radio-Fréquence. ------------------ 
La source R.F. est un générateur auto oscillateur qui utilise 

un tube triode 3T 100 A1G. Le schéma électrique et les caractéristiques de 

ce générateur sont reproduits sur la figure 11-6. Le condensateur variable 

permet d'obtenir des fréquences dans la bande 26-46 P/Mz. 







3) Couplage de l'énergie : 

Le couplage du champ R.F. est  un couplage inductif entre deux 

circuits oscillants, l e  circuit  primaire étant l e  générateur, l e  circuit 

secondaire étant l e  guide e t  la décharge. 

Le guide de section carrée, constitué des deux parois diélectri- 

ques e t  des deux parois métalliques contenant l e  milieu amplificateur es t  

équivalent lorsque la décharge est  établie à une résistance positive Rg 
en parallèle avec une capacité Cg. L a  résistance Rg e t  la capacité C g  

sont ellemêmes en parallèle avec une capacité C dues à l a  présence du 

matériau diélectrique entre les deux électrodes. 

Sur la figure 11-7 est reproduit l e  schéma du guide avec son 

schéma électrique équivalent. 

Fig. 11-7. Schéma du guide d'onde de section carrée e t  de son 

circuit  électrique équivalent. 

Pour réaliser l e  couplage inductif, me spire cmplète ce circuit  

oscillant (figure 11-81. 
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Coupiage inductif 

Glnaroteur R.F. 

n Spire de couplage 

Fig. 11-43 : Couplage de l'énergie. - 
En principe, il est toujours possible en modifiant les éléments 

consituants les deux circuits, d'adapter les fréquences propres de résonance 

pour un maximum d'efficacité du zc~plage de 1' énergie 2.E. . L' impédance pré- 
sentée par la décharge, est fonction du mélange gazeux et de son degré 

d'ionisation. Avec une spire de couplage, le condensateur variable du 

générateur R.F. permet dl accorder les deux circuits -suivant le mélange 

gazeux et son degré d'ionisation. Pour la cmodité de .mnipuiation, nous 

avons opté pour un cmplage serré bien que le couplage critique donne un 

meilleur rapport de l'énergie transinise sur l'énergie folunie par le géné- 

ra teur . 

4 - Résultats expérimentaux : 
a) IQédance de la décharge- : - --------- 
L' impédance de la décharge a été estimée par la mesure de 

la puissance absorbée et de la tension aux bornes des électrodes. Cette 

dernière a été mesurée à l'aide d'une sonde, elle est de l'ordre de 200 V. 

La puissance absorbée dans un mélange standard de CO2 - Na - He ( 15-10-75 ) , 
est d'environ 30 watts. Cela donne un ordre de grandeur de l'impédance de 

la décharge estimée à 1 ki2. 



b ) G a i n  de la décharge. ----------  
Le gain du milieu amplificateur e s t  mesuré par transmission. 

La figure 11-9 i l l u s t r e  l e  montage expérimental. 

Le faisceau de sor t ie  du laser  étalon monanode es t  envoyé sur 

l e  guide d'onde femé par deux fenêtres de chlorure de sodium sous inci- 

dence de Brewster. Au préalable, l e  faisceau gaussien es t  adqr;é à l ' a i d e  

d'une l en t i l l e  à la section 2a du guide de f q o n  à transmettre l e  maximum 

de puissance à travers l e  guide. 

Le mélange gazeux CO2 - N2 - He es t  p r i s  dans l e  rapport 

20-10-70, pour une pression totale de 100 torrs  en amont. La puissance 

infrarouge es t  de un  w a t t .  Le gain du guide de longueur 250 m es t  

déterminé par la  mesure de la puissance du faisceau gaussien à la tra- 

versée du guide en absence d'excitation R.F. e t  en présence de l 'excita- 

tion R.F. après optimisation du couplage de l 'énergie R.F. injectée dans 

l e  guide. L a  différence donne l e  gain du guide. Celui-ci es t  de l 'ordre 

de 20 % pour 25 cm de longueur de décharge soi t  0 ,8  % par  cm. Cette valeur 

e s t  assez éloignée de l a  valeur 2,2 % par  cm ann-cée p a r  K.D. Laackman. 

(531 pour un guide de 1 ,8  mm de diamètre. Trois raisons expliquent l e  

faible gain obtenu : 

- L'état de surface du guide u t i l i sé .  

- La limitation de la  puissance R.F. injectée e t  la faible valeur 

de la fréquence d'excitation. 

- L'absence de refroidissement du mélange gazeux. Des mesures 

de gain en fonction de la température du mélange gazeux, ont montré que l e  

gain es t  doublé en passant de 20°C à - 60°C I521 . D'après la température 

du cylindre extérieur, après 2 ou 3 minutes de fonctionnement, la température 

estimée du mélange gazeux passerait de 20°C à 60°C. 

c )  Puissance de sortie.  ----------  
Des pointes de puissance de sor t i e  de plus de 3 watts. ont é té  

obtenues en fonctionnement monomode. 
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M~SUREUR DE GUIDE D'ONDE LENTI~LE 
PUISSANCE 

F i  9 : Dispositif expériniental pour la mesure de gain. 



L'absence de refroidissement donne après un certain ternps 

une baisse de la puissance émise et un fonctionnement oscillant entre 

deux modes du guide. Ce comportement est du à la déformation des élec- 

trodes métalliques avec l'échauffement. L'étude théorique des modes 

d'un guide de section carrée métallique diélectrique (cf. annexe D) 

et l'allure des modes observés, nous fait supposer un fonctionnement 

alternatif entre les modes EHl1 et EHl2 (ou EHz1) tous deux ayant 

leur champ électrique parallèle aux parois métalliques. 

La puissance de sortie du laser guide d'onde dépend de plusieurs 

facteurs. Parmi ceux-là, on peut citer : 

- L'énergie absorbée par le milieu amplificateur, 
- la fréquence d'excitation, 
- le mélange des gaz, 
- la vitesse d'écoulement des gaz, 
- le refroidissement du milieu amplificateur, 
- l'état de surface des parois du guide, 
- le taux de couplage de l'énergie émise avec l'extérieur. 

Dans notre cas, la puissance de sortie est limitée par tous 

ces facteurs mis à part la composition du mélange gazeux que nous avons 

pu contrôler. 

Le générateur R.F. dont nous disposons, ne permet de délivrer 

qu'une puissance de 60 watts y cmpris les pertes par rayonnement qui sont 

très élevées. La puissance estimée absorbée par le milieu amplificateur ne 

dépasse pas 30 watts. 

Une augnentation de la fréquence d'excitation permettrait d'aug- 

menter la densité des électrons et par conséquent, l'efficacité de l'excita- 

tion. 

L'entrée et la sortie du mélange gazeux se font par l'intermédiaire 

de deux vannes à très faible débit. Un meilleur écoulement des gaz permettrait 

d'évacuer plus rapidement les gaz excités et d'accroitre la puissance émise. 



Un système de refroidissement contribuerait à un meilleur 

échange thermique e t  une meilleure répartition de la chaleur. Il évite- 

r a i t  la déformation des électrodes qui donne des pertes optiques par 

guidage de l'onde électromagnétique. 

Les deux électrodes métalliques ont é té  polies par nos soins 

e t  leur é ta t  de surface e s t  bien inférieur à celui  obtenu par polissage 

optique sur des céramiques. 

Enfin, l e  couplage de l 'énergie dans la cavité laser  avec 

l 'extérieur es t  réalisée avec une lame de ZnSe qui transmet 15 % de 

l 'énergie. Un couplage optimal peut donner une puissance de sort ie  plus 

élevée. 

c 1 DEUXIEME REALISATION . 

Le premier prototype nous a montré la possibilité de réal iser  

des lasers guides d'onde dont l e  milieu amplificateur es t  excité par un 

champ électrique oscillant.  

La géométrie des électrodes de ce premier laser guide d'onde 

donne une trop importante capacité qui limite la fréquence du champ excita- 

teur. De plus, e l l es  se  prètent m a l  à une conception d'un guide d'onde de 

grande puissance e t  de dimensions réduites. Nous avons donc >ense à remplacer 

l e s  deux électrodes métalliques par deux plaquettes en diélectrique métal- 

l i sées  en surface sur la par t ie  où es t  confinée la décharge. 

Le substrat sont deux plaquettes de ni trure de bore de 250 x 20 x 25 
3 rm . La métallisation e s t  réalisée sur 2 m de largeur au milieu des plaquettes 

par un dépôt d 'or  d'épaisseur inférieure à 1 Pm. Au préalable, une f ine  couche 

de chrome es t  évaporée sur l e  diélectrique af in  d'assurer une meilleure adhé- 

rence de l ' o r .  L'or a é té  choisi pour sa bonne conductivité électrique. 

Cependant la faible épaisseur de l a  couche donne une résistance de 1 n/cm. 



La  structure laser  es t  identique à celle du premier p ro tome.  

Lors de l a  mise en marche de ce laser  guide d'onde, une puissance 

de sort ie  de3COM a été obtenue sans optimisation de la puissance R.F. 

injectée dans la  cavité laser.  Nous n'avons pu déterminer l e s  performances 

de ce guide d'onde. Un dépôt de carbone dans l e  guide du à la calcination 

d'une gaine de téflon isolant l 'une des électrodes d'attaque a détérioré 

l e  guide. L a  f r ag i l i t é  du dépot d 'or  ne permet pas un nettoyage du guide. 

Ce type d'électrodes obtenues par un dépôt métallique sur une 

surface en céramique à l'avantage de donner un bon é ta t  de surface e t  

d'obtenir un rayon de courbure des électrodes acceptable pour la propagation 

de l'onde électromagnétique. Il permet aussi de réduire ltenccmbrement des 

électrodes. 



CONCLUSION, 

Ce travail nous a permis d'introduire dans le laboratoire, 

1' excitation de lasers guides d'onde à CO2 par une décharge R.F. 

Les résultats obtenus, relativement satisfaisants, sont limités 

par le générateur R.F. et les matériaux dont nous disposons. Les deux 

prototypes de lasers guides d'onde que nous avons réalisés nous ont permis 

de mettre en évidence les nombreux problèmes rencontrés dans l'utilisation 

d'un champ R.F. pour l'excitation du milieu amplificateur d'un laser guide 

d ' onde. 

La configuration des électrodes de l'excitation transverse, 

se prète bien à la conception de guides d'onde de géométrie variée. Cette 

configuration permet d'augnenter le milieu amplificateur sans pour autant 

accroitre la tension aux bornes des électrodes nécessaire au maintien de 

la décharge. 





S i  l ' on  charge ce condensateur à l ' a ide  d'une tension continue 

( la  tension de polarisation), l e s  variations de capacité, dues aux défor- 

mations de l a  membrane qui résultent de la pression acoustique, se trans- 

forment en variations de tension. 

Afin que l e s  variations relatives de capacité e t ,  par conséquent, 

la sensibil i té  soient aussi élevées que possible, l e s  capacités de fui te  

du microphone a condensateur e t  de l ' ent rée  de l 'amplificateur qui l e  su i t ,  

doivent ê t re  aussi faibles que possible. C'est pourquoi l e  microphone e t  

l e  premier étage d'amplification, l e  préamplificateur, sont placés en é t roi te  

proximité. De plus, la faible capacité du microphone nécessite une impédance 

de charge élevée pour assurer une fréquence de coupure basse, suffisamment 

faible. Ainsi, l e  préamplificateur es t  conçu corne un convertisseur d'impé- 

dance donnant la faible impédance de sor t i e  requise pour transmettre l e  

signal, au moyen d'un câble, vers l e  premier étage d '  analyse du signal. 

Le microphone que nous avons u t i l i s é  s'emploie avec un préampli- 

f icateur c m e r c i a l  Brüel e t  K j c i e r ,  type 2619. Le schéma électrique de ce 

préamplificateur e s t  reproduit sur la figure A-2. Ce préamplificateur e s t  

alimenté soi t  par une tension continue de 28 V, so i t  par une tension continue 

de 120 V suivant l 'ordre  de grandeur des signaux de sort ie  escmptés. 

Le tableau A-1 donne les  caractéristiques du préamplificateur suivant l a  

tension d ' alimentation. 

Tableau A-1. : Caractéristiques du préamplificateur suivant 

Alimentation continue 

Impédance d'entrée 

Impédance de sor t i e  

Courant max. de sor t ie  

Temps de montée en impulsions 

Temps de chute en impulsions 

Atténuation (préamplificateur 

seul) . 

l a  tension dt  alimentation. 

28V/0,5 mA 

> 76 a / /  1 pF 

< 70 n 

0,5 mA crête 

0,2 u s  

0 ,6 ris 

0 ,1  dB 

120V/2 mA 

> 10 G9//10,8 pF' 

< 25 n 

1,5 rnA crête 

O , 2  iis 

0,6 ris 

0,03 dB 





Le circuit  équivalent de l'ensemble canprenant l e  microphone 

à condensateur e t  l e  préamplificateur est  représenté sur la figure A-3. 

I 
1 

1 
l 

Pression 
acous t  fque 

____9 

"O 

I 
M I C R O P H O N E  I 

1 
T L N S I O N  Dl! PR L A M P L I C t C A  T t U R  

1 P O L A R t S A t l O N  
1 

Fig. A-3. S c h k  simplifié  LI microphone e t  de son préamplificateur. 

La tension de sort ie es t  donnée par : 

Avec Eo : tension de polarisation (200 V) 

 AC(^) : variation de capacité due à la pression acoustique. 

Ct : capacité de la cartouche microphonique (21,s 2F) 

Cs : capacité de f'uite (47 nF) 

Ci : capacité d'entrée du préamplificateur (0,l pF) 

La  capacité de liaison Cc es t  t rès  grande e t  peut donc ê t re  
négligée. 



Rc : résistance du circuit  de charge (5 ,6  GQ)  

La sensibil i té  S es t  donnée par : 

Ap(t) : variation de l a  pression avec l e  temps , 
Ap( t )  e s t  proportionnelle à A C ( t )  . 

La sensibil i té  es t  donc proportionnelle à l a  quantité : 

A pa r t i r  de cet te  expression, nous pouvons considérer deux cas : 

- Réponse en haute fréquence : w R C >> 1 

La sensibil i té  es t  inversement proportionnelle à la  capacité 

totale. Toute capacité qui s'ajoute à la capacité de l a  cartcuche micro- 

phonique réduit la sensibil i té  globaie. 

- Réponse en basse fréquence : w R C << 1 

L a  sensibil i té  es t  une fonction de la fréquence. Nous pouvons 

définir la  fréquence de coupure basse par l e  point où la sensibil i té  es t  

réduite de 3 dB. En ce point : 



Si l'on veut une fréquence de coupure très basse, il faut une 

résistance dl entrée du préamplificateur élevée. 

La sensibilité globale du système résulte de la sensibilité So 

de la cartouche microphonique et du gain en tension du préamplificateur. 

Sm : sensibilité globale du microphone et du préamplificatuer 

(mV/Pa) . 

So : sensibilité du microphone en circuit ouvert. 

g : gain en tension du préamplificateur. 

La capacité Ct du microphone est de 21,5 pF et la capacité 

d'entrée du préamplificateur Ci est de 0,l pF. Le gain en tension du 

pdamplificateur alimenté par une tension continue de 28V est de 0,l cïB 

soit un gain en tension de 1. 

Par conséauent la sensibilité Sm est sensiblement celle du 

microphone So = 51,3 mV/Pa. 

La sensibilité de l'ensemble microphone - préamplificateur est 
par deux sources de bruit. 

Le mouvement brownien des molécules donne un déplacement aléatoire 

à la membrane mobile du condensateur, ce qui se traduit par du bmit. Dans 

le cas d'une membrane plane soumise à une force perpendiculaire, ce dépla- 

cement peut être décrit par une équation différentielle à une dimension. 
3 

X : déplacement à partir de la position dl équilibre 

P : variation de pression 

0 : masse par unité de surface de la membrane 



A : surface de la membrane 

D : terme d amortissement. 
d t  

GX : force de rappel. 

Le bmit brownien pour une bande de détection A f  es t  

donné, en supposant la fréquence w t rès  petite devant la fréquence de 

résonance du microphone uA, pa r  : 

k : constante de B o l t m .  

T : tempétature dLa gaz. 

2 u A  En introduisant l e  temps de relaxation rM = - D 

Le préamplificateur transformant la variation de capacité en 

variation de tension, introduit un bruit électronique. En négligeant les  

capacités Cs e t  Cc l e  schéma du microphone e t  de son préamplificateur, 

peut être représenté par  l e  schéma simplifié de l a  figure A-4. 

Fig. A-4. Circuit équivàlent simplifié d'un microphone à condensa- 
teur e t  de son préamplificateur. 



En supposant que le bruit de Johnson provient uniquement de 

la résistance d'entrée du préamplificateur, la tension correspondante 

est donnée par : 

La tension de sortie est donnée par : 

Le déplacement quadratique de la membrane soumise à une 

variation de pression sinusoïdale de fréquence w/2n est : 

2 1 < x > = -  ( 
2 

p 2 ~ 2  avec G -  ( w  )2 D A  A (A-11) 
G~ 

2 < x > =  p2 
2 2 (A-11 ' ) 

20 UJ A 

Pour un déplacement X de la membrane, la variation de capacité 

est : 

d : distance entre les plateaux du condensateur de capacité Ct. 

La variation de capacité due au signai pmduit un courant J 

donné par : 

LI impédance du préamplificateur Z est donnée par : 

et la tension est donnée par : 



so i t  : 

Le si,@& sur brui t  e s t  par conséquent : 

Les deux expressions (A-8) e t  (A-17) ont été évaluées par 

L.G. Rosengreen 1401 pour un microphone B. y K. de un pouce e t  un 

préamplificateur 2619. Pour l e  microphone de un demi pouce e t  un préampli- 

ficateur du même type. Elles donnent : 



A N N E X E  B 
*************** 

RAPPELS SUR LE SPECTRE DE L'ETHYLENE 

L'absorption de l'éthylène dans la région des 950 cm-' est 

due à la bande vibrationnelle v7 {1141. Les niveaux supérieur et inférieur 

de la transition se décomposent en sous niveaux de rotation caractérisés par 

le nombre quantique J . 

La transition de vibration peut ou non s'accompagner d'une tran- 

sition de rotation (AJ = + 1) 

Le terme spectral de rotation est donné en première approximation 

par { 114) . : 

La bande centrale à 950 cm-' est une branche Q. 

La constante de rotation Bv dépend du niveau de vibration 

considéré, elle est donnée par 11141 : 

où Be est la valeur de Bv pour la position d'équilibre et 

aB est une constante petite davant Be. i 

La fréauence correspondant à cette transition est : 

où v est la fréquence de la transition vibrationnelle. 
O 



La donnée du terme (Bvl - Bvll)  permettrait de déterminer l e s  

écarts entre l e s  diverses raies. 

La méthode classique consiste à calculer I1.141 : 

où P(J )  e t  R(J-1) sont l es  termes spectraux correspondant 

auxbranches P e t  R ( A J  = + . l  e t  A J  = -  1). 

Pour la bande de 1 ' éthylène centrée à 950 cme1, la ccmplexité 

du spectre ne permet pas l e  calcul des termes spectraux P ( J )  e t  R(J).  

Cependant, on peut déterminer (Bvl - B l') en ut i l i sant  l ' éca r t  en fré- v 
quence entre l e  centre de la bande correspondant a J = O e t  l e  maximum 

d'absorption de cet te  bande. Ce maximm correspond a la valeur de J pour 

laquelle l a  population rotationnelle. 

e s t  maximale. Dans l e  cas de l 'éthylène, à 300°K, ce maximum correspond 

à J = 10. Le centre de la bande se si tue à 945,2 cm-' 11151 e t  1- maximum 

d'absorption à 948,85 6' 11151. 

ce qui donne : 

Pour la longueur d'onde du laser  à CO2 correspondant à la raie 

10~(14 )  ( A  = 10,533 wn e t  v = 949,43 cm-') J es t  égal à 6 e t  l ' é ca r t  
-2 - entre l e s  raies correspondant a J = 6 e t  J = 7 es t  égal. à 7.10 cm '= 2 , l  GHz. 

Comme la largeur de ra ie  à la pression atmosphérique es t  de l 'ordre de 

O, 1 cm-', l e s  raies de cet te  bande sont non résolues. 



A. Fayt e t  col. ont reconstitué l e  spectre de l a  bande v7 de 

1 'éthylène à pa r t i r  de données infrarouges. Ce spectre nous a permis de 

calculer l'absorption différentielle à deux fréquences de part  e t  d'autre 

de l a  fréquence centrale des raies d'émission du laser  à COg Ce calcul 

es t  fait en prenant en compte toutes l e s  raies d'absorption situées dans 

une bande de i 0 , l  cm1 centrée sur l a  fréquence de la raie l ase r  considérée. 

Cette absorption différentiel le  es t  calculée pour différentes valeurs de la 

demi-largeur de raies (de 100 Mz à 3 GHz par pas de 100 MHz) e t  pour différen- 

t es  valeurs de l'excursion en fréquence du laser  (de 100 à 500 M H z ) .  

Les courbes de l a  figure B-1 donnent l e  signai re la t i f  en fonction 

de l a  pression pour une excursion en fréquence du laser de 500 MHz. 



Fig. B-1. (a) : Signai  dl absorytion différentielle calculé de Cp4 
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Fig .  B-1. (b) : Signal d'absorption différentielle calcule de C2H4. 
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A N N E X E  C 
nnnnnnnnnnnn*na 

CELLULE RESONANTE 

Une cellule acoustiquement résonante es t  caractérisée par 

ses fréquences propres de résonance, son facteur de qualité de son temps 

de relaxation thermique. 

1 - Fréquences de résonance d'un cylindre creux : ........................................ 
Pour déterminer l e s  fréquences de résonance d'un cylindre 

creux de longueur L e t  de rayon R ,  il su f f i t  de résoudre 1 ' équation 

d'onde en coordonnées cylindriques (1161. 

e s t  l'onde acoustique 

Y e s t  1 'ang1.e azimuthal 

r es t  l a  coordonnée radiale 

z e s t  la coordonnée axiale 

L a  séparation des variables par la  méthode de Fourier donne 

la solution de l'équation (C-1) sous la forme : 

0 (r, z, Y )  = [A'  J ( v r )  + BI N ( v r ) ]  [A" Y )  + BI' sin(p y )  ] 
P P P P P P P 

[A"' exp(-i(k2 - v 2 ) %  z )  1 + Bl lu  
P 

exp [ i ( ~  - v ) 
P 

2 ' Y z l  (C-2) 

J sont l es  fonctions de Bessel de première espèce e t ,  
P 

Al  Al1 Au1 et AlIli 

P '  P '  P P 
sont l e s  fonctions de Newman, l e s  deux, d'ordre 

p e t  d'argument v r ,  v e s t  la longueur d'onde. 



a) Cylindre de longueur infinie. ...................... 

Pour un cylindre infini, la solution est donnée par : 

2 2 %  
0 = C  J (vr) COS (py- Y )  exp ii [ut -(k - v )  1 z) 
P P P  P (C-3) 

avec c = ( A ~  + ~ ~ 1 %  et tang Y - 
P P P P - $/~p 

Le terme cos (py - ) montre 1 'existance d'un certain nombre 
P 

de plans diamètraux où Q = O et donc l'augnentation de pression est 
P 

mlle. Ces plans sont au nombre de p et p désigne les modes de vibra- 

tion azimuthaux. 

Sur les parois du cylindre de rayon ro la vitesse raidale doit 

être nulle : 

Cette condition conhit a : 

Cette relation défiriit les oscillations perpendiculaires à l'axe 

du cylindre, dont les fréquences sont définies en terme de racines y de 
P 

la relation (C-5). L' équation Jp(y) = O admet n racines correspondantes 

à n noeuds cylindriques où l'augnentation de pression est nulle. 

Chaque couple (n, p ) désigne un mode d ' onde qui se propage sans 
variation, le long de l'axe. 

Si nous considérons le mode (0,0), qui est défini par la racine 

y = O, J0(0) = 1 : 

Q (z,t) = A  exp [ j  (ut - k z ) ]  
00 00 ( C-6 ) 

c'est l'équation d'un plan d'onde qui se propage suivant l'axe z. 



La  solution de l'équation CC-1) est l a  s m e  de solutions 

partielles de l a  forme : 

si l e  n m r e  d'onde k dans 1 ' équation (C-2) est. plus grand que 
v (k2 - v 2  )% est  réel e t  l'onde peut se propager suivanr. i ' axe z avec 
pn ' Pn 

une amplitude du front d'onde modulée pa r  la fonction J ( v  r) r o s ( p ~  - 
P Pn b' 

C Si k e s t i n f é r i e u r à  v [ f <  - 
pn 2 n (k2 - v:n)Y 1 les modes 

(p ,n) ne peuvent pénétrer dans l e  cylindre. 

b )  Cylindre f in i  de longueur L e t  de rayon ro. - 
Pour un cylindre femé a ses deux extrêmités, la solution 

peut se mettre sous la forme : 

E k z  Q(r, Y, Z, t )  = COS m Y cos -- L Jm(vm,n r) exp(-i w t )  (C-8) 

k,m e t  n définissent respectivement les modes longitudinaux, azimithaux 

e t  radiaux. 

L a  figure C-1 donne une représentation schématique des modes 

longitudinal, radial e t  a s i m u t k d ,  d'après C.F. Dewey E27I . 

Fig. C-1. Modes de résonance acoustique d ' un  cylindre creux. 



Les fréquences de résonance sont données par : 

Le tableau C-1 donne les premières valeurs approchées de a : mn 

2 - Coefficient de qualité d'une cellule résonante. ........................................ 

où w est la fréquence de résonance 

Au est la largeur a mi-hauteur de la courbe de réponse en 

fréquence . 
E est l'énergie emmagasinée par seconde 
P 
E est 1' énergie perdue par seconde. 
P 

Ce coefficient de qualité dépend entre autres de la géométrie 

de la cellule. Une cellule fermée aura un plus grand coefficient de qualité 

qu'une cellule ouverte. Le rôle du gaz tampon dans une cellule optoacoustique 

a été étudié par L.J. Thomas et col. 11171. La fréquence de résonance et le 

coefficient de qualité dépendent de la nature de ce gaz tampon. Une expression 

analytique de Q a été donnée par E. Kritchman et col. 1891 . 

pour les fréquences de résonance longitudinales 

(c-11) 
- 
dh 

pour les fréquences de résonance radiales. 



K : conductivité thermique spécifique du gaz 

Cp : capacité calorifique par  unité de masse du gaz 

P : densité du gaz. 

3 - Temps de relaxation thermique. ...................... 
Le temps de relaxation thermique s ' introduit  dans l e  calcul 

de l'expression du signal a f in  de rendre compte de l'échange thermique entre 

l e  gaz e t  l e s  parois de la  cellule. Il dépend du diamètre de la cellule mais 

aussi de l a  capacité calorifique e t  de la conductivité thennique du gaz. 

Il a é té  calculé pa r  L.B. Kreuser Cl71 qui l e  donne sous la  forme : 

D : diamètre de l a  cellule. 

Le gaz étant donné, pour augnenter l e  siqal, il faut choisir 

l e  diamètre de l a  cel lule e t  l a  fréquence de modulation t e l s  que UT >> 1 . 
T 



HODES D'UN GUIDE CREUX DE SECTION RECTANGULAIRE 

1. INTRODUCTION 

Soit un guide creux de section rectangulaire 2a x 2b constitué 

de deux parois diélectriques de constante E et de deux parois métalliques 1 
de constante diélectrique c2, de conùuctivité o (Fig. D-1). La constante 

diélectrique de l'intérieur du guide sera oo et la perméabilité u sera 

supposée la même pour toutes les régions. L'indice de réfraction n est 

dome par n 2 
= E; - j E: 

avec E = E (E; - j E " )  constante diélectrique 
O r 

complexe du milieu considéré. 

Fig .  D-1. Coupe d'un @ide d'onde de section rectangulaire 

coristitué de deux parois métalliques.et de d e u  

parois diélectriques. 



Lorsqu'on essaie de résoudre l e s  équations de Maxwell pour 

un t e l  guide, on s'aperçoit q u ' i l  e s t  impossible de sa t is fa i re  exactement 

l es  conditions aux limites dans l es  coins du guide. Cependant il est pos- 

sible d ' u t i l i s e r  des solutions appl-ochées en suivant m e  démarche analogue 

a ce l le  qui a é t é  u t i l i sée  par Marcatili pour l e s  guides rectangulaires 

"pleins" (441 e t  reprise par K.D. LaaclaTian e t  col. (691. 

Les hypothèses simplificatrices sont : 

Les dimensions du guide sont grandes devant la longueur d'onde 

de sorte que l 'angle entre l e  front d'onde associé au mode (mn) e t  l es  

parois du guide so i t  inférieur au radian. Ceci conduit aux conditions (b) 

en terme de constantes diélectriques : 

pour l e s  modes polarisés suivant l a  direction x .  

pour l e s  modes polarisés suivant l a  direction y. 

(c )  Les conditions aux limites sont sat isfai tes seulement pour 

les quatre côtés du guide e t  l 'atténuation chi champ dans l e  diélectrique 

est  ignorée. 

Avec ces hypothèses l e s  conditions aux limites dans l e s  deux 

directions sont découplées. 

Les équations de Maxwell en coordonnées cartésiennes donnent 

l a  solution générale comme l a  superposition de deux solutions particulières, 

l'onde transverse rnmétique e t  l'onde transverse électrique. 



1 - Fonction de Brornwich Cl181 . ----.---------- 

a) Régions O, a et a' . 

Les équations de Maxwell.. 

- a  
R O ~  E = - - aH '.O at 

donnent six équations scalaires correspondantes aux trois - 

coordonnées cartésiennrs : 

Si H - O (onde transverse magnétique) la relation (D-4) conduit à : 
Y 



S i  F es t  une fonction arbitraire t e l l e  que 

au en posant F = - 
ay 

nous obtenons : 

Les relations (D-6) (D-7) e t  (D-8) conduisent à : 

La fonction u vérif ie  l 'équation : 

b) Régions b e t  b '  . 
Les deux équations de Maxwell 

JI -+ 
4 

Rot E = - aH 
t 

2 . a  + 
Rot II = j + E 

aE 
2 aL 

donnent l e s  six équations suivantes : 



En considérant toujours F et u nous obtenons : 

2 a u E =-  
x ax ay (D-21) 

H = - ( A  a 'u 
Z Y - € 9 )  a x t  

2 a u 2 a u 2 2 
E = - -  - - - -  a)) 

Y a u  - s ( E 2 -  Y 2 -  2 2 (D-25) 
a x az ay a t 

La fonction u vérifie 1 ' équation : 

2 - Expressions des ondes transverses magnétiques : ............................................. 
a) Région O. 

La constante de propagation sera k = Y (co u )  % (D-27) 



On suppose une solution de la forme : 

A. 
u = - ch( yX X) C~(Y y) exp (- YZ) e q  (j w t) 

k2 Y 

y,, Y et Y sont respectivement les constantes de propagation suivant 
Y 

X, y et z. 

Nous obtenons facilement les coordonnées des champs qui sont 

données au facteur multiplicatif près exp(- yz) exp(j w t) par : 

avec 
2 2 2 
Y ~ + Y  + Y  = - k  2 

Y 

b) Régions a et a' . 
E 

Nous noterons y =(- 1 ) %  
E 
O 

En considérant que le champ doit être fini partout et nul à 

l'infini, on prend la fonction u de la forme : 



et on trouve : 

E 

Hx = j Al n1 1 ( )' exp {-  Y, (1x1 - a} ch(y y) k Fi 1 Y 

c) Régions b et b t .  

E 
2 ))% Nous noterons n2 = ( - 

E 
O 

On prend la fonction de la forme 



L 
E~ = k A;- - ch(yX X )  exp {- Y ( ly l  - b)} 

k Y2 

A 
2 j a  

H z = - j ~  ( - )  Y, u sh (yx  X )  exp {- y ( lyl - b)}  
k 

( ~ . 5 0 )  
Y2 

Avec 
2 2 2 2 2 

Y + Y X  + Y = - k  n2 + j p u ~  
Y2 

III. ONDES TRANSVERSES ELECTRIQUES H' E~ 

1) Fonction de Bromwich. ---------------- 

a) Régions O,  a e t  a' . 

Nous obtenons de la même façon que pour l es  ondes transverses 

magnétiques : 



avec a 
Au = €o,lP ,t' 

b )  Régions b  et b '  . 

2 )  Expressions des champs. ...................... 

a) Région O. 



avec 
2 2 2 

Y X + Y  + y  = - k  
2 

Y 

b) Régions a et a'. 

2 2 y 2 + k  n 
H = A  ( 
Y 1 

) exp {-yx ( 1x1-a) ch(yy y)  (D-41' 
k2 1 

avec 2 2 2 2 2 
+ Y  + y = - k  nl 

Y 

c )  Régions b e t  b l .  

- 
E = -  

X 
Y /- ch yXX exp [-Y ( \y\-b)  1 j A 2 " 2 E  c2  ( D-45 ' ) 

Y2 



I V .  

C H = & A 2  sh v,x exp [- Y ( ly l -b ) l  (D-48 ' ) x k2 Y2 

avec 2 2 
Y X + Y 2  + y  = -  

2 2 

Y2 
n 2 k  + j u ~  O w 

CONDITIONS AUX LIMITES.  

On considère l a  continuité des composantes tangentielles 

des champs : 

1) Modes 3 g* ---------- 

a) Régions O et a. 

En ignorant la composante EZ dont l'amplitude est très 

faible et compte tenu que y 2  << n k2 on obtient : 
Y 

b) Régions O et b. 

On obtient : 

2) Modes H' E ~ .  

a) Régions O et a. 



b) Régions O et b . 

1 A. ch (yy b) = A2 (D-54' ) 

A ïy S~(Y b) = A Y 2 lY2 
(D-55 ' ) 

L'ensemble des conditions aux limites conduit à : 

- Pour les modes FIX E' 

2 2 << y = - k , les deux relations s'écrivent : 
Yy, 

les relations (D-56) et (D-57) s'écrivent : 



Dans l e  domaine infra-muge l e s  dimensicns a e t  b du guide 
sont beaucoup plus grandes que la longcleur d'onde X e t  l e s  L-iégalites 

suivantes sont vérifiées. 

La détermination de yX e t  Y se fait par  une méthode de 
Y 

perturbation. 

On pose : 

TI 
(yXa) = j 2 (2p-1) - p entier  ( D-65 ) 

( vxa) s '  écr i t  finalement : 

La même démarche conduit à : (D-66 ) 



Pour i = 10 u ( w = 6 n 1013 rad/s) e t  pour l e s  métaux usuels 

cl - 2 
W E 

es t  grand devant n2 e t  1. 
O 

c e t t e  approximation f a i t e  nous obtenons : 

3) Modes 'i-? -------- 

Les conditions aux l imites  s ' écr ivent  : 

Yx 
th(y a) = 1 

X 2 (D-56 ' ) 
n 

Y~ 1 

En tenant compte des mêmes approximations, on obtient : 

TI 2 2 
( yXa)  = - (2p-1) - TI 

îka Re Lnl (n: - 1)-'1 + j 2 (2p-1) [i - 2 Lnl (n:-l)-'] 

71 j u c  ' TI Im 0 c  
( Y  b) = - (2q-1) - Re [ (  7 O ) 1 + j(2q-1) 5 [l - - O 8 

Y 2kb ka j 1 (D-67') 

Les expressions de ( y x a )  e t  ( y  b) s '  écrivent finalement : 
Y 





- Modes H' 8. 

L'atténuation de chaque mode est proportionnelle au carré de 

la longueur d'onde et inversement proportionnelle au cube des dimensions 

du guide. Elle varie avec le carré de l'ordre du mode. Le mode le moiris 

atténué est le mode fondamental ? H T ~  (ou E' q1 . 
L'atténuation de chaque mode comporte deux parties. 

2 L'atténuation pour le champ E parallèle varie en l/(n -1) 

tandis que celle pour E perpendiculaire varie en n2 

(n - 1)' 

Ce calcul ne tient pas compte de l'état de surface des parois 

qui doit intervenir beaucoup plus. 

La fig. (D-2) donne l'atténuation du mode E H suivant sa 11 
polarisation pour différentes structures du guide d'après E.K. Gorton (119). 

V I .  EXPRESSIONS DES CHAiiPS. 

En tenant compte des approximations 

7T 71 
hxa) 2 J pl et (ryb)2J7 91 

On déduit facilement les expressions approchées des champs. 



Fig. D-2 : Constante d'atténuation du mode E Hll pour différentes 

structures du side. 



- Modes H' E ~ .  

E 
TI 71 

y 2 Al cos ( - Pl x) cos ( q1 y) 2a (D-75) 

71 TI TI  
EZ 2 A 1  j q1 COS ( pl x) sin ( q1 Y) (D-76 ) 

E 
TI TI 

Hx 2 - Al ( )' cos ( pl x) cos ( ql y) 
1-i 

(D-77) 

H = O  
Y 

(D-78 ) 

E 
TI TI 

HZ = -A1 ( )' pl sin ( z P 1  X) cos ( - q1 y) (D-79) 
1-i 2b 

- Modes E~ HY. ----------- 

Il reste a considérer les fonctions antisymétriques en x et en 

y qui sont aussi solutions du problème. Elles sont de la forme : 

u = -  sh(yXx) ch (Y ) exp(-yz) exp(j w t) (D-80) 
k2 YY 

ou de la forme u = -  
k2 

ch(yxx) S~(Y ) exp(-yz) exp(j w t) YY (D-80' ) 



Le traitement est identique. Il suffit de remplacer dans les expres- 
sions obtenues ch par sh et inversement. LRs constantes d'atténuation et de 

propagation restent les mêmes. pl et ql sont renplacés par p2 et q2 

entiers impairs. 

- Modes H' $ 
pq' --------- 

E % O  
X - 

- Modes 3 H;~. ----- 



Pl e t  Cl1 ent iers  impairs e t  p 2' q2 en t ie rs  pairs .  

Chacune des 4 combinaisons entre  crochets e s t  une solution 

possible. 

L a  f ig .  (D-3) donne quelques modes d'après H. K r m e r  {120). 



Fig. D-3 : Quelques modes du guide cie section carrée d'après H. Krmer E1201. 



A N N E X E  E 
nnnn*+nnnnnnnn* 

COUPLAGE DES MODES D'UN GUIDE CREUX DE SECTION RECTANGULAIRE 

Le problème du couplage des modes d'un guide de section rectan- 

gulaire a é t é  t r a i t é  sous deux formes : 

- Par projection d'un mode gaussien sur  l a  base formée par l e s  

modes propres du guide E69 1 . 

- Par d i f f rac t ion  sca ïa i re  du mode fondamental E Hll 1701 . 

10 ) Projection d'un mode gaussien sur l a  base constituée par les 
___-_---__I----_--------------------~------------------ 

modes propres du guide. -_---- - --u--- ---- 

L a  composante normalisée d'un mode gaussien à symétrie circu- 

l a i r e  e s t  donnée par : 

où 2 w  e s t  l e  " w a i s t  beam" du fhisceau gaussien. 
O 

L'amplitude du champ e s t  normalisée e t  : 

Pour un s i d e  à fa ib les  per tes ,  l e s  modes propres constituent un 

ensemble complet de vecteurs d ' une base. 

L'amplitude du mode gaussien s u r  l e  mode du guide e s t  : 



avec : - 
c ( u )  = c  ( w )  = O  pour p e t  q impairs 
9 0 P 0 

(E-4) 

pour q pa i r  e t  une expression anaïogue pair  c ( w ) . 
P 

L a  s m e  des carrés de ta i tes  l e s  conposantes A ( w  ) dome 
P9 0 

la puissance totale dans l e  guide. Les fi-ures E-1 donne~t l ' i n t ens i t é  du 

coefficient de couplage pour différents modes d'un guide carré e t  l ' a m l i -  

tude du coefficient de couplage des modes E Hll e t  E H13 (E Hjl) en 
a fonction du paramètre - d'après K.D.. Laackman C69). 

Le maximsn du couplage pour l e  mode E Ha (mode fondamental 

présentant l e s  plus faibles pertes pour tous l es  types de guides) es t  

obtenu pair  w = 0,69 a. Cette v a l m  de uo pemet de coupler 98 % de o 
l 'énergie du mode gaussien sur l e  mode E HI1 du guide. En fait l e  "waistt' 

optimal pour l e  couplage de l 'énergie sur l e  mode E HII pour l 'énergie 

totale dans l e  guide esr: wo = 0,74 a. 

2O) Diffraction scalaire du mode E HI1. 

Cette méthode e s t  basée sur l e  principe d'Huyghens - Fresnei. 

On considère l e  champ a l ' ent rée  du -guide ec on calcule p a r  diffraction 

scaiaire l e  champ après réflexion sur l e  miroir afin de déceminer l 'énergie 

réinjectée dans l e  guide (fi@;ure E-2). 

Fig. E-2 : Schéma du principe de calcul par diffraction. 



2 IAnrnl : Puissance totale dan. le guide 
1.0- 

0.7- 

-4 

Fig. E-l (a) : Intensité du coefficient de couplage d'après K.D. h a c h a n  1691. - 

Eig. E-l (b) : Amplitude du coefficient de couplage des modes E HI1 et E H13 

d'après K.D. Laaclÿnan 1691. 



Le champ en un point Mo dans l e  plan de l 'entrée du guide 

s ' é c r i t  (cf.  annexe D) : 

Le champ en un point Ml sur l e  réflecteur de rayon de coubure 

C s ' écr i t  : 

avec : 

En supposant a,b  d,C l e  champ au point M s ' é c r i t  encore : 
1 

Pour calculer l e  champ au point M2 de l 'entrée du guide on 

considère l e  miroir corne une infinité de sources. En supposant l e  miroir 

de dimensions infinies on arrive à : 



- Pour d = C (E-10 ) 

S i  l e  mode émergeant e s t  pq, l e  pourcentage de l ' énerg ie  

qui s e  retrouve sur  l e  mode p ' q '  e s t  donné par  : 

Ce calcul  a é t é  fait pour l e  mode fondamental E HI1 dans l e  

cas d 'un  guide carré  de côté a. 

Les courbes reproduites sur  l a  figure E-3 donnent l e  coefficient 
ka2 de couplage pour différentes  valeurs du paramètre a = - 
C en fonction de 

B = -  d'après S. Avr i l l ie r  (701. C 

Les courbes d ' e f f i c a c i t é  du couplage sont analogues à ce l les  

obtenues pour un guide de section c i rcu la i re .  11 exis te  t r o i s  s i tuat ions où 

l e  mode E Hll présente des per tes  faibles .  

- Miroirs de grand rayon de courbure placés près de l ' en t r ée  

du guide (posit ion A sur la  figure E-3). 



- Miroirs de grand rayon de courbure placés approximativement 

à l a  distance d = C (position B sur la figure E-3) 

2 - M i r o i r s  de rayon de courbure C t e l  que a = - ka = 2,2 placés 
C C à la distance d = a (position C sur l a  figure E-3) 

Figure E-3 : Efficacité de couplage du mode E HI1 pour différentes valeurs 
ka2 du paramètre a = - ci' après S. Avrillier E 70 1. C 
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