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Introduction

L’invention du laser en 1960 par T. Maiman a permis une grande avancée dans le domaine de la physique
expérimentale [1]. Le potentiel de ces sources à générer des intensités très élevées a rendu possible la découverte
de nombreux phénomènes physiques et de fait, de nouvelles disciplines d’études sont nées [2]. De nos jours, les
lasers sont devenus indispensables, tant dans la vie quotidienne que dans la recherche actuelle car de nombreuses
expériences et instruments reposent sur leur utilisation. L’exemple le plus retentissant de ces dernières années
est sans doute la possibilité d’observer des ondes gravitationnelles depuis 2016, en particulier grâce au détecteur
LIGO [3].

En 1961, peu après la création du laser, la discipline de l’optique prend un tout nouveau souffle [2]. Jus-
qu’alors, l’optique géométrique et l’optique ondulatoire, modèles regroupables sous l’électromagnétisme décrit
par les équations de Maxwell, étaient entièrement suffisantes à la compréhension des phénomènes physiques
observables (à quelques exceptions près). Soit (E,B) une excitation électromagnétique d’un système. Celui-ci
produit une réponse en polarisation P qui rayonne un champ électromagnétique se mélangeant au champ initial
avec D = ε0E + P l’induction électrique et ε0 la permittivité diélectrique du vide. Dans un milieu diélec-
trique neutre non-magnétique, c’est à dire sans charge ni courant, soit avec B = µ0H tel que H est le champ
magnétique et µ0 la perméabilité magnétique du vide, les équations de Maxwell s’écrivent :

∇×E = −∂B
∂t

∇ ·B = 0 ∇×H =
∂D

∂t
∇ ·D = 0 .

Si la réponse en polarisation du milieu P est définie comme linéaire, alors les équations de Maxwell présentées
ci-dessus sont aussi linéaires et définissent alors toute l’optique géométrique et ondulatoire. Toutefois, si un
laser est utilisé, étant donné sa capacité à délivrer des intensités très élevées comparé à d’autres sources plus
traditionnelles, alors la réponse d’un système en polarisation P à une excitation électromagnétique ne peut
généralement plus être approximée comme linéaire. Ceci va susciter un très grand intérêt pour les lasers car il
faut alors prendre en compte les réponses non-linéaires du système. Dans ce cas, les équations de Maxwell font
alors sortir naturellement de nouvelles solutions. En particulier, il découle que de nouvelles fréquences peuvent
être créées dans le spectre optique, phénomène qui était jusqu’alors impossible en optique linéaire.

La première observation de ce type de phénomènes avec un laser fut une génération de seconde harmonique,
c’est à dire que deux photons de fréquence ω vont interagir pour former un photon de fréquence 2ω. Cette
expérience réalisée par P. Franken et al. en 1961 a ouvert la discipline de l’optique non-linéaire [2]. Cependant,
les puissances atteignables avec les premiers lasers étaient très faibles ce qui rendait difficile l’observation de
phénomènes non-linéaires. Lors de l’expérience de P. Franken et al., l’intensité associée au signal de seconde
harmonique était tellement faible qu’un imprimeur du journal où a été publié l’article crut que le point associé
au signal était un artefact d’impression, et a décidé de le supprimer. C’est pour cette raison qu’aucun point
n’est visible sous la flèche de la figure de l’article présentée à la Figure 1.

L’expérience de P. Franken et al. montre donc une certaine nécessité à disposer de sources lasers bien plus
puissantes pour étudier des phénomènes non-linéaires. Une façon simple de parvenir à ce résultat est d’utiliser
des lasers impulsionnels. De cette manière, l’énergie du laser se retrouve concentrée dans des courtes périodes
d’émission du laser, ce qui permet de produire des puissances crêtes bien plus élevées par rapport à un laser
émettant en continu. Pour réaliser un laser impulsionnel, il est nécessaire de réaliser ce qui est appelé un blocage
de modes d’une cavité laser, c’est à dire le fait de rendre égales à un instant donné (et périodiquement) toutes les
phases des différents modes de la cavité laser, ce qui permet de produire des impulsions dont la phase est fixée.
Ce besoin de lasers impulsionnels s’est très vite fait ressentir car à peine quatre années après la création du laser
par T. Maiman, le premier laser à modes bloqués fut réalisé par L. Hargrove et al. [4]. Bien que la description
de ce laser dans le domaine temporel soit intéressante, c’est sa représentation dans le domaine spectral qui va
faire naître un tout nouveau domaine d’études et encore en forte activité aujourd’hui. En regardant le spectre
optique généré par le premier laser à modes bloqués, celui-ci étant présenté à la Figure 2, nous pouvons observer
un spectre constitué de fréquences discrètes et régulièrement espacées [4]. C’est le premier spectre de ce type
observé et celui-ci sera plus tard dénommé un peigne de fréquences.
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Figure 1 – Résultat expérimental de la génération de seconde harmonique par P. Franken et al. [2]. La flèche
montrant un point supposé indiquant la présence du signal de seconde harmonique ne pointe ici en réalité sur rien. Le
point fut retiré par un imprimeur du journal car la seconde harmonique générée était tellement faible en intensité qu’il
a pensé que le point était un artefact apparu à l’impression.

Figure 2 – Spectre optique associé au premier laser à modes bloqués par L. Hargrove et al. [4]. Ce spectre montre
une succession discrète de fréquences régulièrement espacées. Aujourd’hui, ce type de spectre est couramment appelé un
peigne de fréquences.

Après la génération du premier peigne de fréquences en 1964, un intérêt grandissant est né pour ces structures
spectrales. Une dizaine d’années plus tard, les premières idées utilisant les peignes pour la métrologie des
fréquences commencent à apparaître [5]. Il faut toutefois attendre les années 1990 et la démocratisation des lasers
femtosecondes pour que les peignes de fréquences se répandent dans ce domaine [6–8], surpassant les techniques
de mesures reposant sur de longues chaînes de conversion très complexes et très lourdes expérimentalement [9].
Depuis, ce domaine de recherche a atteint un tel point de perfectionnement que les peignes de fréquences sont
devenus des outils indispensables dans bon nombre de domaines très variés de la physique actuelle. Il est possible
de citer la détection d’exoplanètes [10], et toujours la métrologie des fréquences qui s’est encore améliorée [11].
Mais la spectroscopie est sans doute l’exemple le plus parlant puisque certains travaux de J. L. Hall et de
T. W. Hänsch ont été récompensés d’un prix Nobel en 2005 [12, 13].

Ce manuscrit intitulé Génération de peignes de fréquences par modulation électro-optique et applications
se présente de la façon suivante. Le chapitre 1 se veut être un chapitre introductif et présente d’une manière
générale mais détaillée les peignes de fréquences. Nous verrons comment définir le plus rigoureusement possible
ces structures spectrales, leur intérêt, mais aussi les montages expérimentaux les plus couramment utilisés. Dans
un second temps, nous verrons comment il est possible d’utiliser les peignes de fréquences pour des applications
dans le domaine de la spectroscopie. La technique associée, nommée spectrométrie à deux peignes de fréquences,
sera présentée d’une façon très détaillée car son utilisation sera légion tout au long de ce manuscrit. Dans un
même temps, nous décrirons en détail les montages expérimentaux permettant d’effectuer de la spectroscopie
à deux peignes de fréquences et nous mettrons en évidence les problématiques de ce genre de montages. Pour
finir ce chapitre, nous introduirons une catégorie de peignes de fréquences bien particuliers, ceux basés sur la
modulation électro-optique d’une source laser continue. Nous verrons comment cette technique peut être utilisée
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pour développer un spectromètre à deux peignes de fréquences permettant de répondre aux problématiques du
domaine. Ce montage sera décrit le plus complètement possible car il sera la base de toutes les recherches
présentées dans ce manuscrit.

Le chapitre 2 commencera par aborder les bases de la propagation de la lumière dans les fibres optiques.
En effet, le montage à deux peignes de fréquences que nous étudierons étant entièrement basé sur des fibres
optiques, il convient de définir de manière adéquate les fondamentaux concernant ces guides d’onde. Nous
verrons les équations de propagation et les différentes contributions physiques, ce qui nous permettra de mettre
en évidence plusieurs phénomènes que nous exploiterons par la suite pour optimiser le développement de notre
spectromètre. Dans ce but, nous détaillerons une étude effectuée sur les ondes de chocs dispersives dans les fibres
optiques. Ce phénomène, permettant d’élargir spectralement le spectre d’impulsions optiques, sera étudié pour
essayer de résoudre un des désavantages du spectromètre. Pour finir ce chapitre, nous mettrons en pratique ce
spectromètre amélioré pour l’étude du cyanure d’hydrogène HCN.

Le chapitre 3 se concentrera sur la résolution d’un deuxième désavantage du spectromètre que nous avons vu
dans les chapitres précédents. Nous verrons que dans sa version de base, la longueur d’onde à laquelle le montage
opère n’est pas optimale pour la spectroscopie. Tout en gardant l’avantage d’un montage tout fibré, nous verrons
qu’il est possible d’étendre ses capacités jusqu’à une longueur d’onde de 2 µm. Pour cela nous étudierons deux
méthodes distinctes : la première consiste en la création d’un spectromètre fonctionnant directement à 2 µm et
la deuxième, à la conversion dans une fibre optique hautement non-linéaire de peignes créés à 1,55 µm. Ces deux
méthodes arrivant à des résultats similaires, nous verrons les avantages et inconvénients de chaque méthode.

Le chapitre 4 constituera en une extension du chapitre précédent. Les longueurs d’onde alentours à 2 µm
possèdent certains avantages mais il serait beaucoup plus intéressant d’aller plus haut en longueur d’onde pour
effectuer de la spectroscopie, comme dans le moyen infrarouge. Cependant, ceci revient à sacrifier le caractère
tout fibré du montage car les fibres optiques ne sont alors plus transparentes à ces longueurs d’onde. Pour ce
faire nous utiliserons, à l’aide de cristaux non-linéaires, une méthode pour convertir des peignes créés à 1,55 µm
afin d’atteindre les alentours de 4,3 µm. Nous verrons ensuite les applications qu’il est possible d’effectuer avec
cette extension du spectromètre dans le moyen infrarouge, en particulier pour le domaine médical.

Pour conclure, nous récapitulerons les apports présentés dans ce manuscrit sur la spectrométrie à deux
peignes de fréquences basée sur la modulation électro-optique d’une diode laser continue. Nous verrons aussi
quelques pistes d’améliorations qui permettraient de poursuivre les études présentées ici, ce qui renforcerait
notre montage expérimental.
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Chapitre 1

Peignes de fréquences et interférométrie

En introduction, nous avons vu très rapidement le concept et l’obtention d’un peigne de fréquences. Dans ce
premier chapitre, nous commençons donc par aborder les généralités associées à cet objet, le but étant de le définir
le plus rigoureusement possible, mathématiquement et physiquement. Nous verrons ensuite de façon détaillée
l’intérêt que représente l’utilisation d’un peigne de fréquences et ce, en particulier pour la spectroscopie. Pour
finir, nous aborderons des montages expérimentaux bien particuliers basés sur la modulation électro-optique d’un
laser continu pour la génération de peignes de fréquences ainsi que pour le développement d’un spectromètre à
deux peignes de fréquences.

1.1 Généralités sur les peignes de fréquences

1.1.1 Définition mathématique
Considérons un laser capable d’émettre un train d’impulsions. Nous supposons que toutes ces impulsions

disposent d’une même enveloppe temporelle A, qu’elles sont émises à une période de répétition T = 1
fr

= 2π
ωr

et
possèdent une fréquence porteuse νp =

ωp
2π où ωr et ωp sont respectivement les fréquences angulaires associées

aux fréquences fr et νp 1. Pour rester dans un cas général, il est pris en compte le fait qu’entre deux impulsions
successives il peut exister un décalage de phase ∆ϕ entre l’onde porteuse et l’enveloppe. Ce décalage est en
général induit par une dispersion résiduelle dans la cavité laser générant les impulsions, ce qui induit une
différence entre la vitesse de phase et la vitesse de groupe et donc un déphasage entre l’onde porteuse et
l’enveloppe. Sous ces conditions, le train d’impulsions f peut s’écrire sous la forme suivante :

f(t) =

∞∑

n=−∞
(A(t) cos(ωpt− n∆ϕ)) ∗ δ(t+ nT ) avec n ∈ Z . (1.1)

Par transformée de Fourier (TF), le train d’impulsions f̃ dans le domaine des fréquences ω s’écrit :

f̃(ω) = Fω (f(t)) =

ˆ ∞
−∞

f(t)e−iωt dt =

ˆ ∞
−∞

( ∞∑

n=−∞
(A(t) cos(ωpt− n∆ϕ)) ∗ δ(t+ nT )

)
e−iωt dt

=

∞∑

n=−∞
Fω (A(t) cos(ωpt− n∆ϕ))Fω (δ(t+ nT ))

= π

∞∑

n=−∞

(
Ã(ω) ∗

(
e−in∆ϕδ(ω − ωp) + ein∆ϕδ(ω + ωp)

))
eiωnT

(1.2)

où Ã(ω) = Fω (A(t)). Nous avons alors :

f̃(ω) = π

∞∑

n=−∞
Ã(ω − ωp)ein(ωT−∆ϕ) + Ã(ω + ωp)e

in(ωT+∆ϕ)

= πÃ(ω − ωp)
∞∑

n=−∞
ein

2π
ωr

(ω−ω0) + πÃ(ω + ωp)

∞∑

n=−∞
ein

2π
ωr

(ω+ω0) avec ω0 =
ωr
2π

∆ϕ .

(1.3)

1. Pour des raisons de simplifications, nous utiliserons le symbole ν pour désigner une fréquence et ω pour désigner une fréquence
angulaire, les deux étant reliées par ω = 2πν. Dans cette convention et à des fins de simplifications, nous omettrons le mot
« angulaire » pour désigner des fréquences angulaires.
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Cette dernière expression de f̃ fait apparaître une somme périodique de diracs. En effet, en considérant la
fonction « sha »Xωr périodique de période ωr et définie par :

Xωr (Ω) =

∞∑

n=−∞
δ(Ω− nωr) , (1.4)

alors par décomposition en série de Fourier, nous avons :

Xωr (Ω) =

∞∑

n=−∞
cn(Xωr )e

2iπn Ω
ωr (1.5)

avec :

cn(Xωr ) =
1

ωr

ˆ ωr
2

−ωr2
Xωr (Ω)e−2iπ n

ωr
Ω dΩ =

1

ωr

ˆ ωr
2

−ωr2
δ(Ω)e−2iπ n

ωr
Ω dΩ =

1

ωr
e−2iπ n

ωr
0 =

1

ωr
. (1.6)

Nous pouvons en déduire que :

Xωr (Ω) =

∞∑

n=−∞
δ(Ω− nωr) =

1

ωr

∞∑

n=−∞
e2iπn Ω

ωr . (1.7)

En reprenant l’équation (1.3), par identification avec l’équation (1.7) nous avons :

∞∑

n=−∞
ein

2π
ωr

(ω+ω0) = ωrXωr (ω + ω0) (1.8)

et de cette dernière relation il en est déduit que :

f̃(ω) = πωrÃ(ω − ωp)Xωr (ω − ω0)︸ ︷︷ ︸
f̃pos(ω)

+πωrÃ(ω + ωp)Xωr (ω + ω0)︸ ︷︷ ︸
f̃nég(ω)

. (1.9)

La fonction f̃ donnée par l’équation (1.9) est composée de deux termes, f̃pos définie sur les fréquences
positives et f̃nég définie sur les fréquences négatives. Étant donné que les fréquences négatives ne possèdent
aucun sens physique, intéressons nous à la restriction sur ω > 0, c’est à dire à f̃pos. Cette fonction possède la
caractéristique d’être non nulle uniquement pour des fréquences particulières définies par ω − ω0 − nωr = 0,
c’est à dire pour les fréquences positives définies par :

ω ≡ ωn = ω0 + nωr avec n ∈ Z et ω0 =
ωr
2π

∆ϕ . (1.10)

Autrement dit, f̃ est non nulle uniquement pour les fréquences qui sont égales à un entier de fois la fréquence
de répétition ωr et décalées à l’origine d’une fréquence ω0. Comme toutes les fréquences sont discrètes et équi-
distantes, la fonction X est généralement appelée en mathématiques un peigne de Dirac. Dans un contexte
physique, nous considérerons la fonction f̃ plutôt que la fonctionX seule, f̃ étant un peigne de Dirac enveloppé
d’une fonction Ã (l’enveloppe du spectre). Nous appellerons cet ensemble un peigne de fréquences et ces com-
posantes fréquentielles seront appelées les dents ou les raies du peigne. La Figure 1.1 montre la représentation
d’un train d’impulsions dans le domaine temporel et spectral, c’est à dire un peigne de fréquences.

E(t)

t

A(t)

∆ϕ 2∆ϕ

// //

Ã(ω − ωp)

Ẽ(ω)

ω
0

//

ωrω0

Figure 1.1 – Schéma représentant le champ électrique d’un train d’impulsions dans le domaine temporel (à gauche)
et spectral (à droite). Dans le domaine fréquentiel, nous observons un peigne de fréquences d’enveloppe Ã dont les raies
sont espacées d’une fréquence ωr. Ce peigne est décalé à l’origine d’une fréquence ω0 dû au déphasage ∆ϕ qu’il peut
exister entre l’onde porteuse (en bleu) et l’enveloppe (en rouge) par rapport à deux impulsions successives [14].
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1.1.2 Montages expérimentaux
Dans la section précédente, nous avons mis en évidence qu’un peigne de fréquences est simplement le spectre

associé à un train d’impulsions possédant une relation de phase entre les différentes impulsions. Il existe différents
types de lasers permettant de générer de telles structures. Dans cette section, nous présentons quelques montages
expérimentaux les plus couramment utilisés, à l’exception des peignes générés par modulation électro-optique
que nous introduirons plus tard dans une section indépendante.

1.1.2.1 Lasers à modes bloqués

Depuis la mise en évidence des peignes de fréquences [4], la majorité des lasers utilisés pour générer un peigne
sont les lasers à modes bloqués. Dans ces lasers, une cavité possédant un temps de vol τ fixe la relation entre les
modes longitudinaux, et un milieu à gain pompé par un laser continu induit le blocage de mode par lentille Kerr.
De nos jours, le laser à modes bloqués le plus couramment utilisé est sans doute le titane-saphir, un exemple
de celui-ci étant représenté à la Figure 1.2 [15, 16]. La fréquence de répétition ωr du laser, usuellement d’une
valeur pouvant être du MHz jusqu’à quelques GHz, et la fréquence de décalage à l’origine ω0 sont activement
contrôlées en utilisant des parties mobiles telles que des miroirs placés sur des platines ou des piezos. Ces lasers
émettent des impulsions aussi courte que quelques dizaines de femtosecondes, ce qui correspond à de très larges
peignes de fréquences de plus de cent nanomètres.

Diaphragme

Contrôle longueur

de cavité

Fenêtre de sortie

Contrôle décalage

vitesse de groupe

Paire de prismes

Compensateur de dispersion

Titane-saphir

Figure 1.2 – Schéma montrant un exemple de laser à modes bloqués de type titane-saphir ainsi que différents com-
posants le constituant.

Un autre exemple de laser à modes bloqués est le laser fibré. Dans ce cas, le blocage de phase se fait par
rotation non-linéaire de polarisation dans une fibre optique [17, 18], ou bien en utilisant un absorbant saturable
type SESAM [19]. Une architecture particulière du laser peut aussi permettre un blocage de modes, comme par
exemple lors de l’utilisation d’un miroir non-linéaire [20]. Plusieurs configurations de ce type de laser ont été
développées, et ces lasers sont en général plus compacts et moins coûteux qu’un titane-saphir.

1.1.2.2 Microrésonateurs

Plus récemment, une nouvelle catégorie de montages expérimentaux permettant de générer des peignes ont
vu le jour : il s’agit des microrésonateurs [21]. Comparés aux lasers à modes bloqués, les résonateurs sont des
cavités optiques construites dans un matériau qui est refermé sur lui même. Plusieurs formes de microrésonateurs
existent comme les microtores, les microsphères, les microdisques, etc., et quelques exemples de ces formes sont
présentées à la Figure 1.3.

Toroïde               
         Sphère             

              Anneau

Figure 1.3 – Schéma représentant quelques exemples de microrésonateurs.
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Le mécanisme de génération de peignes dans un microrésonateur est basé sur le mélange à quatre ondes. Un
laser continu est couplé dans la cavité, en général par ondes évanescentes, et par effet non-linéaire, de nouvelles
fréquences peuvent être générées avec un espacement donné par l’inverse du temps de vol de la cavité. Ce temps
de vol est fixé par la longueur de la cavité qui est en général inférieur à 1 mm, ce qui donne des fréquences de
répétition très élevées, de la dizaine de GHz voire jusqu’au THz. Les microrésonateurs ont atteint un niveau de
maturité suffisant pour générer des peignes s’étalant sur plusieurs centaines de nanomètres tout en utilisant des
puissances injectées relativement faibles [22–24].

1.1.2.3 Autres architectures

D’autres architectures et montages expérimentaux existent pour générer des peignes de fréquences. Un
premier exemple est l’utilisation d’effets non-linéaires dans les fibres optiques tels que la diffusion Brillouin
couplée avec le mélange à quatre ondes [25]. Lorsque ces deux effets sont exploités dans une cavité, il est
possible de produire un peigne dont le spectre peut s’étendre sur plusieurs dizaines de nanomètres [26]. Toujours
en utilisant des phénomènes non-linéaires dans les fibres, il est possible de générer un peigne de fréquences à
partir d’une pompe composée de deux lasers continus [27–29]. Pour finir avec un dernier exemple, l’utilisation
d’un modulateur acousto-optique peut permettre la génération de peignes de fréquences. En effet, en utilisant
la capacité de ces composants à pouvoir décaler la fréquence d’une onde continue d’une certaine quantité, il est
possible de créer un peigne en cascadant l’effet acousto-optique à l’intérieur d’une cavité [30, 31]. Ici, les taux
de répétition atteignables avec cette technique sont de l’ordre de la centaine de MHz contrairement à plusieurs
GHz pour une cavité basée sur l’effet Brillouin ou le mélange à quatre ondes.

1.1.3 Intérêts d’un spectre en forme de peigne et applications

Dans les sections précédentes, nous avons défini ce qu’était un peigne de fréquences et quelques montages
expérimentaux permettant de générer ces structures spectrales. Intéressons nous donc maintenant aux intérêts
et applications que peuvent permettre les peignes de fréquences.

1.1.3.1 Mesures de fréquences et limites physiques

L’intérêt premier d’un peigne de fréquences réside dans l’équation (1.10) qui le gouverne. Celle-ci montre
que toutes les fréquences du peigne sont entièrement caractérisées par les deux grandeurs ωr et ω0. Ces deux
fréquences appartiennent au domaine des radio-fréquences (RF) et sont en général d’une valeur inférieure à la
dizaine de GHz. Autrement dit, si un laser impulsionnel possède un spectre en forme de peigne, alors il est
possible de connaître toutes les fréquences de son spectre en ne disposant uniquement que des données sur ωr
et ω0. Cette capacité est d’un intérêt tout particulier si le peigne est produit dans le visible ou l’infrarouge,
c’est à dire pour des fréquences optiques supérieures à la dizaine de THz. En effet, mesurer de façon directe
des fréquences optiques de plusieurs dizaines de THz est impossible : les instruments actuels sont complètement
dépassés de par le fait qu’ils fonctionnent avec des composants électroniques, les électrons ne pouvant suivre
les oscillations ultra-rapides de l’onde porteuse. Intuitivement, nous pourrions imaginer mesurer à la place de
la fréquence ν la longueur d’onde λ puis en déduire ν selon ν = c

λ , mais cette façon de faire ne permet pas
d’effectuer des mesures précises, en particulier pour des applications liées à la métrologie. En effet, il existe
des limites physiques sur ces mesures, notamment car il faut pouvoir détecter le front d’onde très précisément.
Or expérimentalement, cette mesure de précision est limitée par des erreurs géométriques, ce qui donne lieu à
des sources d’incertitudes sur la mesure et donc à une impossibilité de connaître très précisément la longueur
d’onde [13, 32]. Il y a donc une réelle nécessité à mesurer des fréquences plutôt que des longueurs d’onde pour
effectuer des mesures précises et l’utilisation d’un peigne permet de s’affranchir des problèmes vus ci-dessus.

1.1.3.2 Référencement d’un peigne de fréquences

Comme ωr et ω0 appartiennent au domaine RF, il est tout à fait possible de les mesurer précisément
en utilisant des instruments électroniques selon la méthode suivante [8, 14]. La fréquence de répétition du
laser ωr est facilement mesurable avec une photodiode rapide. En mesurant l’écart temporel T entre deux
impulsions successives, ou en étudiant le spectre électrique du train d’impulsions, il est aisé de remonter à ωr.
La fréquence de décalage à l’origine ω0 est quant à elle plus difficile à extraire. En effet, d’après l’équation
(1.10), celle-ci est directement reliée au déphasage ∆ϕ entre deux impulsions successives ce qui est très difficile
à mesurer directement puisqu’il faudrait pouvoir résoudre les oscillations ultra-rapides de l’onde porteuse. Pour
contourner ce problème, une solution trouvée indépendamment par Jones et al. et Reichert et al. en 2000
consiste à utiliser le phénomène de génération de seconde harmonique que nous avons vu en introduction [2,
33, 34]. Utilisé avec une source type peigne de fréquences, cela permet de créer un deuxième peigne dont les
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fréquences sont alors données par 2ωn = 2nωr+2ω0. Pour continuer, il est nécessaire que le peigne de fréquences
initial ait la caractéristique de posséder une raie d’ordre p ainsi que son ordre double 2p. Dans ce cas, il est
dit que le spectre du peigne s’étend sur une octave. Si cette condition est remplie, alors en faisant interférer
le peigne initial et le peigne doublé en fréquence, une battement va naître entre la raie de fréquence ω2p du
peigne initial et la raie de fréquence 2ωp du peigne doublé. Cette interférence donne un signal à la fréquence
2ωp − ω2p = 2(pωr + ω0) − (2pωr + ω0) = ω0. De cette manière, en détectant le signal d’interférence entre les
deux peignes, il est possible de mesurer la fréquence de décalage à l’origine du peigne ω0 [33, 34]. Une fois les
mesures de ωr et ω0 faites, à l’aide de l’équation (1.10), les fréquences optiques du peigne s’en déduisent donc
ainsi simplement et le peigne est dit référencé.

1.1.3.3 Mesure d’une fréquence avec un peigne

L’utilisation d’un peigne référencé permet de nombreuses applications, notamment dans le domaine de la
métrologie des fréquences. Par exemple, une fréquence inconnue ωi peut être mesurée avec un peigne référencé en
utilisant celui-ci de la même façon qu’une règle [8, 14]. Une méthode qu’il est possible de suivre est la suivante :

— Premièrement, il est nécessaire de trouver la raie m du peigne dont sa fréquence ωm est la plus proche de
ωi. Ceci peut être déterminé par une mesure de longueurs d’onde car il y a moins de contraintes sur la
précision nécessaire pour cette détection,

— Deuxièmement, il faut mesurer la fréquence de battement ωbat = ωi − ωm qui, compte tenu de la façon
dont est déterminée ωm, conduit à ωbat < ωr,

— Pour finir, ωi est déterminée selon la relation suivante ωi = ωbat + ωm = ωbat +mωr + ω0.
En résumé, la mesure d’une fréquence optique inconnue ωi à l’aide d’un peigne référencé peut s’effectuer de
manière très précise par la mesure de trois autres fréquences ayant un ordre de grandeur très inférieur à ωi :
ωbat, ωr et ω0. Cet exemple permet de révéler un avantage majeur des peignes de fréquences qui est la capacité
à réaliser des mesures d’hétérodynage, c’est à dire la mesure indirecte d’une grandeur (ici la fréquence optique
ωi) en passant par la mesure directe d’autres grandeurs (ici ωbat, ωr et ω0) appartenant à un domaine bien
plus propice à la mesure. Cette capacité peut se révéler très intéressante que ce soit pour la métrologie des
fréquences, mais aussi pour d’autres domaines d’études comme nous allons le voir.

1.1.3.4 Applications des peignes de fréquences

Depuis leur création, les peignes de fréquences ont été utilisés dans de nombreux domaines d’études. Nous
énumérons ici certaines de ces applications ce qui nous permettra en même temps de voir les points forts et les
capacités dont disposent les peignes de fréquences. La liste suivante ne peut être et ne se veut pas exhaustive
mais elle donne toutefois un aperçu des domaines de recherches actuels, ainsi que des différents domaines
d’applications des peignes de fréquences. Nous pouvons citer :

— La calibration de spectrographes (génération d’« astrocomb ») [10, 35–37],
— La mesure de constantes fondamentales [11, 38],
— L’imagerie [39–41],
— La mesure de distances (techniques LIDAR) [42, 43],
— La génération de formes arbitraires [44],
— Le contrôle de qubits [45],
— Etc.
Pour terminer, nous pouvons citer une dernière application des peignes de fréquences qui est l’interférométrie

et la spectroscopie. Cette application étant celle que nous réaliserons le plus tout au long de ce manuscrit, la
prochaine section est entièrement destinée à expliquer son fonctionnement avec une utilisation de peignes de
fréquences, le but étant de cerner tous les détails de cette technique.

1.2 Interférométrie à deux peignes de fréquences
Comme nous l’avons vu précédemment, un spectre disposant d’une structure en forme de peigne est intéres-

sant pour de nombreuses applications. Toutefois, il existe un domaine bien particulier dans lequel l’utilisation
de peignes de fréquences va se révéler très propice : l’interférométrie. En utilisant non pas un mais deux peignes
de fréquences, il est possible d’obtenir un signal d’interférence très caractéristique entre ces deux peignes. Ce
signal qui, comme nous le verrons est facilement détectable, va entre autre permettre des applications à la
spectroscopie. Détaillons plus en détail le concept d’interférométrie à deux peignes de fréquences.
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1.2.1 Interférences entre deux peignes mutuellement cohérents

La technique d’interférométrie à deux peignes de fréquences est née en 2002 suite à des recherches théoriques
de S. Schiller [46]. Elle fut ensuite démontrée expérimentalement par F. Keilmann et al. en 2004 [47], puis
de façon beaucoup plus détaillée par I. Coddington et al. en 2008 [48]. Nous noterons toutefois que des
montages expérimentaux à deux peignes de fréquences existaient déjà avant 2002 mais ceux-ci présentaient des
motivations différentes par rapport aux travaux de S. Schiller [49]. Les principes de fonctionnement de cette
technique sont les suivants. Considérons deux peignes de fréquences optiques dont les fréquences de répétition
sont légèrement différentes. Le premier a une fréquence de répétition ωr,1 = ωr et le deuxième ωr,2 = ωr + ∆ωr.
Nous supposons que les deux peignes possèdent la même fréquence de décalage à l’origine ω0, ceci pouvant être
réalisé expérimentalement par exemple en asservissant la cavité laser afin d’agir sur ∆ϕ. Si les deux peignes
sont mutuellement cohérents entre eux, alors lorsqu’ils sont couplés, ceux-ci vont naturellement interférer. Le
signal g associé à la combinaison des deux trains d’impulsions s’écrit :

g(t) = f1(t) + f2(t) (1.11)

où les indices 1 et 2 sont respectivement associés aux trains d’impulsions 1 et 2 et avec f défini par l’équation
(1.1). Un détecteur captant le signal d’interférence permet aussi d’observer le spectre RF (aussi appelé spectre
électrique) g̃RF du signal associé à la fonction g, celui-ci étant donné par la TF de l’intensité du champ g tel
que :

g̃RF(ωRF) = FωRF

(
|g(t)|2

)
. (1.12)

En utilisant l’expression de g donnée plus haut, nous obtenons :

g̃RF(ωRF) = FωRF

(
|f1(t) + f2(t)|2

)
= FωRF

(
|f1(t)|2 + |f2(t)|2 + 2f1(t)f2(t)

)

= f̃1,RF(ωRF) + f̃2,RF(ωRF) + 2FωRF (f1(t)f2(t))

= f̃1,RF(ωRF) + f̃2,RF(ωRF) + 2f̃1(ωRF) ∗ f̃2(ωRF)

. (1.13)

Les deux premiers termes f̃1,RF(ωRF) et f̃2,RF(ωRF) correspondent aux spectres RF associés à chaque train
d’impulsions, c’est à dire à deux peignes de fréquences dont la fréquence de répétition est respectivement ωr,1
et ωr,2. En réalité, l’approche utilisée pour l’étude du spectre RF n’est pas mathématiquement rigoureuse, et il
conviendrait d’étudier la TF de la fonction d’autocorrélation [50, 51]. Toutefois, le développement relativement
simple présenté ici permet d’obtenir un aperçu du spectre RF, surtout en s’intéressant au troisième terme qui
n’est autre que le terme d’interférence entre les deux trains d’impulsions. En reprenant l’équation (1.9), celui-ci
a pour expression :

f̃1(ωRF) ∗ f̃2(ωRF) =
(
πωr,1Ã(ωRF − ωp)Xωr,1(ωRF − ω0) + πωr,1Ã(ωRF + ωp)Xωr,1(ωRF + ω0)

)

∗
(
πωr,2Ã(ωRF − ωp)Xωr,2(ωRF − ω0) + πωr,2Ã(ωRF + ωp)Xωr,2(ωRF + ω0)

) . (1.14)

Nous avons alors :

f̃1(ωRF) ∗ f̃2(ωRF) ∝
(
Ã(ωRF − ωp)Xωr,1(ωRF − ω0)

)
∗
(
Ã(ωRF + ωp)Xωr,2(ωRF + ω0)

) }
t1(ωRF)

+
(
Ã(ωRF + ωp)Xωr,1(ωRF + ω0)

)
∗
(
Ã(ωRF − ωp)Xωr,2(ωRF − ω0)

) }
t2(ωRF)

+
(
Ã(ωRF − ωp)Xωr,1(ωRF − ω0)

)
∗
(
Ã(ωRF − ωp)Xωr,2(ωRF − ω0)

) }
t3(ωRF)

+
(
Ã(ωRF + ωp)Xωr,1(ωRF + ω0)

)
∗
(
Ã(ωRF + ωp)Xωr,2(ωRF + ω0)

) }
t4(ωRF)

(1.15)

où les fonctions ti={1,2,3,4} sont définies et utilisées ici par pure commodité. La première observation qu’il est
possible de faire concerne les termes t3 et t4 : ceux-ci sont centrés aux alentours de ±2ωp. Compte tenu de l’ordre
de grandeur de ωp (de l’ordre de la centaine de THz pour un peigne généré dans le domaine visible/infrarouge),
ces termes ne présentent aucun intérêt car inaccessibles à la mesure. Concentrons nous donc sur les termes t1 et
t2, ceux-ci étant centrés à l’origine. Ces deux termes montrant que toutes les dents du premier peigne peuvent
interférer avec toutes les dents du deuxième peigne, il est difficile d’obtenir une expression analytique simplifiée
pour t1 et t2. Toutefois, si nous nous restreignons aux interférences entre les dents les plus proches du premier
et du deuxième peigne, il est possible d’appréhender plus simplement la signification de ce terme d’interférence.
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1.2.2 Démultiplication dans le domaine radio-fréquence
Reprenons la définition mathématique du peigne donné à l’équation (1.4). En utilisant le fait que la multi-

plication d’une fonction f par la fonction XT revient à échantillonner la fonction f à tous les points nT avec
n ∈ N (car ce sont les seuls points où la fonction fXT est non nulle), nous avons :

Ã(ωRF − ωp)Xωr,1(ωRF − ω0) =

∞∑

n=−∞
Ã(nωr,1 + ω0 − ωp)δ(ωRF − ω0 − nωr,1) (1.16)

et de la même manière :

Ã(ωRF + ωp)Xωr,2(ωRF + ω0) =

∞∑

k=−∞
Ã(kωr,2 − ω0 + ωp)δ(ωRF + ω0 − kωr,2) (1.17)

d’où :

t1(ωRF) =

( ∞∑

n=−∞
Ã(nωr,1 + ω0 − ωp)δ(ωRF − ω0 − nωr,1)

)

∗
( ∞∑

k=−∞
Ã(kωr,2 − ω0 + ωp)δ(ωRF + ω0 − kωr,2)

) . (1.18)

Dans le cas particulier où n = −k, c’est à dire en ne considérant uniquement que les interférences entre les
couples de raies des peignes optiques les plus proches (le signe − venant du fait que t1 convolue le terme du
peigne 1 sur les fréquences positives avec le terme du peigne 2 sur les fréquences négatives), nous avons alors :

t1(ωRF) =

∞∑

k=−∞
Ã(−kωr,1 + ω0 − ωp)Ã(kωr,2 − ω0 + ωp)δ(ωRF − ω0 + kωr,1) ∗ δ(ωRF + ω0 − kωr,2) . (1.19)

En supposant Ã symétrique, ce qui revient à dire que A est symétrique, nous avons :

t1(ωRF) =

∞∑

k=−∞
Ã(−(ωp − ω0 + kωr,1))Ã(ωp − ω0 + kωr,2)δ(ωRF − k(ωr,2 − ωr,1))

=

∞∑

k=−∞
Ã(ωp − ω0 + kωr,1)Ã(ωp − ω0 + kωr,2)δ(ωRF − k∆ωr)

(1.20)

et sachant que ωr,1 ≈ ωr,2 car ∆ωr � ωr,1, nous pouvons approximer Ã(ωp − ω0 + kωr,1) ≈ Ã(ωp − ω0 + kωr,2)
ce qui donne alors :

t1(ωRF) =

∞∑

k=−∞
Ã2(ωp − ω0 + kωr)δ(ωRF − k∆ωr) . (1.21)

Cette dernière équation peut se mettre sous la forme d’un peigne ayant une fréquence de répétition ∆ωr. En
effet, nous avons :

t1(ωRF) =

∞∑

k=−∞
Ã2

(
ωp − ω0 + kωr

∆ωr
∆ωr

)
δ(ωRF − k∆ωr) = Ã2

(
ωp − ω0 + ωRF

ωr
∆ωr

)
X∆ωr (ωRF) . (1.22)

Autrement dit, t1 est un peigne de fréquence de répétition ∆ωr dont l’enveloppe est donnée par Ã2, c’est à dire
par la puissance du spectre optique. De la même manière, le traitement du terme t2 donne un résultat équivalent
et nous obtenons :

t2(ωRF) = Ã2

(
ωp − ω0 − ωRF

ωr
∆ωr

)
X∆ωr (ωRF) . (1.23)

t2 est donc le symétrique de t1. Dans la suite, nous nous intéresserons uniquement au spectre RF issu du terme
t1 car le spectre issu du terme t2 contient les mêmes informations. Toutefois, comme nous le verrons plus bas,
le peigne issu de t2 ne doit pas être oublié puisqu’il induira des contraintes expérimentales sur la détection.

Le processus d’interférences entre deux peignes de fréquences mutuellement cohérents que nous venons de
mettre en évidence est donc un processus d’hétérodynage. Comme les dents d’indice k du peigne RF possèdent
une amplitude Ã2(ωp−ω0 +kωr), il est dit que les peignes optiques sont démultipliés dans le domaine RF, cette
démultiplication de fréquences étant quantifiée par un facteur de démultiplication Fdémul défini par :

Fdémul =
ωr

∆ωr
. (1.24)
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Fdémul est le facteur qui lie les peignes optiques et le peigne RF : le passage d’un domaine à l’autre s’effectue
simplement par une multiplication et nous avons ω = FdémulωRF.

Des calculs précédents, nous en déduisons que le peigne RF est une copie des peignes optiques, et donc étudier
le peigne RF revient à étudier les peignes optiques. Cette façon de faire possède l’avantage que le peigne RF
est bien plus facilement accessible et détectable par rapport aux peignes optiques, car leurs raies sont difficiles
à résoudre. En effet, une simple photodiode dont la bande passante est environ égale à 1

2ωr est suffisante pour
détecter des fréquences RF. La technique que nous venons de décrire ici est nommée interférométrie à deux
peignes de fréquences mais compte tenu des applications spectroscopiques possibles avec cette technique sur
lesquelles nous allons revenir, celle-ci est couramment nommée spectroscopie/spectrométrie à deux peignes de
fréquences et est illustrée à la Figure 1.4 [46].

Ẽ(ω)

ω

ωr ωr + ∆ωr

} } } } } } } } }

V
ol

ta
ge

R
F

ωRF

∆ωr

Figure 1.4 – Schéma représentant le principe de l’interférométrie à deux peignes de fréquences appliqué à la spectro-
scopie. Lorsque deux peignes de fréquences ayant une fréquence de répétition ωr (peigne rouge) et ωr+∆ωr (peigne bleu)
sont mutuellement cohérents et couplés, l’interférence entre ces peignes crée un troisième peigne dans le domaine RF
dont sa fréquence de répétition est ∆ωr. Si une molécule absorbe un (ou les) peigne(s) du domaine optique (absorption
représentée en pointillés), l’absorption se visualise aussi dans l’enveloppe du peigne RF : c’est la spectroscopie à deux
peignes de fréquences [46].

La création du peigne RF peut aussi se voir d’une autre manière. Un peigne de fréquences peut être considéré
comme une somme discrète d’ondes continues. Or, lorsque deux signaux continus de fréquences propres espacées
d’une valeur ∆ interfèrent, le résultat dans le domaine RF est aussi un signal continu dont la fréquence propre
est ∆. En suivant ce raisonnement, chaque dent du premier peigne va interférer avec les dents du deuxième
peigne ce qui va naturellement créer une somme de signaux continus tous espacés d’une fréquence ∆ωr, c’est à
dire la création du peigne RF.

1.2.3 Limite d’exploitation du spectre radio-fréquence

La description que nous avons faite jusqu’à présent n’est pas complète puisque nous nous sommes restreints
au cas k = −n dans les dernières équations. De fait, tout laisse penser que la totalité des peignes optiques sont
transposables et exploitables dans le domaine RF, mais en réalité, seule une partie l’est. La restriction à k = −n
ainsi que la Figure 1.4 ne montrait que le battement des différentes dents des peignes avec leur plus proches
voisines, or toutes les dents des peignes optiques interfèrent entre elles. En reprenant l’expression de t1 donnée
par l’équation (1.18), en généralisant le calcul que nous avons fait sans poser de conditions sur k et n, nous
pouvons intuiter la création d’autres peignes dans le domaine RF. Ceux-ci sont tous identiques entre eux et
avec un espacement entre les raies de ∆ωr mais ils sont centrés en (n + k)ωr. Il est défini l’ordre m du peigne
RF comme le peigne étant centré en mωr avec m ∈ N. Ce phénomène est illustré à la Figure 1.5.

Comme le montre la Figure 1.5, la démultiplication des peignes optiques dans le domaine RF fait apparaître
une certaine limite spectrale pour chaque peigne RF. En effet, sous peine d’obtenir un signal non exploitable,
deux peignes RF de différents ordres ne doivent pas se recouvrir. Ceci implique que chaque peigne RF ne peut
dépasser une largeur de ωr. Cette limite est encore plus restrictive pour l’ordre 0 qui ne peut dépasser une
largeur RF de 1

2ωr.
Autrement dit, la démultiplication des fréquences optiques dans le domaine RF montre qu’il n’est possible de

démultiplier le spectre optique que dans une certaine bande de fréquences donnée par la fréquence de répétition.
Ceci signifie qu’il n’est possible d’exploiter dans le domaine RF que, au maximum, un signal associé à la largeur
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Figure 1.5 – Schéma représentant le principe de la démultiplication des peignes optiques dans le domaine RF. Dans le
domaine optique, une dent du peigne rouge bat avec la dent du peigne bleu la plus proche mais aussi avec d’autres dents
plus éloignées. Dans le domaine RF, ces multiples battements entre toutes les dents des peignes optiques crées plusieurs
peignes RF identiques et centrés à un nombre multiple de fois la fréquence de répétition ωr. L’ordre m du peigne RF
avec m ∈ N correspond au peigne RF centré en mωr.

spectrale optique ∆νmax définie par :

∆νmax = Fdémul
ωr
2π

=
1

2π

ω2
r

∆ωr
. (1.25)

Cette dernière équation montre que la limite est contournable en jouant sur la différence de fréquence de
répétition ∆ωr. Plus celle-ci sera petite et plus il sera possible d’exploiter l’information provenant d’une largeur
spectrale optique ∆ν grande. Le choix de la différence de fréquence de répétition ∆ωr est donc important et il
faut donc veiller à ce que les peignes optiques aient une largeur ∆ν compatible avec les paramètres ωr et ∆ωr
s’il est souhaité pouvoir l’exploiter en entier.

En général, ce sera le peigne RF d’ordre 0 qui sera exploité, notamment pour des raisons de facilités et
de performances des équipements d’acquisition nécessaire. Toutefois, l’étude de l’ordre 0 induit une contrainte
supplémentaire, car celui-ci ne dispose que d’une plage exploitable de 1

2ωr vu que ce peigne est centré en 0.
Cette restriction correspond à une largeur du peigne optique comme devant donc être inférieure à :

∆ν 6 Fdémul
ωr
4π

=
1

4π

ω2
r

∆ωr
. (1.26)

1.3 Spectroscopie à deux peignes de fréquences

1.3.1 Introduction
Les peignes de fréquences possèdent un certain avantage à être employés dans le domaine de la spectroscopie.

Toujours selon le fait que les instruments basés sur de l’électronique ne peuvent mesurer des fréquences optiques,
il est donc tout aussi impossible de mesurer des fréquences associées à des raies d’émission ou d’absorption de
certains gaz. Comme nous l’avons vu pour la métrologie des fréquences, l’utilisation de peignes de fréquences
permet de contourner le problème et les raies d’émissions d’un gaz sont alors déterminables selon le même
principe que nous avons déjà détaillé. Dans le cas de la spectroscopie d’absorption, la résolution du problème
est plus compliquée car il faudrait pouvoir résoudre les dents du peigne pour pouvoir effectuer une analyse.
Comme nous l’avons vu, ceci est quasiment impossible si le peigne possède une résolution élevée (c’est à dire
une basse fréquence de répétition) et il est donc plus utile d’utiliser la technique d’interférométrie à deux peignes
de fréquences qui est alors désignée par spectroscopie à deux peignes de fréquences [12, 13, 52].

Avant de voir plus en détail l’application de l’interférométrie à deux peignes de fréquences à la spectroscopie,
abordons quelques notions de spectroscopie qui nous serons utiles pour la suite. Cette partie ne se veut être
exhaustive sur le thème de la spectroscopie d’absorption des gaz mais celle-ci présentera toutefois les différentes
grandeurs et formules qui seront abordées par la suite dans ce manuscrit.
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1.3.2 Spectroscopie d’absorption des gaz
Nous nous intéressons ici à la spectroscopie d’absorption des molécules en phase gazeuse. La restriction à

cet état particulier de la matière est purement intentionnelle car les études qu’il est possible de faire avec les
peignes de fréquences sont bien plus pertinentes sur les gaz que sur des liquides ou solides. En effet, les études
sur les solides demandent des échantillons transparents, ce qui est très restrictif, et les liquides montrent des
raies d’absorption très larges ce qui n’est pas adapté à des peignes de fréquences ayant un spectre relativement
peu large comme ce dont nous disposerons. Gardons toutefois à l’esprit que ces analyses sont tout à fait possibles
et présentes dans la littérature [53–55].

1.3.2.1 Loi de Beer-Lambert

Considérons un échantillon de matière en phase gazeuse à pression et température constante. Cet échantillon
est éclairé par une source incidente d’intensité Ii dépendante du nombre d’onde σ (souvent exprimé en cm−1

par les scientifiques du domaine, convention que nous garderons dans la suite). L’intensité transmise par le gaz
It est régie par la loi de Beer-Lambert qui s’écrit sous la forme suivante :

It(σ) = Ii(σ) exp(−k(σ)L) (1.27)

où It
Ii

est la transmission, kL l’absorbance avec k le coefficient d’absorption et L la longueur d’absorption, c’est
à dire la longueur traversée par la lumière dans l’échantillon. Le coefficient d’absorption k s’exprime sous la
forme suivante :

k(σ) = PpΦ(σ) avec Φ(σ) = Sα(σ) (1.28)

où Pp est la pression partielle de l’échantillon, Φ la section efficace d’absorption, S l’intensité spectrale de la
raie et α une fonction représentant le profil d’absorption de l’échantillon gazeux.

Cette modification d’intensité lors du passage de la lumière dans l’échantillon est due aux transitions éner-
gétiques internes aux atomes et molécules. Celles-ci se présentent sous plusieurs formes qui sont les suivantes :
Électronique Elles sont liées à la présence d’électrons (libres, liaisons, etc.) : l’interaction lumière-matière peut

faire naître un couplage photons-électrons qui se manifeste surtout aux basses longueurs d’onde telles que
dans le domaine des ultraviolets,

Vibrationnelle Elles sont liées à la présence de liaisons chimiques dans les molécules et résultent des vibrations
moléculaires : ici, l’interaction lumière-matière peut se manifester par un couplage photons-phonons qui
est en particulier présent dans l’infrarouge,

Rotationnelle Elles résultent de la rotation de la molécule : l’interaction lumière-matière est ici aussi un
couplage photons-phonons mais qui se manifeste à une énergie plus basse que pour une transition vibra-
tionnelle, ce qui la rend en particulier visible dans les micro-ondes/térahertz.

Dans les études rapportées dans ce manuscrit, nous nous intéresserons seulement aux contributions rota-
tionnelles et vibrationnelles couplées (nous allons revenir sur ce point plus bas). Concernant les transitions
électroniques, celles-ci sont trop complexes à exciter dans notre cas, car il faut disposer d’une énergie élevée
pour pouvoir atteindre la gamme de l’ultraviolet. Gardons à l’esprit que des études sur la spectroscopie élec-
tronique sont possibles avec des peignes de fréquences mais relativement compliquées et peu présentes dans la
littérature [56, 57].

1.3.2.2 Profils spectraux de raies d’absorption

La loi de Beer-Lambert (1.27) montre qu’un échantillon gazeux possède un profil d’absorption particulier
en fonction du nombre d’onde σ. Ces profils d’absorption dépendent de nombreux paramètres physiques comme
la température du gaz, la pression, sa concentration, etc. Pour une raie d’absorption particulière, il est possible
d’observer au moins trois profils distincts en fonction de ces paramètres physiques ce qui correspond à trois
régimes différents. La Figure 1.6a montre ces différents profils de raies que nous détaillons maintenant.

Régime doppler Le premier régime qu’il est possible d’obtenir est le régime doppler. Celui-ci est visible
lorsque l’échantillon dispose d’une basse pression et d’une température élevée. Dans ces conditions, la distribution
de vitesses des molécules dans l’échantillon est liée à l’agitation thermique et le profil d’absorption suit une loi
gaussienne dont la forme est la suivante :

αG(σ) =

√
ln(2)

π∆σ2
G

exp

(
− ln(2)

(
σ − σ0

∆σG

)2
)

avec ∆σG = σ0

√
2 ln(2)kT

mc2
(1.29)

où k est la constante de Boltzmann, m la masse de la molécule et σ0 le nombre d’onde central de la raie.
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Régime lorentzien Le second régime observable est le régime lorentzien. Contrairement au régime doppler,
celui-ci est visible lorsque l’échantillon dispose d’une haute pression et d’une basse température. Sous ces condi-
tions, la distribution de vitesses des molécules du gaz est liée aux collisions et le profil d’absorption suit une loi
lorentzienne dont la forme est donnée par :

αL(σ) =
1

π

∆σL
∆σ2

L + (σ − σ0)2
avec ∆σL = ΓP (1.30)

où Γ est le coefficient d’élargissement collisionnel du gaz étudié. Dans le cas d’un mélange de gaz, par exemple
d’un gaz 1 et 2 où nous nous intéressons à une raie du gaz 1, ∆σL possède la forme suivante :

∆σL = Γ1/2(P − Pp) + ΓPp (1.31)

où Pp est la pression partielle du gaz 1, Γ1/2 le coefficient d’élargissement collisionnel du gaz 1 induit par la
présence du gaz 2 et P la pression totale du mélange.

Le profil d’absorption peut être décrit de manière plus complexe avec des paramètres supplémentaires tel
que le coefficient de décalage en pression des raies δ. En effet, le nombre d’onde central de la raie σ0 se retrouve
légèrement décalé en fonction de la pression du gaz, ce qui se traduit par un changement σ0 → σ∗0 dans les
équations précédentes tel que :

σ∗0 = σ0 + δ1/2(P − Pp) + δPp (1.32)

où δ1/2 est le coefficient de décalage en pression du gaz 1 induit par la présence du gaz 2.
D’autres paramètres pourraient être ajoutés pour une modélisation encore plus complète du profil lorentzien

tel que la dépendance des paramètres à la température. Toutefois, ces contributions sont relativement faibles
par rapport à celles que nous avons déjà traitées, en particulier à température ambiante, et les données sont
beaucoup plus rares à trouver car difficiles à mesurer. Dans ces conditions, nous nous limiterons aux paramètres
que nous avons décrit plus haut.

Régime de Voigt Enfin, le troisième régime observable est un régime intermédiaire entre le doppler et le
lorentzien qui est nommé le régime de Voigt. Il est difficile de donner des limites hautes et basses générales en
pression et température dans lesquelles un régime prend le dessus sur un autre, car cette différence dépend de la
molécule considérée, de la raie étudiée, etc. Toutefois, il est possible de prendre un cas particulier pour observer
cette dépendance, ce qui est présenté à la Figure 1.6b où le rapport ∆σG/∆σL est calculé pour une plage de
pression et de température.

Il est possible d’observer que le régime lorentzien est bien plus important que le régime doppler pour des
conditions standards de pression et température (environ 1 atm et 295 K). Toutefois, même si le régime doppler
contribue peu, il est important de le prendre en compte, en particulier pour effectuer des mesures précises. Dans
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Figure 1.6 – Graphiques montrant différentes caractéristiques de profils d’absorption en phase gazeuse. Les profils
sont tracés à partir des équations (1.29), (1.30) et (1.33) en utilisant une largeur ∆σG = ∆σL = 1.
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ce cas, une raie d’absorption se décrit alors par un profil qui est donné par la convolution du profil gaussien et
lorentzien. Celui-ci a une forme qui est donnée par :

αV(σ) = (αG ∗ αL)(σ) (1.33)

qu’il est possible d’écrire plus explicitement sous la forme suivante :

αV(σ) =
∆σL
∆σ2

D

ln(2)√
π3

ˆ ∞
−∞

e−t
2


ln(2)

∆σ2
L

∆σ2
D

+

(√
ln(2)

∆σD
(σ − σ0)− t

)2


−1

dt . (1.34)

L’intégrale apparaissant dans l’équation précédente est difficile à calculer analytiquement mais il est possible de
l’approximer, ce qui nous sera très utile pour les analyses numériques ultérieures. Une des formules approchées
couramment utilisée pour le profil de Voigt est la suivante [58, 59]. La largeur de raie du profil ∆σV est donnée
par :

∆σV = 0,5346∆σL +
√

0,2166∆σ2
L + ∆σ2

G (1.35)

et la forme du profil de raie est donnée par :

α(σ) = α(σ0)

(
(1− x)e−0,693y2

+
x

1 + y2
+ 0,016(1− x)x

(
e−0,0841y2,25 − 1

1 + 0,021y2,25

))
(1.36)

où sont définies les quantités α(σ0), x et y telles que :

α(σ0) =
(
2∆σV(1,065 + 0,447x+ 0,058x2)

)−1
x =

∆σL
∆σV

y =
|σ − σ0|

∆σV
. (1.37)

1.3.2.3 Branches et bandes d’absorption

Les profils de raies spectrales que nous venons d’aborder permettent de s’intéresser aux raies d’absorption
de manière individuelle. Toutefois, ces raies ne sont pas isolées mais regroupées selon des branches d’absorption,
elles mêmes regroupées en bandes d’absorption correspondant à des modes de vibrations de la molécule. Ici,
nous explicitons plus en détail à quoi correspondent ces branches et bandes d’absorption en nous restreignant
aux molécules diatomiques ou triatomiques linéaires, seuls types de molécules que nous rencontrerons dans
ce manuscrit. Pour commencer, intéressons nous aux bandes d’absorption. Comme nous venons de l’évoquer,
celles-ci correspondent à des modes de vibration particuliers de la molécule et ces différents modes, pour une
molécule triatomique linéaire, sont illustrés à la Figure 1.7 et sont les suivants :

— Mode ν1 : correspond à un étirement symétrique de la molécule,
— Mode ν2 : correspond à une torsion parallèle ou perpendiculaire au plan de la molécule (mode dégénéré),
— Mode ν3 : correspond à un étirement asymétrique de la molécule.

ν1 ν2 ν2 ν3

Figure 1.7 – Schéma représentant les différents modes de vibration qu’il est possible d’observer pour une molécule
triatomique linéaire telle que le CO2.

Notons que pour une molécule diatomique, seul le mode ν1 existe. L’excitation de ces modes pris individuel-
lement correspondra à l’observation de bandes fondamentales. D’un autre côté, les harmoniques de ces modes
peuvent être excitées, ce qui donne naissance à des bandes telles que la 2ν1 ou la 3ν3 par exemple. De plus, les
différents modes existants et leurs harmoniques peuvent ne pas être excités individuellement, ce qui implique
l’existence de bandes de combinaison. Par exemple, si les modes ν1 et ν3 sont excités en même temps, la bande
observée sera la ν1 + ν3. Enfin, si la molécule n’est pas initialement dans son état fondamental, par exemple si
la molécule est déjà dans le mode ν1 et que le mode 2ν1 est excité, alors la bande 2ν1 − ν1 sera observée.

Comme nous étudions des molécules en phase gazeuse, les deux modes de rotation d’une molécule linéaire
peuvent aussi être excités en même temps que leurs modes de vibration, ce qui donne lieu à un couplage
rotationnel-vibrationnel. Ainsi, les bandes d’absorption que nous venons de décrire se divisent en deux ou
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trois branches nommées P, Q et R, la branche Q n’étant pas toujours autorisée. Ces branches correspondent
respectivement à une différence du nombre rotationnel J entre l’état initial et final de ∆J = −1, 0, 1 (seules
variations possibles de J dues aux règles de sélection). Pour finir, les branches sont composées d’une multitude
de raies, chacune différenciée par leur moment angulaire total (spin nucléaire exclu).

De cette façon, nous pouvons identifier une raie bien particulière, comme ce que nous avons fait à la Fi-
gure 1.6b où l’exemple de la raie 58 de la branche P (simplifié en P(58)) de la bande ν3 du CO2 a été choisi.

1.3.3 Montages expérimentaux à deux peignes de fréquences
Maintenant que les bases sur la spectroscopie d’absorption des gaz sont posées, intéressons nous désormais

aux montages à deux peignes de fréquences permettant d’effectuer de la spectroscopie.

1.3.3.1 Généralités

La spectroscopie d’absorption à deux peignes de fréquences peut se faire selon deux montages distincts.
Ceux-ci sont représentés à la Figure 1.8. Le premier type de montage représenté à la Figure 1.8a montre que
deux peignes de fréquences à des fréquences de répétition légèrement différentes sont générés puis couplés.
L’ensemble est ensuite envoyé dans une cuve contenant un gaz et la sortie est récupérée puis dirigée vers un
détecteur qui permet de révéler le spectre RF. Le deuxième type de montage, présenté à la Figure 1.8b, montre
qu’un seul peigne est envoyé à travers la cuve puis est couplé avec le second peigne à fréquence de répétition
légèrement différente. Ensuite, de même que dans le premier cas, les deux peignes sont envoyés sur un détecteur
pour obtenir le spectre RF.

Peigne
à ωr

Peigne
à ωr + ∆ωr

Cuve
Coupleur Détecteur

V

ωRF

(a) Les deux peignes de fréquences sont combinés puis envoyés
dans la cuve.

Peigne
à ωr

Peigne
à ωr + ∆ωr

Cuve
Coupleur Détecteur

V

ωRFφ

ωRF

(b) Un seul peigne de fréquences est en contact avec la cuve
et les deux peignes sont ensuite combinés.

Figure 1.8 – Montages typiques permettant d’effectuer de la spectroscopie d’absorption à deux peignes de fréquences.

Bien que les deux montages semblent équivalents, ils possèdent quelques différences non négligeables. Dans
le cas du montage où un seul peigne est envoyé à travers la cuve, la spectroscopie à deux peignes permet non
seulement d’obtenir le signal d’absorption de l’échantillon placé dans la cuve, mais elle permet aussi de récupérer
le changement de phase induit par l’échantillon : c’est le spectre de dispersion. Toutefois, le spectre d’absorption
détecté est deux fois moins intense que dans un montage où les deux peignes sont envoyés dans la cuve. Pour
mettre ceci en évidence, il suffit d’effectuer le changement Ã → Ã exp

(
− 1

2kL− inL
)
dans l’équation (1.22)

où k est le coefficient d’absorption, n l’indice de réfraction de l’échantillon et L la longueur de la cuve. Ce
changement correspond à l’atténuation du milieu (loi de Beer-Lambert en amplitude) ainsi qu’à l’apparition
d’un déphasage induit par le changement d’indice du milieu (dispersion) [60]. Si un seul peigne traverse la cuve,
alors l’équation (1.22) devient alors :

t1(ωRF) = Ã2(ωp − ω0 + ω) exp

(
−1

2
k(ω)L− in(ω)L

)
X∆ωr (ωRF) , (1.38)

tandis que dans le cas où deux peignes traversent la cuve, l’équation (1.22) devient :

t1(ωRF) = Ã2(ωp − ω0 + ω) exp (−k(ω)L)X∆ωr (ωRF) . (1.39)

Dans ce dernier cas, le déphasage s’annule, ce qui est logique puisque les deux peignes voient le même chemin
optique. La contrepartie est que le signal détecté est deux fois plus intense que dans le premier cas, et donc la
sensibilité meilleure. Notons toutefois que l’utilisation de cette configuration est soumise à certaines conditions.
En effet, le changement Ã → Ã exp

(
− 1

2kL− inL
)
n’est pas équivalent pour les deux peignes puisque ceux-ci
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ont un taux de répétition légèrement différent, et donc l’absorption k1 et l’indice n1 vus par le premier peigne
ne sont pas exactement les mêmes que l’absorption k2 et l’indice n2 vus par le second peigne. De fait, si les
deux peignes traversent la cuve, l’équation (1.22) est plus rigoureusement donnée par :

t1(ωRF) = Ã2(ωp − ω0 + ω) exp

(
−1

2
(k1(ω) + k2(ω))L− i(n1(ω)− n2(ω))L

)
X∆ωr (ωRF) . (1.40)

Cependant, cette dernière équation peut être approximée par l’équation (1.39) si la fréquence maximale du peigne
RF est suffisamment petite par rapport à la largeur typique des raies d’absorption étudiées. Si le peigne RF est
restreint à l’ordre 0, cette valeur peut être choisie comme étant 1

2ωr, et cela revient à dire que l’échantillonnage
des raies d’absorption avec les peignes doit être significatif. Si cette condition est respectée, alors k1(ω) ≈
k2(ω) ≈ k(ω) et n1(ω) ≈ n2(ω) ≈ n(ω), et nous retrouvons l’équation (1.39). Par exemple, dans les expériences
que nous effectuerons, 1

2ωr sera de maximum 150 MHz et les largeurs des raies que nous étudierons seront
de l’ordre de la dizaine de GHz. Cette différence de deux ordres de grandeur justifiera dans notre cas cette
approximation et donc, dans la suite du manuscrit, nous nous intéresserons uniquement au montage où les deux
peignes passent dans la cuve. Ceci est aussi motivé par le fait que le spectre de dispersion n’apporte que peu
d’informations supplémentaires dans le cas de la spectroscopie des gaz. Nous noterons toutefois que, dans un
contexte autre que la spectroscopie, le spectre de dispersion peut être très intéressant comme par exemple, pour
des mesures de dispersion dans les guides d’onde [61], ou des mesures de distances faibles telles que pour la
vibrométrie [62].

Que les spectromètres à deux peignes de fréquences soient basés sur l’une ou l’autre configuration que nous
avons présentées au dessus, ceux-ci peuvent être développés suivant des conceptions diverses et variées. Il est
possible de séparer les montages existants en deux catégories distinctes : la première regroupe les montages
où les deux peignes de fréquences sont générés distinctement, tandis que la deuxième regroupe les montages
disposant d’une seule source laser permettant de générer ensuite les deux peignes de fréquences. Nous verrons
que ces deux catégories apportent chacune avantages et inconvénients.

1.3.3.2 Montages à deux sources distinctes

Les premières expériences à deux peignes de fréquences, le montage de F. Keilmann et al. en 2004 ou celui
de I. Coddington et al. en 2008, furent basées sur des montages où les deux peignes étaient générés indépen-
damment [47, 48]. Aujourd’hui, de nombreux montages sont toujours développés de cette manière [63]. Dans
cette configuration, deux lasers impulsionnels à modes bloqués distincts (généralement des lasers femtosecondes)
délivrent deux peignes de fréquences avec des taux de répétition légèrement différents. Le premier, appelé aussi
le peigne local (local comb en anglais), dispose d’une fréquence de répétition ωr tandis que le deuxième, appelée
le peigne sonde (probe comb en anglais), dispose d’une fréquence de répétition ωr + ∆ωr.

Dans cette configuration à deux lasers distincts, la cohérence entre les deux peignes est quasi-inexistante
d’origine et il est donc impossible d’obtenir un signal d’interférence ayant la forme d’un peigne dans le domaine
RF. Il y a donc une nécessité d’effectuer des opérations sur les lasers afin que le signal de battement entre
les raies des deux peignes ait une largeur très inférieure à ∆ωr. Ainsi et uniquement de cette manière, il sera
possible de résoudre un peigne dans le domaine RF. Les opérations nécessaires sont dénommées des opérations
d’asservissements entre les lasers et consistent en général à faire en sorte que les deux peignes aient la même
fréquence ω0. De plus, pour obtenir un signal exploitable dans le domaine RF, il faut que les fréquences de
répétition des lasers et ω0 soient relativement constantes au cours de l’expérience, il est dit que les lasers
doivent êtres stabilisés en fréquences. Les opérations nécessaires à cette stabilisation sont diverses et variées
et consistent en général à asservir les cavités lasers en température, en courant, etc., ce qui peut être coûteux
en matériel et en complexité du montage [48, 64, 65]. Toutefois, certains montages arrivent à des temps de
fonctionnement de plusieurs dizaines de jours [66]. Notons aussi que ces asservissements existent aussi pour des
montages basés sur des microrésonateurs [67].

1.3.3.3 Montages à source unique

Les montages à source unique pour l’interférométrie à deux peignes de fréquences sont plus récents. Le but
de ces montages est de s’affranchir d’un des plus gros désavantages des montages à deux sources lasers qui est
le besoin d’effectuer des opérations d’asservissements. Ces montages sont alors qualifiés d’être en free-running.
Comme nous l’avons vu précédemment, les opérations d’asservissement peuvent être très complexes ce qui ne
permet pas une grande portabilité du montage en dehors des laboratoires. En conséquence, d’autres types de
montages à deux peignes de fréquences ont été élaborés et en particulier des montages reposant sur une source
laser unique.

L’idée derrière la naissance de ces montages est la suivante. Étant donné que nous utilisons une technique
interférentielle, si deux peignes sont créés à partir d’une même source laser initiale, alors la cohérence mutuelle
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entre les deux peignes est intrinsèquement déjà présente et il est alors possible de les faire interférer. De cette
manière, l’interférométrie à deux peignes de fréquences est relativement plus simple à mettre en œuvre. En
général, la source laser initiale est un laser continu de grande qualité spectrale, c’est à dire dont la largeur
spectrale est fine (de l’ordre de la centaine de kHz). Ensuite, ce laser est séparé en deux faisceaux distincts
qui seront chacun façonnés pour obtenir un peigne sur chaque bras. Bien entendu, les opérations à effectuer
doivent être équivalentes sur les deux bras sous peine de perdre la cohérence existante. Ces opérations doivent
aussi permettre de fixer avec une bonne précision la fréquence de répétition de chaque peigne. Ces nouvelles
contraintes font que les choix de conceptions sont limités, mais il existe tout de même plusieurs techniques
possibles basées sur :

— Des microrésonateurs [53, 54],

— Des modulateurs de phase [68–70],

— Des modulateurs d’intensité [71],

— Des modulateurs de Mach-Zehnder [72–75],

— Des combinaisons de plusieurs modulateurs électro-optiques [61, 76, 77],

— Des modulateurs acousto-optiques [30, 78],

— Des lasers fibrés à deux sorties [79, 80],

— Des techniques hybrides [81–84],

— Etc.

Cette liste n’est pas exhaustive mais recense les montages les plus utilisés dans la génération de peignes de
fréquences à partir d’une source unique pour application à l’interférométrie. Dans la section suivante, nous
nous intéresserons en détail à un de ces montages. Avant cela, toujours dans un cadre introductif, regardons un
exemple typique de montage à deux peignes de fréquences et leurs applications potentielles.

1.3.3.4 Description des montages à deux peignes de fréquences

Dans cette partie, nous nous intéressons aux montages à deux peignes de fréquences dans leur généralités.
Nous ferons abstraction de la façon dont ils sont générés et nous supposerons qu’ils sont déjà mutuellement
cohérents (intrinsèquement ou rendu par des opérations quelconques). Le but est de cerner les différentes parties
typiques des montages expérimentaux. La Figure 1.9 présente un schéma typique d’un montage à deux peignes
de fréquences que nous pouvons diviser en quatre parties distinctes.

Peigne à ωr MAO

Peigne à ωr + ∆ωr

Élargissement
spectral Couplage Filtrage Détection

Figure 1.9 – Schéma représentant le montage typique d’un interféromètre à deux peignes de fréquences. Les éléments
en pointillés peuvent être optionnels. MAO : modulateur acousto-optique.

Élargissement spectral Une fois les deux peignes rendus cohérents mutuellement, il y a en général besoin
d’élargir le spectre des peignes. Ceci sera en particulier vrai pour les montages à deux peignes de fréquences
issus d’une source unique (à l’exception des microrésonateurs) car les impulsions délivrées par ces montages ne
disposent d’un spectre que de quelques nanomètres de largeur, ce qui est insuffisant pour certaines applications.
Pour ce faire, la méthode la plus couramment utilisée pour élargir un peigne de fréquences est d’avoir recours
à des effets non-linéaires dans une fibre optique. Nous détaillerons plus en détails ce passage dans le prochain
chapitre puisque tout un travail a été réalisé dans ce sens.

Couplage des peignes Lorsque les peignes sont élargis, il est ensuite procédé au couplage des deux peignes
afin qu’ils puissent interférer. Pour des applications spectroscopiques, une cuve contenant l’élément à analyser
est placée avant ou après le couplage (cf. Figure 1.8 comme nous l’avons déjà abordé). Ce couplage peut être
fait avec une lame séparatrice ou bien un coupleur fibré selon que le montage soit construit à l’air libre ou non.

Contournement du problème du repliement Une fois le couplage des peignes effectué, un problème va
survenir lors de la détection du peigne RF. Nous avons abordé plus haut que l’interférométrie à deux peignes de
fréquences réalise une démultiplication dans le domaine RF des fréquences optiques, et qu’il existe une limite
d’exploitation du peigne RF suivant l’ordre qui sera analysé. De plus, comme déjà évoqué, l’ordre 0 sera en

Page 19/114



CHAPITRE 1. PEIGNES DE FRÉQUENCES ET INTERFÉROMÉTRIE Alexandre Parriaux

général privilégié, mais dans ce cas, il faut alors faire attention au spectre symétrique que nous avons mis en
évidence avec l’équation (1.23). En effet, celui-ci étant défini sur les fréquences négatives mais le terme étant
centré également en 0, certaines de ses composantes se retrouvent sur les fréquences positives et se mélangent
donc avec les raies issues du peigne défini par l’équation (1.22).

Ce problème de superposition des fréquences négatives et positives des peignes est appelé le problème du
repliement, et celui-ci va induire un brouillage des raies du peigne RF. Pour s’en affranchir, il existe deux
solutions. La première consiste à décaler la fréquence centrale d’un des peignes optiques d’une valeur judicieuse-
ment choisie ωdec. De cette manière, le peigne RF d’ordre 0 ne sera plus centré en 0 mais en ωdec ce qui permet
d’exploiter la totalité du spectre, mais toujours sur une plage comprise entre 0 et 1

2ωr. Le choix judicieux de
ωr et ∆ωr permet alors d’éviter le recouvrement entre les différents ordres de peignes RF. Cette solution de
décalage spectral peut être mise en œuvre en utilisant un modulateur acousto-optique sur un des peignes avant
élargissement spectral.

La deuxième solution pour palier au problème du repliement consiste à filtrer spectralement les peignes
optiques après le couplage. En plaçant le filtre sur une plage judicieuse de manière à ne garder que les fréquences
RF positives (ou négatives), le repliement est alors évité. Cette technique a toutefois le désavantage de perdre
de l’information puisque nous supprimons alors une partie du spectre. D’un autre côté, cette solution peut
présenter certains avantages comme la suppression de bruits optiques venant d’amplificateurs ou encore une
augmentation du rapport signal sur bruit [85, 86]. Les deux manières de traiter le problème sont schématisées
à la Figure 1.10.

0

Sans décalage ni filtre

Voltage

ωRF 0

Avec décalage

Voltage

ωRFωdec 0

Avec filtre

Voltage

ωRF

Figure 1.10 – Schéma présentant le problème du repliement entre les peignes RF définis par les équations (1.22) et
(1.23) (représentés en rouge et bleu sur ce schéma), et les deux méthodes permettant de s’en affranchir. À gauche, il
est possible de voir que les deux peignes RF se recouvrent, ce qui a pour conséquence de brouiller le signal utile. Au
centre, il est montré qu’en décalant un peigne optique d’une fréquence ωdec, le peigne d’ordre 0 n’est alors plus centré en
0 mais en ωdec, ce qui évite le repliement. À droite, les conséquences de l’utilisation d’un filtre optique sont présentées :
le repliement est évité mais une partie du signal est supprimée.

Détection du peigne radio-fréquences La dernière brique d’un montage à deux peignes de fréquences
est la détection du peigne RF. Celle-ci se fait en général avec une photodiode dont la bande passante est au
moins aussi grande que la borne supérieure de l’ordre du peigne RF qu’il est envisagé de détecter. Par exemple,
pour l’ordre 0, ceci équivaut à une bande passante de 1

2ωr. Si la fréquence de répétition est de l’ordre de
la centaine de MHz, alors la photodiode nécessaire est relativement simple, peu coûteuse et n’a pas besoin
de caractéristiques très évoluées. Pour des raisons pratiques, un filtrage électrique est en général utilisé pour
discriminer uniquement les fréquences appartenant à l’ordre du peigne choisi. De plus, pour éviter des effets
non-linéaires sur la photodiode dus à la détection d’un signal d’intensité trop élevée, il peut être judicieux
d’atténuer le signal optique et d’amplifier le signal électrique de la photodiode avant acquisition. L’acquisition
consiste alors en la détection d’un signal temporel constitué des battements entre les différentes impulsions
des deux trains d’impulsions se recouvrant. L’ensemble des battements observés par la photodiode est appelé
un interférogramme dont un exemple typique est montré à la Figure 1.11a. En effectuant ensuite la TF de
l’interférogramme, le peigne RF associé est révélé et un exemple est montré à la Figure 1.11b.

Applications spectroscopiques Pour finir, les applications spectroscopiques et notamment l’extraction d’un
signal d’absorption se fait de la manière suivante. Pour révéler le signal d’absorption, il convient d’enregistrer une
référence, c’est à dire un spectre RF lorsque l’échantillon gazeux à analyser n’est pas disposé sur le chemin des
peignes optiques. Ensuite, le peigne de fréquences avec l’échantillon à analyser peut être enregistré et le signal
d’absorption s’extrait par comparaison de la ligne de base du spectre de référence et d’absorption. La calibration
en fréquence du spectre obtenu s’effectue en utilisant la formule de démultiplication (1.24) des peignes optiques
vers le domaine RF. Toutefois, cette calibration se fait à un décalage en fréquence près car l’information sur la
fréquence porteuse des peignes est perdue lors du passage dans le domaine RF. Deux solutions sont possibles pour
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Figure 1.11 – Exemple d’interférogramme et de spectre RF obtenus avec un montage à deux peignes de fréquences.

compenser ce décalage. Si les peignes sont référencés, il est aisé d’en déduire la fréquence de décalage. Toutefois,
si le montage opère en free-running, les peignes ne sont en général pas référencés et il est difficile d’en déduire la
fréquence de décalage. Un moyen de contourner le problème est de recaler le spectre d’absorption obtenu avec
une référence externe, comme la fréquence centrale d’une raie d’absorption donnée dans la littérature ou dans
une base de données comme HITRAN [87]. Cette solution sera celle choisie pour tous les spectres enregistrés et
présentés dans ce manuscrit.

1.4 Génération de peignes par modulation électro-optique
Comme nous l’avons vu dans les sections précédentes, un peigne de fréquences n’est rien d’autre que le

spectre optique associé à un train d’impulsions bloquées en phase. Tout l’art dans la génération d’un peigne
est donc de créer un laser à modes bloqués. Ceci peut se faire de différentes manières comme par exemple,
avec un absorbant saturable (le blocage de mode est alors dit passif) ou une modulation de la cavité laser (le
blocage de mode est alors dit actif), ce qui était le cas dans les quelques montages expérimentaux que nous
avons présentés à la section 1.1.2. Toutefois, les peignes créés de cette manière ne permettront pas d’effectuer
de la spectrométrie à deux peignes de fréquences basée sur une source unique, ce qui complexifie un montage
potentiel pour utiliser cette technique puisqu’il faudra alors avoir recours à des asservissements de lasers. Dans
cette partie, nous allons décrire d’une manière détaillée une façon de générer des peignes qui permet ensuite
d’effectuer de la spectrométrie à deux peignes de fréquences basée sur un montage à source unique. Ce montage
expérimental sera la base de toutes les expériences que nous réaliserons par la suite et celui-ci repose sur des
composants bien particuliers que sont les modulateurs électro-optiques (MEO) dont nous commençons par
décrire le fonctionnement.

1.4.1 Généralités sur l’effet électro-optique et les modulateurs

Avant d’introduire les MEOs, rappelons quelques bases sur l’effet électro-optique qui est un effet non-linéaire
regroupant plusieurs phénomènes. D’une manière générale, un effet électro-optique est un phénomène qui modifie
l’indice de réfraction d’un matériau suite à l’application d’un champ électrique statique. Lors du passage d’une
onde électromagnétique (EM) dans le matériau, cette modification de l’indice de réfraction impose alors une
phase sur l’onde traversante. L’effet électro-optique peut être vu comme un phénomène de mélange d’ondes
entre une onde EM et un champ électrique statique [88].

Plusieurs phénomènes peuvent être définis comme un effet électro-optique. Le premier est l’effet Pockels où
le changement dans l’indice de réfraction d’un matériau est proportionnel à l’amplitude du champ électrique
statique appliqué. Nommé d’après F. Pockels qui a étudié le phénomène [89], cet effet électro-optique a en
réalité été découvert indépendamment par A. Kundt et W. Röntgen [90, 91]. L’effet Pockels est aussi nommé
l’effet électro-optique linéaire et ne peut apparaître que dans des matériaux non-centrosymétrique car il s’agit
d’un effet non-linéaire du second ordre.
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Un second effet électro-optique est l’effet Kerr qui montre que le changement dans l’indice de réfraction
d’un matériau est proportionnel au carré de l’amplitude du champ électrique statique appliqué [92]. Cet effet
peut apparaître dans tous matériaux car il s’agit d’un effet non-linéaire du troisième ordre mais il en résulte que
son efficacité est beaucoup plus faible que celle de l’effet Pockels. Dans la suite du manuscrit, nous ne verrons
que l’utilisation de l’effet Pockels car c’est le phénomène majoritairement utilisé pour fabriquer des MEOs.
De ce fait, lorsque l’adjectif « électro-optique » sera utilisé, celui référera à l’effet Pockels que nous décrivons
maintenant.

1.4.1.1 Effet Pockels

Considérons un milieu non-centrosymétrique, anisotropique, non actif optiquement et sans perte. La relation
constitutive D = ε0εE, quand ses composantes sont explicitées, peut être écrite sous la forme suivante :

Di = ε0

∑

j

εijEj ⇐⇒ Ei =
1

ε0

∑

j

ηijDj (1.41)

où ε0 est la permittivité diélectrique du vide, ε le tenseur permittivité et η le tenseur inverse de ε. Dans tous
systèmes de coordonnées xi avec i = {1, 2, 3}, l’ellipsoïde des indices peut être écrite :

3∑

i=1

3∑

j=1

(
1

n2

)

ij

xixj = 1 . (1.42)

Les constantes
(

1
n2

)
ij

décrivent l’indice de réfraction dans les coordonnées xi et sont symétriques en ij car
le tenseur permittivité est symétrique à cause du matériau que nous avons considéré ici. En changeant de
repère pour le repère cristallographique, nous trouvons que

(
1
n2

)
ij

= ηij . De plus, en supposant que η peut être
décomposé en série de Taylor par rapport aux composantes du champ électrique appliqué E, en nous restreignant
au terme linéaire, nous avons :

ηij = η
(0)
ij +

∑

k

rijkEk + o(Ek) (1.43)

où r est le tenseur décrivant l’effet électro-optique linéaire. Sachant que η est réel et symétrique, r est alors
symétrique dans ses deux premiers indices. Par commodité, le 3 × 3 × 3 tenseur rijk peut être contracté en
un 3 × 6 tenseur rhk en utilisant le réarrangement des indices suivant : h = 1 → ij = 11, h = 2 → ij = 22,
h = 3 → ij = 33, h = 4 → ij = 23/32, h = 5 → ij = 13/31 et h = 6 → ij = 12/21. Ainsi, la variation de
l’indice de réfraction peut être écrite de la manière suivante :

∆

(
1

n2

)

h

=
∑

j

rhjEj . (1.44)

Les coefficients rhj sont les coefficients électro-optiques et nous donnent les variations de l’indice de réfraction
relatif au champ électrique statique appliqué.

1.4.1.2 Modulateurs électro-optiques basiques

En utilisant les concepts vus au dessus, nous présentons maintenant trois basiques composants électro-
optiques capables de moduler une propriété particulière d’un champ EM, c’est à dire des MEOs. Ceci nous
permettra de conceptualiser plusieurs caractéristiques fondamentales des MEOs. Notons que tous les MEOs
existants sont basés sur l’application d’une phase sur une onde EM incidente mais lorsque cet effet est utilisé
dans un montage expérimental particulier, cette modulation de phase peut conduire à la modulation d’une autre
propriété du champ EM.

Modulateur de phase Considérons un cristal uniaxe comme du phosphate de monopotassium (KDP) d’axes
cristallographiques (x, y, z) et tel que le tenseur rhj est différent de zéro seulement pour r41, r52 et r63. En
appliquant un champ statique électrique longitudinal Ez (qui est généralement appelé le signal RF ) sur le
cristal le long de l’axe z, le système d’axes principaux se modifie en (x′, y′, z). L’ellipsoïde des indices est ainsi
modifiée et les indices de réfractions sont donnés par :

nx′ = no −
1

2
n3
or63Ez ny′ = no +

1

2
n3
or63Ez (1.45)
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où no est l’indice de réfraction ordinaire. En considérant un champ EM se propageant selon la direction z et
polarisé linéairement selon l’axe x′ ou y′, une phase ∆ϕ va être induite par effet électro-optique et, pour une
polarisation selon l’axe y′, ∆ϕ est donnée par :

∆ϕ = (ny′ − no)
2πL

λ
=
πn3

or63V

λ
(1.46)

où L est la longueur du cristal et V = EzL est la tension associée au signal RF appliqué. Une phase ∆ϕ est
donc imprimée sur le champ EM incident ce qui nous donne un modulateur de phase (MP).

Il peut être utile d’introduire la quantité Vπ qui est la tension nécessaire pour induire une phase de π. ∆ϕ
est alors donnée par :

∆ϕ = π
V

Vπ
avec Vπ =

λ

n3
or63

. (1.47)

La constante du modulateur K = π
Vπ

est nommée la profondeur de modulation. Avec du KDP, nous avons
r63 = 10.5 pm.V−1 et no = 1.514 à 546,1 nm donc à cette longueur d’onde, l’application numérique nous donne
Vπ = 15 kV [88].

Modulateur de polarisation Le MP vu au dessus peut être légèrement modifié en ajoutant un ou deux
polariseur(s) pour obtenir un modulateur de polarisation. Dans le cas du MP, nous injectons le champ EM
suivant l’un des axes principaux x′ ou y′ ce qui implique que l’état de polarisation reste le même en sortie.
Toutefois, si un polariseur permet d’injecter une onde EM à 45° des axes principaux, un retard ∆ϕ entre les
composantes va naître tel que :

∆ϕ = ∆n
2πL

λ
= (ny′ − nx′)

2πL

λ
=

2πn3
or63V

λ
= π

V

Vπ
avec Vπ =

λ

2n3
or63

. (1.48)

Ici, la tension Vπ a une signification plus profonde puisqu’à cette tension particulière, le modulateur tourne la
polarisation de π

2 et est donc équivalent à une lame demi-onde. Notons qu’un MP est le cas particulier d’un
modulateur de polarisation où la rotation de polarisation est nulle. À la sortie du cristal, un deuxième polariseur
avec la même orientation que le premier est généralement utilisé pour projeter les composantes du champ EM
sur un même axe.

Modulateur d’intensité Finalement, un modulateur d’intensité (MI) peut être construit en ajoutant une
lame quart-d’onde après un modulateur de polarisation placé dans une configuration polariseur-analyseur croisés.
Le schéma d’un tel montage est placé à la Figure 1.12.
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Laser incident L

h

x
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Figure 1.12 – Schéma montrant le montage expérimental d’un modulateur d’intensité basique basé sur l’effet électro-
optique avec un champ électrique statique longitudinal appliqué sur un cristal de longueur L et de hauteur h. Pour
que la lumière puisse se propager, une ouverture peut être découpée dans les électrodes (en jaune), ou des électrodes
transparentes sont utilisées.

Le polariseur initial est utilisé afin d’obtenir une polarisation linéaire particulière de l’onde EM incidente
sur le cristal, ce qui pratiquement est aussi le cas pour les autres MEOs. Après avoir traversé le cristal et la
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lame quart-d’onde, l’onde EM que nous considérons se propageant selon la direction z va voir ses composantes
acquérir une différence de phase ∆ϕ donnée par :

∆ϕ = ∆n
2πL

λ
+
π

2
=

2πn3
or63V

λ
+
π

2
=
πV

2Vπ
+
π

2
avec Vπ =

λ

4n3
or63

. (1.49)

Cette dernière équation montre l’utilité de la lame quart-d’onde en sortie : la tension Vπ est réduite d’un facteur
2 par rapport à un modulateur de polarisation et d’un facteur 4 par rapport à un MP, l’application numérique
donnant ici Vπ = 3,75 kV.

Après l’analyseur, nous pouvons introduire la transmission (ou fonction de transfert) T du montage qui est
donnée par :

T =
|Esortie|2
|Eentrée|2

= sin2

(
1

2
∆ϕ

)
= sin2

(
πV

4Vπ
+
π

4

)
. (1.50)

Si V est statique, T est fixée mais si V est dépendant du temps, nous obtenons alors un MI. Le déphasage de
π
2 induit par la lame quart-d’onde justifie aussi l’utilisation de ce composant. En effet, dans l’expression de la
fonction de transfert, ce terme de phase supplémentaire permet de fixer le modulateur à un point d’opération
(aussi appelé point de modulation) bien particulier qui, dans notre cas, est le point de quadrature. Ceci nous
donne une fonction de transfert qui est linéaire au voisinage du point de quadrature ce qui permet d’éviter
certaines distorsions du signal optique obtenu par rapport au signal RF appliqué au modulateur. Pour illustrer
ceci, considérons un signal RF temporel V possédant une tension crête V0. Si πV0

4Vπ
� 1, nous avons alors :

T = sin2

(
πV

4Vπ
+
π

4

)
=

1

2

(
cos

(
πV

4Vπ

)
+ sin

(
πV

4Vπ

))2

=
1

2
+
πV

4Vπ
+ o

(
V 2

0

)
. (1.51)

Ainsi, au voisinage du point de quadrature, T est approximativement linéaire. La fonction de transfert T de
l’équation (1.50) est tracée à la Figure 1.13 avec son approximation linéaire au voisinage du point de quadrature.
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Figure 1.13 – Graphique montrant la fonction de transfert d’un modulateur d’intensité basique réglé à son point de
quadrature avec plusieurs autres points caractéristiques et l’approximation linéaire au voisinage du point de quadrature.

1.4.1.3 Modulateurs électro-optiques basés sur un montage interférométrique

Les modulateurs que nous avons décrits au dessus sont généralement peu utilisés car ils ne sont pas très
efficaces. En effet, l’un des principaux désavantage de ces MEOs est la tension Vπ nécessaire qui peut facilement
atteindre plusieurs kilovolts, ce qui n’est pas pratique. Ainsi, il y a une volonté de rechercher des matériaux
avec la plus basse tension Vπ, c’est à dire avec le plus haut coefficient électro-optique possible. La plupart des
MEOs actuels sont donc basés sur du niobate de lithium LiNbO3 mais des études sont aussi orientées vers le
titanate de baryum BaTiO3 [93], ou encore le silicium [75]. Dans le même but de recherche d’efficacité, il est plus
intéressant d’utiliser un champ électrique statique transverse à la place d’un champ longitudinal. Premièrement,
cela évite l’utilisation d’électrodes qui doivent nécessairement être transparentes à la longueur d’onde incidente,
ou d’utiliser des électrodes avec une ouverture adéquate comme montré sur la Figure 1.12. Deuxièmement,
l’utilisation d’un champ électrique transverse donne une tension V = Exh où h < L est la hauteur du cristal et
dans ce cas, la tension Vπ est alors proportionnelle à h

L ce qui donne des valeurs de Vπ de l’ordre de la dizaine
de volts lorsque le cristal est correctement taillé.
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Un deuxième désavantage des MEOs que nous avons vu plus haut est leur architecture relativement simple
qui est sujette à des effets parasites, ce qui diminue leur efficacité et la qualité de la modulation. En particulier
pour un MI, ajouter des polariseurs et des lames d’onde font que les performances du MI reposent sur les
caractéristiques de ces composants. Ainsi, d’autres architectures ont été étudiées et il a été démontré qu’une
structure interférométrique pouvait permettre d’obtenir une efficacité améliorée des MEOs. L’idée est d’intro-
duire le matériau électro-optique dans un interféromètre, usuellement un interféromètre de Mach-Zehnder [94,
95]. Ce design particulier permet de remplacer le polariseur de sortie par un phénomène d’interférence et ainsi
pouvoir utiliser des tensions plus faibles [96]. Un MEO est donc souvent appelé un modulateur de Mach-Zehnder
et deux architectures sont généralement disponibles et présentées à la Figure 1.14.

Figure 1.14 – Schéma montrant les deux plus courants modulateurs électro-optiques basés sur un interféromètre de
Mach-Zehnder. À gauche, modulateur de Mach-Zehnder à simple entrée et à droite, modulateur de Mach-Zehnder à
double entrée.

Le principe de ces modulateurs est le suivant. En premier, des guides d’onde sont imprimés sur un matériau
électro-optique qui est taillé de manière adéquate selon ses axes cristallographiques. En entrée, le guide commence
avec un séparateur 50/50 qui est fait avec une jonction en Y pour créer deux bras. Les deux bras sont ensuite
recouverts d’électrodes qui seront utilisées pour appliquer le signal RF et une tension statique indépendamment.
Les deux tensions vont induire un effet électro-optique et donc induire une phase sur le champ EM incident.
La nouvelle tension statique est appelée la tension de bias et est ajoutée afin de pouvoir sélectionner un point
de modulation particulier du MEO. Par exemple, un bias de Vπ

2 induit un déphasage de π
2 ce qui imite la lame

quart-d’onde utilisée dans le MI basique que nous avons vu plus haut, et donc fixe le modulateur à son point
de quadrature.

Suivant si les bras de l’interféromètre sont assujettis au même ensemble d’électrodes ou non, le modulateur
de Mach-Zehnder est respectivement qualifié d’être à simple entrée ou à double entrée. En sortie, les deux bras
sont recombinés avec une deuxième jonction en Y ce qui donne lieu à un phénomène d’interférence. Pour un
modulateur de Mach-Zehnder à simple entrée, les phases appliquées sur les deux bras peuvent être les mêmes ou
bien avec des signes opposés suivant comment les électrodes sont déposées. Dans le premier cas, le modulateur
est dans un mode dit push-push ce qui est équivalent à un pur MP tandis que dans le second cas, le modulateur
est dans un mode dit push-pull et est équivalent à un pur MI.

Plus de détails sur les MEOs peuvent être trouvés dans la référence [97].

1.4.2 Génération de peignes par modulation électro-optique

Dans la partie précédente, nous avons vu que plusieurs MEOs existent et tous sont capables de générer un
peigne de fréquences [97]. Pour le mettre en évidence, nous allons nous intéresser à un simple MP. En effet,
comme les modulateurs de polarisation ou d’intensité sont basés eux aussi sur une modulation de phase par
effet électro-optique, l’étude du MP suffit à mettre en évidence comment un MEO peut générer un peigne.

1.4.2.1 Génération de peignes par modulation de phase

Considérons une source laser continue de fréquence porteuse ωp, d’amplitude A0, injectée dans un MP de
profondeur de modulation K. Le modulateur est piloté par un générateur de tension sinusoïdale à une fréquence
de modulation ωm. Le champ électrique délivré par le générateur est donc de la forme V (t) = V0 sin(ωmt), où V0

est la tension crête. À la sortie du modulateur, le champ du laser continu injecté acquiert une phase ∆ϕ = KV (t)
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et donc le champ sortant s’écrit :

A(t) = A0e
iωptei∆ϕ = A0e

iωpteiKV0 sin(ωmt) . (1.52)

Dans le domaine fréquentiel, l’amplitude du spectre est donné par la TF de l’équation précédente et nous avons :

Ã(ω) = Fω (A(t))) = A0δ(ω − ωp) ∗
(ˆ ∞
−∞

eiKV0 sin(ωmt)e−iωt dt

)
. (1.53)

En utilisant l’identité de Jacobi-Anger, c’est à dire en développant des ondes planes en une série d’ondes
cylindriques [98], nous obtenons :

Ã(ω) = A0δ(ω − ωp) ∗
(ˆ ∞
−∞

∞∑

n=−∞
Jn(KV0)eit(nωm−ω) dt

)
= A0

∞∑

n=−∞
Jn(KV0)δ(ω − nωm − ωp) (1.54)

où Jn sont les fonctions de Bessel du premier ordre. La dernière équation montre que le spectre optique est un
peigne dont les fréquences sont définies par :

ω ≡ ωn = nωm + ωp avec n ∈ Z . (1.55)

Si ωp est décomposée selon ωp = kωm + ω0, avec k ∈ N et ω0 la fréquence de décalage à l’origine, alors
l’équation (1.55) est donnée par ωn = (n+k)ωm+ω0 ce qui est équivalent à l’équation (1.10) lorsque les indices
sont renumérotés. Cependant, pour des peignes générés avec des MEOs, l’équation (1.55) est bien plus pratique
à utiliser et plus naturelle car elle fait apparaître la fréquence du laser initial ωp qui est généralement connue
contrairement à ω0 qui doit être mesurée. Exprimée de cette manière, l’entier n donne le numéro de la ligne du
peigne par rapport à sa fréquence centrale ωp fixée à n = 0.

Un MP est donc bien capable de générer un peigne de fréquences et il en va de même avec les autres MEOs
existants [97]. Toutefois, en vue des applications spectroscopiques que nous effectuerons plus tard, il existe
certains avantages à utiliser des MIs plutôt que des MPs. En effet, les spectres générés par des MEOs sont assez
étroits, ce qui est d’autant plus vrai avec un MP lorsque la fréquence de répétition choisie est relativement
basse (<1 GHz). Une possibilité pour améliorer ce point consiste en l’utilisation de plusieurs MPs en série,
mais cette solution implique une gestion optimale du signal RF entre les modulateurs, et donc l’utilisation de
délais, ce qui complexifie le montage expérimental [99, 100]. De plus, même en cascadant des MPs, les spectres
sont toujours relativement étroits, et il y a donc un besoin de les élargir, ce qui s’effectue généralement avec
des effets non-linéaires dans une fibre optique (nous reviendrons sur ce point). Or cet élargissement ne peut
se faire qu’avec des puissances crêtes relativement élevées, ce qui est beaucoup plus facile à obtenir en régime
impulsionnel qu’en régime continu, régime délivré en sortie d’un ou plusieurs MPs. Le montage expérimental
doit donc être ensuite doté d’un moyen pour générer des impulsions, ce qui ajoute des contraintes techniques et
matérielles supplémentaires comme l’utilisation d’un MI après modulation de phase (ce qui permet également
d’aplatir le peigne) [99, 101, 102], et/ou d’une fibre optique pour gérer la phase spectrale des impulsions [99,
103]. Un schéma de montage expérimental illustrant tout ceci est présenté à la Figure 1.15a au côté d’un peigne
typique qu’il est possible de générer avec ce montage à la Figure 1.15b.
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Figure 1.15 – (a) Schéma représentant un montage expérimental permettant de générer un peigne de fréquences par
modulation de phase. Le modulateur d’intensité et la fibre optique sont des composants utilisés pour obtenir un train
d’impulsions, caractéristique généralement souhaitée pour obtenir des puissances crêtes relativement élevées. (b) Spectre
simulé montrant un exemple de peigne qu’il est possible de générer avec le montage de (a).
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Contrairement aux MPs, les MIs peuvent générer directement des impulsions en limite de Fourier, ce qui
est un avantage considérable. De plus, il est possible de n’utiliser qu’un seul MI pour générer un peigne, ce qui
simplifie le montage expérimental. Dans la suite, nous nous restreindrons donc uniquement aux MIs puisque
toutes les études expérimentales que nous présenterons ont été réalisées avec ces MEOs. Détaillons maintenant
le montage expérimental permettant de générer un peigne avec un MI.

1.4.2.2 Génération de peignes par modulation d’intensité

Lorsqu’un peigne est généré avec un MP, ce dernier doit être piloté avec un générateur électrique (le signal
RF). Pour un MI, il est également possible de faire la même chose et de le piloter avec une tension V (t) =
V0 sin(ωmt) mais en sortie nous n’obtiendrons pas d’impulsions. Pour ce faire, il convient d’utiliser un générateur
d’impulsions électriques pour piloter le MI et de fixer le point de fonctionnement du modulateur à zéro. De
cette manière, le modulateur effectuera une véritable conversion électrique-optique et nous obtiendrons un train
d’impulsions en sortie.

Laser
1560 nm

EDFA MI EDFA

fr

GPE

Figure 1.16 – Montage permettant de créer un
peigne de fréquences par modulation d’intensité. Les
éléments EDFA sont des amplificateurs fibrés dopés
aux ions erbium Er3+. GPE : générateur de pulses
électriques.

Un montage expérimental permettant de générer un
peigne grâce à un MI aux alentours de 1,55 µm est présenté
à la Figure 1.16. Ce montage commence par une source la-
ser continue accordable en longueur d’onde aux alentours de
1,55 µm qui est amplifiée par un amplificateur à fibre op-
tique dopée aux ions erbiums (EDFA). Le laser est ensuite
dirigé vers un MI contrôlé par un générateur d’impulsions
électriques. Ce générateur est lui même piloté par un géné-
rateur de tension sinusoïdale qui fixe la fréquence de répéti-
tion des impulsions ωr. La sortie du MI est ensuite amplifiée
avec un autre EDFA et nous obtenons un train d’impulsions
bloquées en phase, c’est à dire un peigne de fréquences dans
le domaine spectral.

Dans le montage expérimental que nous utiliserons par la
suite, le générateur d’impulsions électriques délivre des impulsions gaussiennes. Toutefois, si le signal électrique
possède une tension crête suffisante, le MI va saturer sur le haut des impulsions électriques, ce qui permet de
façonner légèrement les impulsions optiques générées en super-gaussiennes d’ordre 3, c’est à dire dont le profil
en intensité est de la forme :

|Am(t)|2 = |Am(t = 0)|2 exp

(
−
(
t

δ0

)2m
)

(1.56)

où m ∈ N∗ est l’ordre de la super-gaussienne et δ0 est la largeur à e−1 en intensité qui vaut ici δ0 = 26,6 ps.
Nous noterons que si m = 1, nous obtenons une forme gaussienne tandis que pour m→∞, la forme tend vers la
fonction porte. Le signal temporel qu’il est possible d’observer à la sortie du MI est présenté à la Figure 1.17a et
le spectre optique associé au train d’impulsions cadencé à 1 GHz est présenté à la Figure 1.17b. Cette dernière
figure montre bien un peigne de fréquences dont l’enveloppe est un sinus cardinal.

Bien qu’un MI puisse générer un train d’impulsions aisément, une différence assez importante existe avec un
train d’impulsions généré, par exemple, par un laser femtoseconde. En effet, certaines limitations techniques font
qu’un MI ne peut rigoureusement pas éteindre complètement le signal d’entrée, c’est à dire découper le signal
continu en revenant strictement à une intensité optique nulle. En sortie du modulateur, il reste donc toujours
une composante continue résiduelle de la source initiale, un fond continu. Il est dit que le MI dispose d’un
taux d’extinction τext fini qui est défini comme le rapport entre la puissance de l’impulsion et la puissance du
fond. La composante continue est en général relativement faible, moins d’un millième de la puissance crête des
impulsions générées par le modulateur, mais il est nécessaire de la prendre en compte pour divers phénomènes
physiques que nous rencontrerons car elle peut être néfaste.

1.4.2.3 Montage à deux peignes de fréquences par modulation d’intensité

Nous venons de voir comment il était possible de générer un peigne de fréquences grâce à un MI. Pour des
applications à la spectrométrie à deux peignes, il est nécessaire de disposer d’un deuxième peigne de fréquences.
Avec une architecture basée sur des MIs, il est possible de construire un montage basé sur une source unique
dont le schéma expérimental est présenté à la Figure 1.18a. Ce montage est peu différent de celui permettant
de générer un peigne de fréquences présenté à la Figure 1.16. L’astuce ici est d’utiliser une séparatrice (où dans
notre cas un coupleur puisque le montage est tout fibré) pour créer deux faisceaux qui seront chacun envoyés
dans un MI. Ces deux MIs sont contrôlés par des générateurs électriques possédant une fréquence de répétition
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(a) Impulsion observée à la sortie d’un MI. En rouge
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(b) Spectre optique observé à très haute résolution
(5 MHz) d’un train d’impulsions cadencé à 1 GHz.

Figure 1.17 – Impulsion temporelle et spectre optique observables à la sortie du montage présenté à la Figure 1.16.
Une impulsion super-gaussienne d’ordre 3 étant proche d’une impulsion porte, son spectre est déjà très proche d’un sinus
cardinal.
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|||
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Figure 1.18 – (a) Schéma représentant un montage à deux peignes de fréquences basé sur des modulateurs d’intensité.
(b) L’ajout de circulateurs et d’une fibre optique hautement non-linéaire au montage de (a) permet d’élargir les peignes
de fréquences de manière cohérente entre eux. La cuve et le détecteur permettent de réaliser de la spectroscopie. GPE :
générateur de pulses électriques, MAO : modulateur acousto-optique. FHNL : fibre hautement non-linéaire.

légèrement différente. En sortie des MIs, nous disposons donc de deux peignes de fréquences mutuellement
cohérents entre eux puisqu’ils sont créés de la même manière et à partir de la même source.

Toutefois, si le montage est employé tel que nous venons de le décrire, effectuer de la spectroscopie sera très
difficile. En effet, les MIs ne peuvent générer des impulsions qu’avec une largeur maximale égale à leur bande
passante électro-optique, c’est à dire aux alentours de 25 ps (ou 40 GHz). Dans notre cas, celles-ci seront des
impulsions super-gaussiennes d’ordre 3 de largeur 50 ps, comme présenté à la Figure 1.17a. De fait, le spectre
associé ne s’étend que sur quelques dizaines de GHz comme il est possible de le voir à la Figure 1.17b. Comme
dans tout montage à deux peignes de fréquences, il y a donc un besoin d’élargir le spectre afin de pouvoir
sonder une plus grande gamme de fréquences. Pour cela, nous allons utiliser des phénomènes non-linéaires dans
les fibres optiques que nous aborderons dans le chapitre suivant. D’ici là, nous admettrons qu’il est possible
d’élargir des spectres dans une fibre et nous terminons sur le montage expérimental.

L’élargissement spectral dans un montage à deux peignes de fréquences est complexe, car il doit être fait en
sorte que la cohérence mutuelle entre les deux peignes soit conservée. Ceci se traduit par le fait que pour élargir
les deux peignes, il convient d’utiliser la même fibre optique. En effet, élargir indépendamment les peignes dans
deux fibres optiques différentes induirait une différence de chemin optique, ainsi qu’une différence de bruit de
phase entre les deux peignes, ce qui détruirait la cohérence mutuelle. Il convient donc de trouver un moyen
pour utiliser la même fibre dans laquelle les peignes seraient élargis. Pour ce faire, il est possible d’utiliser des
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circulateurs comme montré sur le schéma du montage de la Figure 1.18b. Cette architecture est qualifiée d’être
en contra-propagative, puisque la fibre est utilisée de sorte que les peignes se propagent en direction opposées.
De fait, ils n’interagissent pas pendant l’élargissement ce qui évite la création d’un battement précoce. De
plus, le chemin optique pour chaque peigne est ainsi équivalent, de même pour le bruit de phase induit et les
inhomogénéités vues par les peignes. Au final, en utilisant qu’une seule fibre et des circulateurs, la cohérence
entre les deux peignes reste très élevée et en sortie nous obtenons notre spectre élargi. Pour finir, la suite du
montage suit le cas typique des montages à deux peignes de fréquences comme nous l’avons vu à la Figure 1.9 :
les peignes sont couplés grâce à un coupleur fibré, puis ils sont filtrés pour éviter le problème du repliement
(et/ou un modulateur électro-optique est utilisé), envoyés à travers une cuve et le signal d’interférence est détecté
avec une photodiode.

1.4.3 Limites et contournements

Jusqu’à présent, nous avons abordé en majorité les avantages des montages basés sur la modulation électro-
optique d’un laser continu. Toutefois, ceux-ci possèdent également des désavantages comparés à des montages
plus traditionnels comme ceux à base de lasers femtosecondes. Dans cette partie, nous allons mettre en évidence
certaines limites des montages basés sur des MEOs et les moyens possibles pour les contourner.

1.4.3.1 Longueur d’onde de travail

De nos jours, les MEOs sont majoritairement basés sur du niobate de lithium LiNbO3 qui possède une
bande de transparence du visible jusqu’à environ 5 µm. Cependant, pour obtenir une modulation électro-
optique efficace, les MEOs doivent être optimisés dans leur designs (guides, etc.), ce qui restreint la gamme
spectrale dans laquelle ils peuvent opérer. Bien qu’un MEO pourrait opérer en dehors de la région qui lui est
assignée, celui-ci ne sera alors pas optimisé et son efficacité risque de décroître : un voltage Vπ plus élevé sera
nécessaire, le taux d’extinction sera plus faible, etc. Ces désavantages indiquent que pour générer un peigne à
une longueur d’onde donnée, le MEO doit être choisi en accord. Les MEOs disponibles ne possèdent cependant
pas une gamme continue d’opération. Ceux-ci ayant été utilisé en premier lieu pour les télécommunications,
les plages spectrales disponibles sont indexées sur les bandes des télécommunications et il est donc possible de
trouver des MEOs dans la première bande des télécoms autour de 900 nm, dans la bande O alentour à 1300 nm,
dans la bande C+L alentour à 1550 nm et aux alentours de 2000 nm.

Bien qu’il serait possible de concevoir un MEO optimisé à toute longueur d’onde, l’effet électro-optique
décroît en fonction de la longueur d’onde. Ainsi, il est donc complexe d’obtenir un MEO efficace dans le moyen
infrarouge. Cependant, des études ont montré qu’il est possible d’obtenir de tels MEOs si les matériaux sont
modifiés, comme en utilisant du Si-on-LiNbO3 [104], ou du phosphore noir [105]. En parallèle, il est possible
d’accéder à certaines longueurs d’onde par conversion non-linéaire du peigne après sa création. Par exemple,
des cristaux ou des guides peuvent être utilisés pour générer des harmoniques ce qui donne des peignes dans
le domaine visible [106–109]. D’autre part, des phénomènes de mélanges d’ondes peuvent être utilisés ce qui
permet d’atteindre le moyen infrarouge [110–112].

De plus, convertir un peigne peut être plus intéressant que de l’élargir, notamment pour des décalages en
fréquences élevés mais aussi car un élargissement spectral peut poser des problèmes comme nous le verrons
dans la partie suivante. Différentes études ont été réalisées sur la conversion de peignes par effet non-linéaire
et ceux-ci sont schématisés à la Figure 1.19. Étant donné que deux études différentes seront effectuées sur ces
phénomènes de conversion, nous les introduisons ici.

νc 2νc 3νc
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Figure 1.19 – Schéma montrant différents phénomènes non-linéaires utilisables pour convertir un peigne. (a) Géné-
ration d’harmoniques, (b) génération par différence de fréquences et (c) mélange à quatre ondes dégénéré.
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Génération d’harmonique Une première approche pour convertir un peigne est d’utiliser la génération
d’harmonique dans un cristal, ce qui permet d’atteindre de plus hautes fréquences et donc typiquement le
domaine visible. Par exemple, la génération de seconde harmonique que nous avons déjà abordée peut être
réalisée en utilisant un cristal de beta-barium borate [108], des cristaux en LiNbO3 polarisés périodiquement
(PPLN) [106, 107], ou encore des guides d’onde [109]. Dans le second cas, uniquement un quasi accord de phase
est disponible et l’intensité de seconde harmonique augmente linéairement avec la longeur du cristal. Si une
puissance suffisante est disponible et si le cristal est correctement taillé, de plus hautes harmoniques peuvent
être générées en utilisant des effets non-linéaires du troisième ou du quatrième ordre [106]. Notons que pour la
n-ième harmonique générée, le peigne aura une largeur n fois supérieure à celle du peigne initial.

Génération par différence de fréquences Un autre effet disponible est la génération par différence de
fréquences (GDF) qui est un phénomène non-linéaire du second ordre. Ici, un laser continu de fréquence νp joue
le rôle de pompe, un peigne de fréquence centrale νi joue le rôle d’idler et par différence de fréquences, un signal
de fréquence νs peut être généré suivant la relation νp − νi = νs. La GDF peut être faite en utilisant un cristal,
mais une certaine flexibilité peut être acquise en utilisant des PPLNs. Dans ce cas, des signaux peuvent être
générés jusqu’à 5 µm (la limite de transparence du LiNbO3), mais le plus grand désavantage est l’utilisation
d’un laser continu d’une grande puissance qui peut être coûteux. La GDF est en général utilisée pour atteindre
le moyen-infrarouge [110–112], et nous reviendrons sur ce phénomène au chapitre 4 dans ce même but.

Mélange à quatre ondes Pour finir, un autre phénomène utilisable pour convertir des peignes est le mélange
à quatre ondes qui est un phénomène non-linéaire du troisième ordre. Celui-ci est en général obtenu dans une
fibre optique et est alors assimilable à un phénomène d’instabilité de modulation que nous aborderons dans la
partie suivante. Ici, le mélange à quatre ondes est dégénéré et le peigne à la fréquence νp joue le rôle de pompe,
un laser continu à la fréquence νi joue le rôle d’idler et un signal à la fréquence νs peut être généré suivant la
relation 2νp − νi = νs. Dans ce cas et contrairement au phénomène de GDF, le peigne possédera une largeur
double. Notons que l’idler n’est pas nécessairement un laser continu mais peut aussi être un peigne. Sous ces
conditions, il est possible que le phénomène se cascade et donc que le peigne converti joue par la suite le rôle de
pompe, l’ancienne pompe le rôle d’idler, et donc qu’il y ait création d’un quatrième peigne à 3νp−2νi [113, 114].
Notons également que ce phénomène est aussi possible dans des guides d’onde [115]. Ce phénomène sera décrit
plus en détails dans le chapitre 3 puisque nous l’utiliserons dans une expérience afin de convertir des peignes
aux alentours de 2 µm.

1.4.3.2 Accumulation du bruit de phase

Dans tout système physique, différentes sources de bruit peuvent être gênantes pour la stabilité d’un système
mais aussi pour réaliser certaines applications. Ceci est en particulier vrai pour la génération de peignes de
fréquences qui requiert un bruit de phase relativement faible. En effet, sachant qu’un peigne est le résultat de
l’interférence entre un ensemble d’impulsions, si celles-ci présentent individuellement une fluctuation aléatoire
de la phase trop importante (c’est à dire un bruit de phase élevé), alors le spectre ne pourra révéler une structure
en forme de peigne. Pour être plus précis, toute source de bruit va restreindre un peigne à acquérir sa forme
idéale qui est un ensemble de Diracs. Plus le bruit est important, et plus les dents du peigne se retrouveront
élargies [116, 117].

Pour mettre en évidence ce phénomène, reprenons l’équation (1.1) où nous avions considéré un train d’im-
pulsions idéal sans sources de bruit. La forme du train peut être adaptée pour prendre en compte plusieurs
sources de bruit telles qu’un bruit en amplitude ∆A0, un bruit de phase ψ, ou encore un bruit associé à la
période de répétition ∆T (aussi appelé jitter temporel). En effectuant ces changements dans l’équation (1.1), la
forme du train d’impulsions devient alors :

f(t) =

∞∑

n=−∞
((A0 + ∆A0(t))a(t) cos(ωpt− nϕ)) ∗ δ(t+ nT + ∆T (t)))eiψ(t) (1.57)

où a est l’enveloppe normalisée de l’impulsion définie sans bruit d’amplitude et dans ce cas, telle que A(t) =
A0a(t). Pour les lasers à modes bloqués conventionnels, toutes ces sources de bruit doivent être prises en
compte [116, 117]. Dans le cas de la génération de peignes avec des MEOs, le bruit de phase est la contribution
la plus importante, même si d’autres études telles que sur le jitter temporel ont été rapportées [118, 119].

Si uniquement le bruit de phase est pris en compte, l’équation précédente peut être simplifiée et nous avons
alors :

f(t) =

∞∑

n=−∞
((A(t) cos(ωpt− nϕ)) ∗ δ(t+ nT ))eiψ(t) . (1.58)
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Dans ce cas, tel que démontré à la référence [116], la densité spectrale de puissance S peut être obtenue et nous
avons :

S(ω) =
|Ã(ω − ωp)|2

T 2

∞∑

n=−∞

2∆ωl
(ω − ωn)2 + ∆ωl

(1.59)

où ∆ωl est la largeur d’une dent du peigne dépendante de ψ et ωn = nωr +ω0 comme défini précédemment. En
conséquence, le peigne prend une forme qui dévie de la forme idéale d’un ensemble de Diracs, celle-ci devenant
un ensemble de raies lorentziennes. Cette caractéristique d’élargissement des dents peut être très néfaste et ce,
en particulier lorsqu’un élargissement spectral du peigne est requis car les nouvelles dents générées voient leur
largeur augmenter avec leur indice n [120]. Si l’élargissement des dents devient trop important, c’est à dire
si trop de bruit de phase s’accumule sur les nouvelles dents générées, le peigne perd alors sa structure car la
cohérence se dégrade en n2 [121, 122].

Ce problème d’accumulation du bruit de phase a été mis en évidence par Ishizawa et al. de manière
théorique, et des mesures ont permis d’observer le phénomène [123]. Dans le cas d’un montage utilisant un
MI, il est possible de mettre en évidence ce phénomène et d’observer ses conséquences. La Figure 1.20 montre
l’exemple d’un élargissement spectral dans une fibre optique où un peigne de fréquences initialement généré
avec un générateur RF possédant soit un haut ou un bas bruit RF. Le choix d’un haut bruit RF est fait en
dégradant intentionnellement la partie électrique du montage, notamment en choisissant des paramètres non
adaptés pour le générateur de tension sinusoïdale. Dans ce cas, nous pouvons observer que le peigne possède
une structure qui n’est pas uniforme sur toute sa largeur spectrale (Figure 1.20a et Figure 1.20c), tandis que
dans le cas où le générateur délivre un bas bruit RF, les dents du peigne peuvent être observées uniformément
sur toute sa largeur (Figure 1.20b et Figure 1.20d).
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Figure 1.20 – Spectre optique enregistré avec une résolution de 5 MHz montrant l’élargissement spectral d’un peigne
généré avec un modulateur d’intensité piloté par un générateur RF possédant un (a) haut et (b) bas bruit de phase. (c)
et (d) sont des zooms respectifs de (a) et (b) montrant la structure du peigne de sortie et ses limitations.

De ces simples expériences et observations, il est clair que le bruit de phase joue un rôle important dans
l’élargissement d’un peigne de fréquences. En conséquence, il convient de contrôler ce bruit et plusieurs solutions
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ont été étudiées, notamment à base de rétro-contrôles sur la génération du peigne [121, 122, 124, 125]. Cependant,
ces techniques sont relativement coûteuses en matériel (utilisation de cavités Pérot-Fabry par exemple) et
complexes à mettre en place. Dans notre cas, pour des raisons de simplicité, nous ne mettrons pas en place de
moyens particuliers pour éviter l’accumulation du bruit de phase, mais nous ferons attention à ce que celui-ci
ne deviennent pas gênant pour les expériences que nous devons effectuer.

1.4.4 Applications et conclusion
Pour finir, citons quelques applications des peignes de fréquences générés par modulation électro-optique.

Pour celles basées sur des montages utilisant un seul peigne, nous pouvons citer :
— La spectroscopie directe [126–128],
— La génération de formes arbitraires [129–135],
— La photonique et métrologie dans le domaine RF [100, 136, 137],
— Les télécommunications et le cloaking [138–141],
— La calibration de spectrographes [125, 142, 143].

Concernant les applications basées sur des montages à deux peignes de fréquences générés avec des MEOs, nous
pouvons citer :

— La spectroscopie [72–74, 144–147],
— L’imagerie [49, 148–152],
— La mesure de distances [62, 76, 83, 153–159],
— Etc.
Nous pouvons en conclure que les peignes de fréquences générés avec des MEOs possèdent des domaines d’ap-

plications très variés, mais aussi que les montages à deux peignes ne sont pas réservés que pour la spectroscopie.
Plus de détails concernant les peignes générés avec des MEOs et leurs applications potentielles sont disponibles
sous la référence suivante : Alexandre Parriaux, Kamal Hammani et Guy Millot. “Electro-optic
frequency combs”. Dans : Adv. Opt. Photon. 12.1 (2020), p. 223–287 [97].

1.5 Conclusion
Dans ce chapitre, nous avons vu les fondamentaux concernant la génération de peignes de fréquences,

les montages expérimentaux existants permettant de les générer, ainsi que les applications qu’il est possible
d’effectuer avec ces spectres bien particuliers. Dans les applications, nous avons abordé une technique bien
particulière basée sur des peignes permettant d’effectuer de la spectroscopie, dont les principes fondamentaux
ont aussi été abordés. Parmi toutes les sources de peignes de fréquences existantes, les montages basés sur des
modulateurs électro-optiques ont été détaillés, aussi bien dans leur fonctionnement que dans leur limites. Dans la
suite de ce manuscrit, nous nous intéresserons en particulier au montage expérimental basé sur la génération de
peignes mutuellement cohérents avec des modulateurs d’intensité pour effectuer de la spectroscopie. Le prochain
chapitre s’intéresse principalement à la résolution d’un des problèmes de ce montage, la faible bande spectrale
des peignes.
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Chapitre 2

Propagation d’impulsions dans une fibre
optique

Dans le chapitre précédent, nous avons vu comment définir un peigne de fréquences ainsi qu’une technique
bien particulière permettant d’effectuer de la spectrométrie avec ces structures. Dans les montages associés,
nous avons aussi vu qu’il pouvait être nécessaire d’élargir le spectre des peignes ce qui, en général, s’effectue
dans une fibre optique. Ceci est en particulier vrai pour les peignes générés avec des MEOs étant donnée leur
faible largeur spectrale. Dans cette partie, nous présentons donc certaines notions propres aux fibres optiques
ainsi que quelques définitions pour appréhender les outils théoriques nécessaires à nos futures études. Le modèle
principal permettant de décrire la propagation d’une impulsion dans une fibre optique ainsi que les paramètres
et grandeurs physiques intervenants seront présentés ici. Cette partie n’est pas destinée à être exhaustive mais
le lecteur pourra se reporter à la référence bibliographique du domaine pour de plus amples détails [25].

2.1 Équation de propagation dans une fibre optique
Considérons une impulsion se propageant suivant un axe z dans une fibre optique monomode. Cette im-

pulsion est caractérisée par son champ électrique A(r, t) dont l’enveloppe est supposée lentement variable par
rapport aux variations rapides de l’onde porteuse (approximation SVEA). Il est supposé que les impulsions sont
suffisamment intenses pour induire une réponse non-linéaire du matériau composant la fibre, c’est à dire que
d’après les équations de Maxwell, l’équation de propagation de l’impulsion est donnée par :

∆A− 1

c2
∂2
tA = µ0∂

2
t (PL(r, t) + PNL(r, t)) (2.1)

où les vecteurs P sont respectivement les vecteurs polarisations linéaire et non-linéaire définis par le tenseur
réponse du système. Pour PNL, la réponse non-linéaire peut être supposée comme étant quasi instantanée,
approximation tout à fait valable pour des impulsions picosecondes, ce qui revient à négliger la diffusion Raman
(nous reviendrons sur cet effet plus bas). Sous ces conditions, l’enveloppe lentement variable de l’impulsion
A(z, t), dans le repère se déplaçant à la vitesse de groupe de l’onde (z, t), satisfait à l’équation suivante :

i∂zA+ i
α

2
A− β2

2
∂2
tA+ γ |A|2A = 0 (2.2)

où β2 est le coefficient de dispersion d’ordre 2 (en s2.m−1), γ est le coefficient non-linéaire ou coefficient Kerr
(en W−1.m−1) et α est le coefficient d’absorption (en m−1). L’équation (2.2) se nomme équation de Schrödinger
non-linéaire (ESNL) de par sa ressemblance avec l’équation de Schrödinger en mécanique quantique [25].

L’ESNL (2.2) est toutefois une équation approchée qui convient dans la majeure partie des cas mais qui
ne nous satisfera pas dans la suite de nos études. En effet, les effets de dispersion ne sont pris en compte que
jusqu’au deuxième ordre, ce qui est assez réducteur pour les phénomènes comme l’instabilité de modulation
que nous considérerons, notamment lorsque les spectres mis en jeu sont relativement étendus. De plus, même
si nous utiliserons majoritairement des impulsions picosecondes, l’effet Raman n’est pas négligeable pour tout
type de fibre, en particulier pour les fibres optiques hautement non-linéaires (FHNL). De fait, il convient mieux
d’utiliser l’équation de Schrödinger non-linéaire généralisée (ESNLG) qui, comme son nom l’indique, est plus
générale et est donnée par :

i∂zA+ i
α

2
A+

∞∑

n=2

in
βn
n!
∂nt A+ γ(1− fR) |A|2A+ γfRA

ˆ ∞
0

hR(t′) |A(z, t− t′)|2 dt′ = 0 (2.3)
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où les βn sont les coefficients de dispersion d’ordre n (coefficients issus du développement de Taylor de la
constante de propagation β généralement effectué à la fréquence de la porteuse ωp), hR la fonction réponse
Raman et fR un paramètre qui mesure la contribution Raman par rapport à la non-linéarité totale. Notons
que d’autres termes pourraient être rajoutés dans l’équation (2.3) ce qui permettrait de prendre en compte
des effets comme l’auto-raidissement [25]. Toutefois, ces effets non-linéaires d’ordre supérieur ne seront pas
rencontrés dans nos expériences, ce qui fait que nous ne les aborderons pas.

La première caractéristique des équations (2.2) et (2.3) est qu’elles possèdent une contribution non-linéaire.
Les puissances injectables dans une fibre font que ces contributions ne sont plus négligeables et celles-ci peuvent
même, en pratique, concurrencer les effets linéaires. Regardons plus en détail les différentes contributions de
l’ESNLG et leurs conséquences sur la propagation d’une impulsion.

2.1.1 Dispersion de la vitesse de groupe
Le membre

∑∞
n=2 i

n βn
n! ∂

n
t A dans l’équation (2.3) correspond à la dispersion de la vitesse de groupe. Dans un

milieu diélectrique, comme l’indice de réfraction n dépend en général des fréquences ω, alors celles-ci ne peuvent
se propager à la même vitesse : c’est la dispersion chromatique. Elle est caractérisée par une grandeur D (en
s.m−2) définie par :

D(λ) =
λ

c

d2n

dλ2
et reliée aux coefficients βn d’après D(ω) = − ω2

2πc

∞∑

n=0

βn+2

n!
(ω − ωp)n (2.4)

où λ est la longueur d’onde associée à ω, ωp est la fréquence à laquelle les coefficients βn sont déterminés et c la
vitesse de la lumière dans le vide. En conséquence, les fréquences vont se disperser lors de leur propagation dans
la fibre. La dispersion est dite normale si β2 > 0 et anormale si β2 < 0. Dans le cas normal, les basses fréquences
(« rouges ») vont se propager plus vite que les hautes (« bleues »), ce qui implique que les basses fréquences
vont se retrouver en avant de l’impulsion tandis que les hautes en arrière : il y a un glissement de fréquences,
c’est à dire naissance d’un chirp δω induit par la dispersion de la vitesse de groupe. Celui-ci est défini par :

δω = −∂tφ (2.5)

où φ est la phase temporelle de l’impulsion. Dans le cas anormal, ce sont les hautes fréquences qui se propagent
plus vite que les basses mais dans les deux cas, le spectre ne va pas changer, seule la forme de l’impulsion va être
affectée. En effet, la vitesse de groupe vg étant définie par vg = ∂βω = β−1

1 , deux fréquences voisines ne vont
donc pas voir la même vitesse de groupe. Il y aura alors une dispersion de la vitesse de groupe et l’impulsion va
s’étaler temporellement [25].

Il est possible de définir une longueur caractéristique à partir de laquelle les effets dispersifs agissent signi-
ficativement. C’est la longueur de dispersion LD définie par :

LD =
δ2
0

|β2|
(2.6)

où δ0 est la demi-largeur temporelle à e−1 du maximum d’intensité de l’impulsion.
La Figure 2.1 montre l’effet de la dispersion de la vitesse de groupe sur le profil temporel d’une impulsion

gaussienne de largeur initiale δ0 = 10 ps après 10 km de fibre supposée purement dispersive. Nous pouvons
constater qu’après propagation dans la fibre, le profil temporel est plus large d’un facteur 2 environ. Nous
pouvons aussi constater qu’après propagation, la puissance crête a diminuée, ici aussi d’un facteur d’environ
2. Ceci n’est pas une coïncidence car ces facteurs sont en réalité les mêmes. L’absence de pertes fait qu’il y a
conservation de l’énergie, or l’énergie d’une impulsion étant égale au produit largeur temporelle fois la puissance
crête, si l’une de ces quantités diminue/augmente alors la deuxième quantité augmente/diminue naturellement.
De plus, la fibre ayant été supposée purement dispersive, l’équation de propagation est alors l’ESNLG sans le
terme de perte et de non-linéarité :

i∂zA+

∞∑

n=2

in
βn
n!
∂nt A = 0 . (2.7)

Cette équation se résout en passant dans le domaine fréquentiel par TF et la solution est donnée par :

A(z, t) =
1

2π

ˆ
R
Ã(z = 0,Ω) exp

( ∞∑

n=2

in−1 βn
n!

Ωnz − iΩt
)

dΩ (2.8)

ce qui montre que dans le domaine spectral, nous avons :

|Ã(z,Ω)|2 = |Ã(z = 0,Ω)|2 (2.9)

c’est à dire conservation du profil spectral au cours de la propagation. Nous pouvons en conclure que dans un
régime purement dispersif, seul le profil temporel se retrouve modifié.
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(a) Gaussienne δ0 =10 ps et P10 km =10 W
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(b) Gaussienne δ0 =21,55 ps et P10 km =4,64 W

Figure 2.1 – Graphiques présentant une impulsion gaussienne respectivement avant et après propagation dans une
fibre optique (D = −14,970 ps.nm−1.km−1 à 1550 nm) de 10 km supposée purement dispersive. Les effets non-linéaires
et les pertes ont été négligés pour isoler la contribution liée uniquement aux effets de dispersion de la vitesse de groupe.

2.1.2 Atténuation linéaire
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Figure 2.2 – Graphique illustrant les contributions ma-
joritaires induisant une atténuation dans une fibre optique
en silice en fonction de la longueur d’onde. Le minimum se
situe aux alentours de 1550 nm pour 0,2 dB.km−1.

Le terme 1
2 iαA quantifie l’atténuation en puis-

sance dans la fibre due à l’absorption du signal par
le matériau, c’est à dire les pertes linéiques lors de la
propagation. Nous considérons ici une fibre optique
faite de silice, c’est à dire le matériau le plus couram-
ment utilisé pour la conception de fibres. Deux phéno-
mènes physiques sont en majeure partie responsables
de cette absorption. Le premier est la diffusion Ray-
leigh due à l’interaction photons-électrons et qui se
modélise, en dB.km−1, suivant la relation :

αRay = 1,7

(
0,87

λ(µm)

)4

. (2.10)

Le deuxième phénomène est l’absorption infrarouge
due à l’interaction photons-phonons, qui se modélise,
en dB.km−1, suivant la relation :

αIR = 7,81× 1011 exp

(−48,48

λ(µm)

)
. (2.11)

Nous obtenons donc l’atténuation totale de la silice donnée par α = αray +αIR. La Figure 2.2 montre les allures
typiques des différentes contributions en fonction de la longueur d’onde ainsi que l’absorption totale. Nous
pouvons remarquer que l’absorption atteint un minimum de 0,2 dB.km−1 aux alentours de 1,55 µm, ce qui fait
de cette plage spectrale un choix privilégié pour les télécommunications. Au dessus de 1,55 µm, l’absorption
augmente en fonction de la longueur d’onde pour atteindre 20 dB.km−1 à 2 µm. Au delà de 2 µm, la silice
devient de moins en moins transparente et devient même opaque à 2,3 µm, rendant impossible la propagation.

D’autres contributions peuvent donner lieu à des pertes lors de la propagation d’un signal dans une fibre
comme l’absorption ultraviolet ou les impuretés de la fibre. Pour ces dernières, l’exemple le plus contraignant est
la présence de molécules avec une liaison OH, en particulier à cause de l’eau omniprésente dans l’environnement
qui s’incruste dans les matériaux destinés à la conception de fibres. Selon la concentration, des pics d’absorptions
intenses entre 1,2 µm et 1,4 µm peuvent être observés mais les progrès technologiques en matière de conception
de fibres font qu’il est désormais possible de s’en affranchir.

2.1.3 Auto-modulation de phase
Comme déjà mentionné, les impulsions injectées dans une fibre peuvent être relativement puissantes. Les

effets non-linéaires ne sont alors plus négligeables et le terme γ |A|2A dans l’ESNL (2.2) va apparaître, induisant
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le phénomène d’auto-modulation de phase (AMP). Comme vu plus haut dans l’équation de propagation (2.1),
les intenses impulsions qui se propagent dans la fibre vont provoquer une réponse optique du milieu par une
polarisation non-linéaire. Celle-ci va entraîner une dépendance de l’indice de réfraction de la fibre à l’intensité
du champ électrique, c’est l’effet Kerr temporel et l’indice de réfraction peut alors s’écrire sous la forme :

n(λ, |A|2) = n0(λ) + n2 |A|2 (2.12)

où n0 est l’indice de réfraction linéaire et n2 l’indice de réfraction non-linéaire (en m2.W−1). La valeur de ce
dernier paramètre dépend de la longueur d’onde, du type de fibre, et est difficilement mesurable avec précision.
En effet, différentes techniques de mesure donnent différents résultats, et dans le cas d’une fibre standard à
1550 nm, n2 possède une valeur comprise entre 2,2×10−20 et 2,7×10−20 m2.W−1 [25]. n2 est relié au coefficient
Kerr par la relation :

γ =
2πn2

λAeff
avec Aeff =

(s
R2 |A(x, y)|2 dx dy

)2

s
R2 |A(x, y)|4 dxdy

(2.13)

où Aeff est l’aire effective de la fibre associée au mode spatial de fonction A(x, y). Dans le cas d’une fibre
monomode, A(x, y) est une gaussienne de largeur à mi-hauteur w (dont la valeur est proche du diamètre du
cœur de la fibre) et l’aire effective vaut alors Aeff = πw2

4 ln(2) .
Lors de la propagation, les impulsions vont donc modifier localement l’indice de réfraction de la fibre ce

qui va induire une modification de la phase instantanée φi de l’onde : il y a une modulation de la phase de
l’impulsion par l’impulsion, une auto-modulation. La fréquence instantanée ωi étant donnée par ωi = −∂tφi,
la modification de φi va donc entraîner une modification des fréquences ωi. Il y aura alors une création de
fréquences et le spectre va naturellement s’élargir tandis que le profil temporel reste inchangé [25]. En effet,
l’équation de propagation dans une fibre purement non-linéaire est alors l’ESNLG sans le terme de perte et
dispersion :

i∂zA+ γ |A|2A = 0 (2.14)

dont la solution est donnée par :
A(z, t) = A(z = 0, t) exp

(
iγ |A|2 z

)
(2.15)

ce qui montre que le profil temporel est invariant au cours de la propagation. Toutefois, la phase de l’impulsion
est modifiée lors de la propagation d’une grandeur γ |A|2 z ce qui induit une création de fréquences dans le
spectre.

De la même manière que la longueur de dispersion, il est possible de définir une longueur caractéristique à
partir de laquelle les effets non-linéaires agissent significativement. C’est la longueur non-linéaire LNL définie
par :

LNL =
1

γP0
(2.16)

où P0 est la puissance crête de l’impulsion injectée dans le milieu.
La Figure 2.3 montre l’effet d’AMP sur le profil spectral d’une impulsion gaussienne de largeur totale à

mi-hauteur initiale ∆ν = 26,5 GHz et de puissance crête 100 W après 50 m de fibre supposée purement non-
linéaire. Nous pouvons constater qu’après propagation dans la fibre, la largeur totale à mi-hauteur du spectre
s’est élargie d’un facteur de plus de 10.

2.1.4 Effet Raman

Pour finir, le terme γfRA
´∞

0
hR(t′) |A(z, t− t′)|2 dt′ dans l’équation (2.3) correspond à la contribution

Raman dont l’existence a déjà été mentionnée mais dont l’effet n’a pas encore été expliqué. L’effet Raman est un
phénomène de diffusion inélastique d’un photon venant de la lumière injectée dans la fibre avec les molécules du
matériau. Plus précisément, la diffusion Raman correspond à l’absorption d’un photon par le matériau qui n’est
pas ré-émis avec toute son énergie : l’énergie manquante est convertie en phonon par excitation vibrationnelle
des molécules du matériau.

Dans le cas d’une fibre optique en silice, l’énergie manquante correspond en majeure partie à une perte
d’énergie associée à un décalage en fréquence de 13,2 THz. Toutefois, la réponse Raman de la silice hR est
complexe et ne possède pas d’expression analytique, mais des formes approchées peuvent être utilisées [25, 160].
Une des formes la plus couramment utilisée de hR est la suivante :

hR(t) = (1− fb)
(
τ−2
1 + τ−2

2

)
τ1 exp

(
− t

τ2

)
sin

(
t

τ1

)
+
fb
τ2
b

(2τb − t) exp

(
− t

τb

)
(2.17)
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(a) Largeur spectrale ∆ν =26,5 GHz

−0,4 −0,2 0 0,2 0,4
−60

−40

−20

0

Décalage en fréquence (THz)

P
ui

ss
an

ce
(d

B
)

(b) Largeur spectrale ∆ν =280 GHz

Figure 2.3 – Graphiques présentant le spectre optique d’une impulsion gaussienne de puissance crête initiale P0 =
100 W respectivement avant et après propagation dans une fibre (γ = 2,22 W−1.km−1 à 1550 nm) de 50 m. Les effets
linéaires ont été négligés pour isoler la contribution liée uniquement à l’auto-modulation de phase.

où τ1 = 12,2 fs, τ2 = 32 fs, τb = 96 fs, fb = 0,21 et fR = 0,245. τ1 et τ2 sont des constantes reliées à
l’approximation que l’effet Raman est lié à la vibration des molécules de silice à une fréquence unique, et τb et
fb sont des constantes reliées à la présence d’un pic boson, caractéristique des matériaux amorphes. Notons que
dans l’ESNLG (2.3), hR(t) est normalisée de sorte que

´∞
0
hR(t) dt = 1.

La Figure 2.4a montre la forme de hR dans le domaine temporel mais il peut être intéressant d’étudier la
réponse Raman dans le domaine spectral h̃R avec h̃R(ω) = Fω(Θ(t)hR(t)) où Θ est la distribution d’Heaviside.
La Figure 2.4b montre la partie imaginaire et la partie réelle de h̃R. La partie imaginaire de h̃R est directement
liée au gain Raman et montre la présence d’un pic important aux alentours de 13,2 THz. Expérimentalement
parlant, l’effet Raman dans une fibre en silice conduira à la création d’une bande située à 13,2 THz du signal
injecté. Cet effet peut être néfaste puisqu’une partie de l’énergie du signal injecté dans la fibre peut se perdre.
De plus, lorsque l’effet Raman naît du bruit (effet Raman spontané), celui-ci peut entraîner des instabilités
dans les impulsions puisque les composantes spectrales générées sont alors incohérentes. Ceci est en particulier
vrai si la bande Raman générée se retrouve en dispersion anormale. Dans ce cas, si la bande a une puissance
suffisante, elle peut alors générer de l’instabilité de modulation (nous aborderons cet effet plus bas). Notons
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(a) Réponse Raman temporelle hR(t).
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(b) Réponse Raman spectrale h̃R(ω).

Figure 2.4 – Graphiques représentant, pour une fibre optique en silice, une approximation de la réponse Raman dans
le domaine temporel donnée par l’équation (2.17) et spectral. La réponse temporelle montre la non-instantanéité de l’effet
Raman, tandis que la réponse spectrale montre, en particulier avec sa partie imaginaire, les décalages en fréquences qui
sont plus ou moins susceptibles de subir un gain.
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aussi que si la bande Raman est assez puissante, elle peut aussi induire son propre effet Raman : il est dit
que l’effet Raman se cascade. En dispersion anormale, une cascade Raman naissante du bruit et accompagnée
d’instabilité de modulation va alors créer un supercontinuum incohérent, ce qui peut affecter le signal initial si
rien n’est fait pour le contrôler. Dans toutes les expériences que nous effectuerons, il convient donc de vérifier
que l’effet Raman n’est pas néfaste.

Pour terminer sur l’effet Raman, notons que pour des impulsions sub-picoseconde, c’est à dire des impulsions
avec des spectres larges, les hautes fréquences peuvent induire un gain sur les basses fréquences par effet Raman.
Ceci se manifeste par un décalage du spectre vers les basses fréquences, car l’énergie de l’impulsion se transfère
des hautes vers les basses fréquences. Cet effet de décalage par effet Raman est nommé effet Raman intra-
impulsion, mais nous ne serons pas concerné par celui-ci étant donné que les impulsions que nous utiliserons
seront bien trop longues pour observer cet effet.

2.1.5 Simulation numériques
Dans les sections précédentes, nous avons effectué quelques simulations numériques permettant de calculer

le champ A en sortie d’une fibre optique afin de mettre en évidence les effets des différentes contributions de
l’ESNLG (2.3). Dans la suite de ce manuscrit, nous réaliserons d’autres simulations numériques afin d’essayer
de prévoir les résultats de nos expériences, mais aussi pour vérifier que les paramètres choisis (longueur de fibre,
puissance crête initiale, etc.) sont bons et que les effets parasites comme l’effet Raman ne sont pas gênants. Ces
simulations numériques sont réalisées grâce à la technique suivante que nous décrivons mathématiquement en
premier lieu.

L’ESNLG (2.3) peut s’écrire sous la forme suivante :

∂zA = (L̂+ N̂)A (2.18)

où L̂ et N̂ représentent respectivement un opérateur linéaire et non-linéaire définis par [25, 161] :

L̂ =

∞∑

n=2

in+1 βn
n!
∂nt −

α

2
et N̂ = iγ(1− fR) |A|2 + iγfRF−1

ω

(
h̃R(ω)Fω

(
|A|2

))
. (2.19)

La solution de l’équation (2.18) à la sortie d’une fibre de longueur l peut être calculée numériquement en utilisant
le fait qu’il existe une solution exacte de l’équation (2.18) à une distance z + h donnée par :

A(z + h, t) = exp
(
h(L̂+ N̂)

)
A(z, t) . (2.20)

Étant donné que L̂ et N̂ sont des opérateurs qui ne commutent pas forcément, le développement de la dernière
équation doit être fait en utilisant la formule de Zassenhauss qui nous donne que :

exp
(
h(L̂+ N̂)

)
= exp

(
hL̂
)

exp
(
hN̂
)

exp

(
−h

2

2
[L̂; N̂ ]

)
exp

(
h3

6

(
2[N̂ ; [L̂; N̂ ]] + [L̂; [L̂; N̂ ]]

))
· · · (2.21)

où [ ; ] est l’opérateur commutateur. De ce développement, nous remarquons que des conditions particulières
sur h peuvent nous permettre de faire l’approximation suivante :

exp
(
h(L̂+ N̂)

)
≈ exp

(
hL̂
)

exp
(
hN̂
)

(2.22)

ce qui serait très avantageux pour effectuer des calculs numériques et ainsi obtenir le champ à la distance z+h.
En effet, plus le pas h est petit et plus les produits en puissance de h élevée de l’équation (2.21) tendent vers
1. Nous pouvons donc en conclure que plus h est petit, et plus l’erreur associée à l’approximation faite dans
l’équation (2.22) sera petite. Une conséquence de cette approximation est qu’elle nous permet de considérer que
les effets linéaires et non-linéaires agissent indépendamment sur la distance h. Concernant le choix de h pour
l’application numérique, celui-ci dépend généralement des conditions de l’expérience. Toutefois, il est possible
de choisir une définition comme la suivante :

h = min(LNL;LD)× 10−3 .

En effet, une telle condition relative aux longueurs caractéristiques linéaires et non-linéaires permet de contrôler
le pas h relativement à l’approximation recherchée de l’agissement indépendant entre les effets linéaires et
non-linéaires. Ce choix permet de garder un temps de simulation relativement court et d’obtenir une erreur
suffisamment faible, mais suivant la simulation à effectuer, il peut être utile de revoir cette définition.
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Après avoir choisi un pas h adapté, le calcul de A(z+h, t) se fait alors en deux étapes. La première consiste
à traiter les effets linéaires en passant dans le domaine spectral. En effet, nous avons vu que les phénomènes de
dispersion, lorsqu’ils étaient considérés seuls, pouvaient être traités dans le domaine spectral et que la résolution
de l’équation (2.7) possède une solution exacte qui consiste en l’ajout d’une phase. Nous avons donc :

A(z + h, t) ≈ F−1
ω

(
exp

(
i

( ∞∑

n=2

βn
n!
ωn + i

α

2

)
h

)
Fω
(

exp
(
hN̂
)
A(z, t)

))
. (2.23)

La deuxième étape consiste à traiter les effets non-linéaires dans le domaine temporel. Concernant ces effets, nous
avons vu que lorsque uniquement l’effet Kerr est considéré, la résolution de l’équation (2.14) possède aussi une
solution exacte qui consiste en l’ajout d’une phase. L’ajout de l’effet Raman ne complique pas le raisonnement
lorsque celui-ci est traité de la manière dont nous l’avons écrit dans l’équation (2.19). Nous avons alors :

A(z + h, t) ≈ F−1
ω

(
exp

(
i

( ∞∑

n=2

βn
n!
ωn + i

α

2

)
h

)

Fω
(

exp
(
iγh

(
(1− fR) |A(z, t)|2 + fRF−1

ω

(
h̃R(ω)Fω

(
|A(z, t)|2

))))
A(z, t)

)) (2.24)

ce qui termine la méthode de calcul de A(z + h, t). Cette technique de calcul du champ A pour une simulation
numérique est appelée transformée de Fourier à pas divisés puisque à chaque pas h, des opérations par TF sont
faites afin d’effectuer certains calculs dans le domaine le plus adapté. Pour obtenir le champ en sortie d’une
fibre de longueur l, il suffit alors de répéter le calcul. En posant l = mh + p avec m ∈ N et p < h, A(z = l, t)
s’obtient avec l’équation suivante :

A(z = l, t) = exp
(
pL̂
)

exp
(
pN̂
)( m∏

n=1

exp
(
hL̂
)

exp
(
hN̂
))

A(z = 0, t) (2.25)

et chaque produit se calcule en utilisant l’équation (2.24) adapté à la position considérée.
Notons que la technique de TF à pas divisés est la technique la plus simple de résolution de l’ESNLG (2.3).

De fait elle est donc facilement améliorable et optimisable pour des simulations nécessitant un long temps de
calcul. Un exemple de code numérique en langage MATLAB permettant de résoudre l’ESNLG (2.3) par TF à
pas divisés est placé à l’Annexe A.

2.2 Phénomènes physiques couplés dans les fibres

Jusqu’à présent, nous avons traité de façon découplée les effets linéaires et non-linéaires. Cependant, les deux
contributions sont rarement séparées et il faut alors considérer l’ensemble, c’est à dire un couplage entre les
deux effets. En tenant compte de l’interaction entre dispersion et effet Kerr, de nouveaux phénomènes peuvent
apparaître, comme celui de l’instabilité de modulation que nous abordons maintenant.

2.2.1 Instabilité de modulation

2.2.1.1 Présentation du phénomène

L’instabilité de modulation est un phénomène non-linéaire et dispersif apparaissant aussi bien dans les fibres
optiques qu’en hydrodynamique ou encore les condensats de Bose-Einstein [162, 163]. Plus généralement, celui-
ci est relié à la description de la propagation d’une onde par l’ESNLG (2.3). Ce phénomène montre que sous
certaines conditions, que nous verrons plus bas, une faible perturbation associée à un champ appelé pompe peut
être amplifiée avec un gain non négligeable. Cette amplification s’étend sur une certaine bande spectrale, et
alors dénommée bande de gain, qui dépend des paramètres de la fibre utilisée et de la puissance de la pompe
injectée.

Les sources de perturbation peuvent être naturelles comme le bruit quantique. Dans ce cas, l’instabilité de
modulation est alors qualifiée de spontanée. La perturbation peut aussi être ajoutée par volonté expérimentale et
l’instabilité de modulation est alors dite induite. Il est dit qu’il y a instabilité de modulation car la perturbation
va moduler l’enveloppe temporelle de la pompe à une certaine fréquence et provoquer l’apparition de lobes dans
le spectre, de nouvelles fréquences. Dans sa version la plus simple, ce phénomène peut être interprété comme
un mélange à quatre ondes où l’accord de phase est réalisé par l’AMP et les effets dispersifs [25].
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2.2.1.2 Démonstration analytique du phénomène

Dans cette partie, nous démontrons l’existence du phénomène d’instabilité de modulation en prenant en
compte jusqu’à l’ordre 4 les effets de dispersion dans l’ESNLG (2.3), et en négligeant l’effet Raman. L’équation
s’écrit alors :

i∂zA+ γ |A|2A− β2

2
∂2
tA− i

β3

6
∂3
tA+

β4

24
∂4
tA = 0 . (2.26)

Les solutions stationnaires de cette équation sont données par A(z, t) = A0e
iγA2

0z. Pour mettre en évidence
l’instabilité de modulation, nous effectuons une analyse de stabilité linéaire. Celle-ci consiste à considérer une
perturbation ε(z, t) au champA(z, t) et à étudier son comportement lorsque nous injectons le tout dans l’équation
de propagation (2.26). Le champ considéré est donc de la forme suivante :

A(z, t) = (A0 + ε(z, t))eiγA
2
0z . (2.27)

Nous avons :
∂zA = (iγA2

0(A0 + ε) + ∂zε)e
iγA2

0z ; ∂jtA = eiγA
2
0z∂jt ε (2.28)

et, en ne considérant que les termes de plus grand ordre en ε (suffisant pour notre étude) :

|A|2 = (A0 + ε)(A0 + ε∗) = A2
0 +A0(ε+ ε∗) + |ε|2 ≈ A2

0 +A0(ε+ ε∗) (2.29)

soit :
|A|2A ≈ (A2

0 +A0(ε+ ε∗))(A0 + ε)eiγA
2
0z ≈ eiγA2

0z(A3
0 +A2

0(2ε+ ε∗)) . (2.30)

En remplaçant le tout dans l’équation (2.26), en simplifiant par eiγA
2
0z et en regroupant les différents termes,

nous obtenons :

∂zε+ i
β2

2
∂2
t ε−

β3

6
∂3
t ε− i

β4

24
∂4
t ε− iγA2

0(ε+ ε∗) = 0 . (2.31)

Relation de dispersion Nous cherchons la relation de dispersion associée à l’équation (2.31). Pour cela, nous
considérons le cas général où ε s’écrit sous la forme suivante :

ε = u+ iv avec u = u0 cos(Ωt−Kz) et v = v0 sin(Ωt−Kz) . (2.32)

En injectant l’équation (2.32) dans l’équation de propagation, en séparant partie réelle et imaginaire, nous
obtenons le système suivant :





∂zu−
β2

2
∂2
t v −

β3

6
∂3
t u+

β4

24
∂4
t v = 0

∂zv +
β2

2
∂2
t u−

β3

6
∂3
t v −

β4

24
∂4
t u− 2uγA2

0 = 0

. (2.33)

D’après les expressions de u et v, le système (2.33) peut se mettre sous la forme suivante :




K
u0

v0
+
β2

2
Ω2 − β3

6
Ω3u0

v0
+
β4

24
Ω4 = 0

K
v0

u0
+
β2

2
Ω2 − β3

6
Ω3 v0

u0
+
β4

24
Ω4 + 2γA2

0 = 0

. (2.34)

Celui-ci peut se mettre sous forme matricielle et les solutions non triviales sont données pour un wronskien nul,
ce qui conduit à : ∣∣∣∣∣∣∣

K − β3

6
Ω3 β2

2
Ω2 +

β4

24
Ω4

β2

2
Ω2 +

β4

24
Ω4 + 2γA2

0 K − β3

6
Ω3

∣∣∣∣∣∣∣
= 0 (2.35)

ce qui donne la relation de dispersion suivante :

K =
β3

6
Ω3 ±

√(
β2

2
Ω2 +

β4

24
Ω4

)(
β2

2
Ω2 +

β4

24
Ω4 + 2γA2

0

)
. (2.36)
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Cas où K dispose d’une partie imaginaire Compte tenu de la forme de la relation de dispersion (2.36),
K peut présenter une partie imaginaire sous certaines conditions. Dans ce cas, nous pouvons écrire K = k+ ik′

avec k = <(K) et k′ = =(K). La perturbation ε(z, t) (2.32) peut alors s’écrire :

ε(z, t) =
u0 + v0

2
ei(Ωt−Kz) +

u0 − v0

2
e−i(Ωt−Kz) =

u0 + v0

2
ek

′zei(Ωt−kz) +
u0 − v0

2
e−k

′ze−i(Ωt−kz) (2.37)

et donc nous avons, peu importe le signe de k′, un terme croissant exponentiellement. Au final, nous pouvons
dire que :

|ε(z, t)|2 ∝ e2|k′|z . (2.38)
Autrement dit, si K dispose d’une partie imaginaire, la perturbation ε voit sa puissance croître d’un facteur
e2|k′|z : c’est le phénomène d’instabilité de modulation. Nous définissons le gain en puissance g tel que g(Ω) =
2 |k′|. L’étude de cette fonction, qui revient à étudier k′, nous permet notamment de savoir à quelle fréquence
le gain est maximum. C’est ce que nous cherchons maintenant à connaître. Pour cela, nous posons :

f(Ω) =

(
β2

2
Ω2 +

β4

24
Ω4

)(
β2

2
Ω2 +

β4

24
Ω4 + 2γA2

0

)
et h(Ω) =

β2

2
Ω2 +

β4

24
Ω4 (2.39)

ce qui aboutit à :
f(Ω) = h(Ω)(h(Ω) + 2γA2

0) . (2.40)
La forme de K (2.36) nous montre que celle-ci présente une partie imaginaire si f(Ω) < 0. Les minimums de f
peuvent se trouver en étudiant les zéros de la fonction ∂f

∂Ω . Nous avons :

∂f

∂Ω
=
∂h

∂Ω
(h(Ω) + 2γA2

0) + h(Ω)
∂h

∂Ω
= 2

∂h

∂Ω
(h(Ω) + γA2

0) . (2.41)

Les racines de ∂f
∂Ω sont données par :

∂h

∂Ω
= 0 soit Ω0 = 0 et Ω2

1 = −6
β2

β4
(2.42)

ou bien :
h(Ω) + γA2

0 = 0 soit
β2

2
Ω2 +

β4

24
Ω4 + γA2

0 = 0 . (2.43)

Les solutions de (2.43) sont données par :

Ω2
± =

24

2β4

(
−β2

2
±
√
β2

2

4
− 4

β4

24
γA2

0

)
= ± 2

β4

√
9β2

2 − 6β4γA2
0 − 6

β2

β4
. (2.44)

En injectant les solutions trouvées dans f , nous avons pour la solution Ω1 :

f(Ω1) =
3

2

β2
2

β2
4

(
3

2
β2

2 − 2γA2
0β4

)
. (2.45)

Or |β2| � |β4| et γA2
0 est de l’ordre de l’unité donc f(Ω1) > 0, ce qui n’est pas souhaitable pour avoir K

complexe. D’un autre côté, nous avons pour Ω± :

f(Ω±) = −(γA2
0)2 < 0 . (2.46)

Le gain en puissance à Ω± étant indépendant de β2 et β4, nous pouvons définir une fréquence optimale Ωopt où
le gain est maximum. Compte tenu de l’expression de Ω±, nous avons :

Ωopt =

√
2

|β4|
√

9β2
2 − 6β4γA2

0 − 6
β2

β4
. (2.47)

De plus, nous pouvons calculer la largeur du gain ∆Ω en recherchant les zéros de f qui sont donnés par :

Ω2
0 = −12

β2

β4
et Ω2

1 = −6
β2

β4
− 12

β4

√
β2

2

4
− 1

3
β4γA2

0 (2.48)

et la largeur du gain est alors donnée par ∆Ω = Ω1 − Ω0. Sous la condition que −β4

β2
2
γA2

0 � 1, la largeur peut
être approximée par :

∆Ω ≈ γA2
0

√
−β4

3β3
2

. (2.49)

Comme nous avons considéré ici les effets de dispersion jusqu’à l’ordre 4, nous avons mis en évidence le
phénomène d’instabilité de modulation d’ordre 4 (IM4) [25, 164, 165].
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Cas particulier de la restriction à β2 Un cas particulier important est la restriction de la relation de
dispersion (2.36) au coefficient β2 (notons que les termes de dispersion impairs ne jouent aucun rôle dans
l’apparition du phénomène d’instabilité de modulation). Celle-ci nous donne :

K = ±
√

Ω2
β2

2

(
β2

2
Ω2 + 2γA2

0

)
= ±

√
f(Ω) avec f(Ω) = Ω2 β2

2

(
β2

2
Ω2 + 2γA2

0

)
. (2.50)

K dispose d’une partie imaginaire si f(Ω) < 0. Étudions son signe, nous avons :

∂f

∂Ω
=
β2

2
(2β2Ω3 + 4γA2

0Ω) = β2(β2Ω3 + 2γA2
0Ω) . (2.51)

Les racines de ∂f
∂Ω sont donc données pour Ω = 0 ou bien pour :

β2Ω2 + 2γA2
0 = 0 soit Ω2

1 = −2γA2
0

β2
. (2.52)
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Figure 2.5 – Courbes de gain associées à l’IM2 et l’IM4
pour une pompe à λ = 1560 nm, avec les paramètres d’une
fibre que nous utiliserons plus tard, présentés dans le Ta-
bleau 3.2 (l’opposé de β2 a été considéré pour la bande de
gain d’IM2).

Si β2 > 0 alors Ω1 n’est pas une solution physique (car
fréquence imaginaire) et la seule solution est Ω = 0.
Dans ce cas, ∂f

∂Ω est positive donc f est strictement
croissante et compte tenu de son expression, la fonc-
tion est aussi positive.K ne dispose alors pas de partie
imaginaire. Toutefois, si β2 < 0 alors nous avons :

Ω1 =

√
2γA2

0

|β2|
et f(Ω1) = −(γA2

0)2 . (2.53)

K dispose alors d’une partie imaginaire et le gain
maximal est obtenu à la fréquence Ω1 : c’est le phé-
nomène d’instabilité de modulation d’ordre 2 (IM2)
[25]. Nous pouvons remarquer que l’IM2 apparaît uni-
quement en régime de dispersion anormale tandis que
l’IM4 se manifeste en régime de dispersion normale.

La Figure 2.5 montre la forme typique des bandes
de gain de l’IM2 et de l’IM4 pour une valeur de |β2|
donnée. Bien que le gain maximal induit par IM2 et
IM4 soit équivalent, une différence majeure apparaît
au niveau de la position et de la largeur des bandes de gain : pour l’IM4, cette largeur est beaucoup plus fine
que pour l’IM2. Ceci implique que pour une instabilité de modulation induite, une précision beaucoup plus
importante est nécessaire afin qu’une perturbation soit sujette au gain. L’autre différence importante entre les
deux phénomènes se situe au niveau de la position fréquentielle des bandes de gain. Comme il est possible de
le voir sur la Figure 2.5, la seule prise en compte de la dispersion jusqu’à l’ordre 4 permet de disposer d’une
bande de gain à plusieurs dizaines de THz de la pompe.

2.2.2 Ondes de choc dispersives
Un autre phénomène physique peut apparaître lors d’un couplage des contributions linéaires et non-linéaires.

En tenant compte de l’interaction entre dispersion et effet Kerr, le phénomène d’ondes de choc dispersives peut
survenir, ce que nous allons maintenant aborder.

2.2.2.1 Définition physique générale et origines du phénomène

Avant de considérer les ondes de choc dans les fibres optiques, commençons par définir ce qu’est une onde
de choc. D’une manière générale, peu importe le domaine de la physique, une onde de choc est le résultat de
l’évolution d’une perturbation dans un fluide dont une de ses propriétés aux alentours de la perturbation présente
une discontinuité. Ces discontinuités peuvent être de différentes natures et les plus connues sont celles liées à la
pression lors de propagation d’un objet dans un gaz. Ceci peut donner lieu à un bang supersonique ainsi qu’à
la formation d’un nuage de condensation lors, par exemple, du passage du mur du son par une fusée comme
le montre la Figure 2.6a. Un autre type de discontinuité peut être au niveau de la cohérence d’ondes EMs
émises dans un milieu, ce qui peut donner lieu à un effet Tcherenkov (ou « bang supraluminique ») lorsque des
particules dépassent la vitesse de la lumière dans un milieu différent du vide, comme le montre la Figure 2.6b.
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(a) Nuage de condensation créé autour d’une fusée Falcon 9
lors de son passage à vitesse supersonique.

(b) Lumière bleue générée dans la piscine d’un réacteur
nucléaire par des particules supraluminiques dans l’eau.

Figure 2.6 – Photographies montrant deux exemples d’ondes de choc de différentes natures.

Mathématiquement parlant, la discontinuité d’une grandeur associée à l’onde de choc cache une « catastrophe
du gradient », c’est à dire la divergence en un point du gradient de cette grandeur. Toutefois, une divergence
mathématique est physiquement impossible à matérialiser, car la divergence d’une grandeur est reliée à un état
qui tend à être multivalué. Par exemple, la profil d’intensité d’une impulsion en fonction du temps ne peut avoir
plusieurs valeurs à un même temps donné, ceci reviendrait à dire qu’elle peut remonter le temps. De fait, un
système physique évite ces divergences par des mécanismes de dissipation ou de viscosité qui forcent le système
à se régulariser en lissant les variations trop abruptes qui peuvent naître [166–169].

2.2.2.2 Chocs dans les fibres
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Figure 2.7 – Simulation par intégration numérique de
l’ESNL du profil temporel d’une impulsion gaussienne (lar-
geur de 50 ps avec 50 W de puissance crête initiale) lors d’une
propagation dans une fibre DCF en dispersion normale. Les
profils sont donnés à différentes distances de propagation : au
début (z = 0), au choc (z = zc) et au delà du choc (z > zc).

Dans les fibres optiques, la définition que nous
avons vue ci-dessus peut être utilisée. En reprenant
l’équation (2.2), nous avons vu qu’il existe des contri-
butions linéaires et non-linéaires. Lorsque celles-ci
sont du même ordre de grandeur, les effets de disper-
sion et d’AMP vont se combiner. Dans le cas d’une
propagation dans une fibre en dispersion normale, le
décalage par la dispersion des fréquences créées par
AMP et situées au cœur de l’impulsion vont se retrou-
ver piégées par les fréquences situées sous les ailes de
l’impulsion. En effet, les basses et hautes fréquences
générées par AMP vont respectivement se propager
plus et moins vite que les composantes spectrales sous
les ailes, qui sont de fréquences intermédiaires. À un
certain point, un recouvrement temporel entre les dif-
férentes composantes spectrales du cœur et des ailes
a lieu, ce qui laisse place à un phénomène d’interfé-
rences [170, 171]. C’est ici que se manifeste l’onde de
choc puisqu’il y a création d’une discontinuité : l’effet
combiné de l’AMP et de la dispersion fait que le pro-
fil de l’impulsion se déforme et ce façonnage tend à
donner des flancs d’impulsions très raides, c’est à dire
une discontinuité en intensité à un temps donné. La Figure 2.7 montre l’exemple d’un choc avec une impulsion
gaussienne : au moment du choc, à z = zc, les flancs de l’impulsion (aux alentours de ±100 ps) présentent
une pente qui tend à diverger. Pour éviter la naissance d’une discontinuité en intensité, le système physique
se régularise entre autre par un phénomène d’interférences lié au recouvrement des fréquences créées par AMP
et décalées par la dispersion, ce qui induit la création d’oscillations sur les flancs de l’impulsion comme il est
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possible de le voir sur la même figure que précédemment pour une distance supérieure au choc z > zc [25, 172].
Le type de choc que nous avons mis en évidence, nommé ondes de choc dispersives, est en particulier accentué

si les impulsions présentent un fond continu de faible intensité [173, 174]. Notons aussi que des chocs associés à
des discontinuités d’autres grandeurs, comme la phase, peuvent être observés dans les fibres optiques [175, 176].

2.2.3 Conclusion

Dans ces deux premières sections, nous avons posé de façon résumée les bases concernant la propagation
d’une impulsion dans une fibre optique monomode. Il a été mis en évidence les deux principaux phénomènes
qui vont modifier de manière significative le profil temporel, la dispersion de la vitesse de groupe, et le spectre
de l’impulsion, l’AMP. Lorsque les deux contributions sont couplées, des phénomènes comme l’instabilité de
modulation ou d’ondes de choc dispersives peuvent apparaître. Notons que pour ces deux derniers phénomènes,
nous avons négligé l’implication de l’effet Raman pour des raisons purement expérimentales.

2.3 Élargissement spectral par ondes de choc dispersives

Revenons brièvement sur notre montage à deux peignes de fréquences générés par des MIs vu dans le chapitre
précédent. Comme nous l’avions fait remarquer, en sortie d’un MI, le spectre des impulsions est relativement
étroit ce qui ne permet pas d’effectuer de la spectroscopie sur une large bande. Il y a donc un besoin d’élargir le
spectre et cela peut être fait grâce au phénomène d’ondes de choc dispersives que nous avons vu dans la section
précédente. Commençons par regarder comment ce phénomène peut être exploité dans ce sens.

2.3.1 Exploitation du phénomène et caractéristiques

Le phénomène d’ondes de choc dispersives a la particularité de survenir en régime de dispersion normale.
Ceci est d’un certain avantage car il évite que les phénomènes de type instabilité de modulation apparaissent à
des fréquences qui sont proches de celles de la pompe. En effet, le phénomène est, par essence, un phénomène
d’amplification de perturbations. Or si ces perturbations amplifiées se retrouvent dans le spectre de la pompe,
alors elles peuvent rendre le signal incohérent temporellement. Ceci est donc incompatible pour une application
type génération de peignes de fréquences qui a besoin d’une cohérence très élevée comme nous l’avons vu dans le
chapitre précédent. De plus, en régime de dispersion anormale, un élargissement spectral dans une fibre optique
va en majeure partie se faire par AMP. Or comme nous avons pu le voir lors de la présentation de cet effet et
en particulier avec la Figure 2.3b, l’AMP induit de fortes oscillations sur le haut du spectre ce qui peut aussi
être néfaste car le signal possède alors un fort contraste qui est peu adapté à des applications.

En régime de dispersion normale, les deux contraintes que nous venons de mentionner plus haut sont contour-
nées. L’instabilité de modulation peut exister avec l’IM4 mais celle-ci n’apparaîtra uniquement que très loin de
la pompe et avec une efficacité faible si elle n’est pas stimulée, ce qui ne la rend alors pas néfaste. De plus, si
la fibre optique est fortement dispersive, le phénomène d’ondes de choc va alors intervenir et l’élargissement
spectral va se retrouver modifié. En effet, en plus de façonner le profil temporel comme nous avons pu le voir
dans la partie précédente, le profil spectral va se retrouver lui aussi modifié. Il est possible de voir que le spectre
devient plus plat et présente donc un contraste bien plus faible que si l’élargissement était réalisé par pure
AMP [171].

En regardant de plus près les caractéristiques qu’acquiert une impulsion après un choc, il est possible de voir
que le spectre semble posséder une largeur et une fréquence maximale indépendantes du profil initial. De plus,
il est aussi possible de remarquer que la largeur spectrale maximale est quasiment indépendante de la durée de
l’impulsion initiale. Cette impression est illustrée par des simulations d’intégrations numériques de l’ESNL (2.2)
et présentées à la Figure 2.8. Cette caractéristique est intéressante à étudier car si nous pouvons démontrer qu’il
existe une faible dépendance aux conditions initiales injectées dans la fibre, alors nous pourrions prévoir quel
élargissement spectral il est possible d’obtenir en ne considérant que les paramètres de la fibre.

2.3.2 Élargissement spectral maximal

Nous cherchons à investiguer théoriquement puis expérimentalement la largeur spectrale limite induite par
le phénomène d’ondes de choc dispersives. Pour cela, intéressons nous aux quantités conservées de l’ESNL (2.2)
où les pertes sont négligées [177].
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Figure 2.8 – Résultats numériques d’intégration de l’ESNL (2.2) (pertes négligées) en sortie d’une fibre DCF de
longueur 1400 m pour une puissance crête initiale P0 = 100 W. Les lignes en pointillés montrent la fréquence donnée par
l’équation (2.66).

2.3.2.1 Conservation de l’énergie

En considérant la conservation de l’énergie (hamiltonien associé au système), la quantité suivante se trouve
être constante au cours de la propagation [25] :

d

dz

(
γP0

´
R |A(z, t)|4 dt´
R |A(z, t)|2 dt

+ β2

´
R Ω2|Ã(z,Ω)|2 dΩ´
R |Ã(z,Ω)|2 dΩ

)
= 0 (2.54)

où P0 est la puissance initiale de l’impulsion. Cette équation fait directement apparaître l’écart-type σΩ du
spectre. En effet, celui-ci est défini par :

σt =

√
〈t2〉 − 〈t〉2 avec 〈tp〉 =

´
R t

p |A(z, t)|2 dt´
R |A(z, t)|2 dt

. (2.55)

Appliqué à la largeur spectrale, nous avons :

σΩ =

√
〈Ω2〉 − 〈Ω〉2 . (2.56)

Le terme 〈Ω〉2 est nul car Ω est l’écart à la fréquence de la porteuse ωp (Ω = ω − ωp) et intuitivement nous
avons 〈ω〉 = ωp. Ceci nous donne donc pour l’écart-type spectral :

σΩ =
√
〈Ω2〉 . (2.57)

En reportant cette grandeur dans l’équation (2.54), nous obtenons :

d

dz

(
γP0

´
R |A(z, t)|4 dt´
R |A(z, t)|2 dt

+ β2 σ
2
Ω

)
= 0 . (2.58)

Par intégration sur z, nous pouvons en déduire :

γP0

´
R |A(z, t)|4 dt´
R |A(z, t)|2 dt

+ β2 σ
2
Ω = C (2.59)

où C est une constante indépendante de z. Cette dernière équation peut être réécrite sous la forme :

L−1
NL(z) + L−1

D (z) = C (2.60)

où les deux termes représentent respectivement la généralisation de la longueur non-linéaire (2.16) et la longueur
de dispersion (2.6) au cours de la propagation [177].
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2.3.2.2 Évaluation de la constante C et écart-type spectral

En début de propagation dans une fibre optique, les effets non-linéaires sont prépondérants. En se plaçant
en z = 0, il est donc possible d’évaluer la constante C car L−1

D (z = 0) = 0 et donc :

C = L−1
NL(z = 0) = γP0F

2 avec F 2 =

´
R |A(0, t)|4 dt´
R |A(0, t)|2 dt

. (2.61)

Sachant qu’à très grande distance du choc les effets non-linéaires s’évanouissent, dans la limite z → ∞ nous
avons aussi :

C = L−1
D (z →∞) = β2σ

2
Ω(z →∞) . (2.62)

En égalant les deux expressions trouvées pour la constante C, il s’en déduit alors l’écart-type spectral à grande
distance du choc et nous obtenons :

σΩ(z →∞) =

√
γP0

β2
F . (2.63)

F est une constante proche de 1 pour des impulsions standards (gaussienne, sécante hyperbolique, super-
gaussienne, . . .). Elle peut être calculée analytiquement pour certains profils et nous avons par exemple F =

2−
1
4m pour une super-gaussienne d’ordre m. Nous pouvons donc en déduire que l’écart-type spectral dépend

donc très faiblement de la forme et de la durée de l’impulsion initiale.

2.3.2.3 Élargissement spectral maximal

Bien que nous ayons trouvé l’expression analytique de l’écart-type spectral maximal après un choc, ceci ne
nous renseigne pour l’instant que peu sur l’élargissement spectral maximal que nous avons pu observer dans
les simulations numériques de la Figure 2.8. Toutefois, il est aussi possible de démontrer qu’après un choc,
toutes impulsions tendent à obtenir un spectre ayant une forme parabolique [178, 179]. Mathématiquement, une
impulsion parabolique se définit sous la forme suivante :

A(t) =

{√
1−

(
t

∆t

)2 pour |t| < ∆t

0 sinon
(2.64)

où ∆t est la racine de la parabole. Dans le cas d’une impulsion à profil parabolique, il est possible de calculer que
son écart-type défini par l’équation (2.55) vaut explicitement σt = ∆t√

5
. Un spectre ayant une forme parabolique

montre donc une racine à la fréquence ∆Ω =
√

5σΩ. Or, comme nous l’avons indiqué plus haut, toutes impulsions
tendent à obtenir un spectre ayant une forme parabolique après un choc [179]. Dans le cas théorique où le spectre
devient purement parabolique, en reprenant l’expression de σΩ donnée par l’équation (2.63), nous obtenons donc
que ∆Ω vaut :

∆Ω =
√

5

√
γP0

β2
F . (2.65)

Le facteur F défini à l’équation (2.61) est calculable analytiquement pour une parabole et vaut F = 2√
5
.

Cette dernière étape nous donne la valeur exacte de l’élargissement spectral maximal induit par ondes de choc
dispersives pour un spectre ayant une forme parabolique et nous avons :

Ωmax = ∆Ω = 2

√
γP0

β2
. (2.66)

En réalité, à grande distance du choc, le spectre des impulsions n’est pas purement parabolique. Ceci
implique que la largeur maximale théorique peut légèrement être différente de l’expression trouvée. Toutefois,
les simulations numériques telles que celles présentées à la Figure 2.8 montrent un très bon accord avec cette
approximation. Nous nous proposons maintenant de vérifier expérimentalement cette limite théorique.

2.3.2.4 Vérification expérimentale

Pour vérifier expérimentalement les prédictions théoriques précédentes, nous entreprenons une expérience
qui consiste à envoyer des impulsions dans différentes longueurs de fibre et à observer le spectre en sortie pour
mesurer sa largeur. La source que nous utilisons est une source peigne de fréquences générée par modulation
électro-optique comme montré à la Figure 1.16, ce qui est équivalent à un train d’impulsions super-gaussien
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d’ordre 3. Le fréquence de répétition des impulsions est fixée à 100 MHz pour cette étude, ce qui permet d’obtenir
des puissances crête relativement importantes. La puissance du train est contrôlée par l’EDFA de sortie et nous
la fixons à 54,3 W crête. Le train est ensuite dirigé vers différents tronçons de fibre DCF dont les paramètres
sont donnés dans le Tableau 2.1. En sortie de fibre, le signal est envoyé vers un analyseur de spectre optique
dont la résolution est de 2,5 GHz.

Longueur (km) D (ps.nm−1.km−1) S (ps.nm−2.km−1) α (dB.km−1) γ (W−1.km−1)

0 → 1,4 -91 -0,11 0,55 4,6

Tableau 2.1 – Données constructeurs à 1550 nm de la fibre DCF utilisée pour l’étude des ondes de choc dispersives.

Les spectres enregistrés à la sortie des différents tronçons de fibre sont présentés à la Figure 2.9. Une fois les
mesures effectuées, il convient d’extraire les largeurs spectrales des différents spectres. Pour cela, la largeur à
−20 dB par rapport au plateau des spectres est choisie afin de pouvoir effectuer une étude pour toutes distances
de propagation. En effet, le choix d’une valeur plus grande risquerait de dépasser la limite basse des spectres
qui n’est autre que de l’émission spontanée amplifiée provenant des EDFAs. De plus, le choix de la largeur à
mi-hauteur ou à e−1 en intensité n’est pas non plus possible car il faudrait aussi évaluer les pieds des spectres,
chose difficile à faire toujours à cause de l’émission spontanée amplifiée existante. −20 dB semble donc un bon
compromis par rapport au rapport signal sur bruit (RSB) disponible et nos capacités d’analyses.
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Figure 2.9 – Graphique présentant le spectre de l’impulsion après propagation dans une certaine longueur de fibre
DCF, fibre dont les paramètres sont présentés dans le Tableau 2.1, pour une puissance crête initiale de 54,3 W. Les
différents spectres sont décalés en intensité les uns des autres de 10 dB afin de pouvoir les visualiser indépendamment.

Une fois les largeurs à −20 dB extraites, celles-ci sont reportées en fonction de la distance de propagation
à la Figure 2.10. De plus, ces mesures sont comparées aux simulations numériques de l’ESNL, desquelles la
largeur à −20 dB a été extraite. Enfin, la valeur de la largeur maximale théorique, donnée par deux fois la
fréquence maximale de l’équation (2.66), a été reportée. Globalement, l’accord est très bon : les deux courbes se
confondent quasiment et une largeur limite est bien observée lorsque la distance de propagation est élevée. Bien
que de légers écarts sont observés, ceux-ci ne dépassent pas la largeur maximale théorique et sont explicables.
Premièrement, la présence du fond continu ne permet pas de définir le plateau des spectres de façon rigoureuse.
Celui-ci est d’autant plus difficile à définir que les spectres peuvent présenter des asymétries. Deuxièmement,
la puissance d’entrée dans la fibre n’est pas rigoureusement égale à chaque fois que la fibre est changée. En
effet, la puissance d’entrée se déduit de la mesure de la puissance de sortie, puissance moyenne qui peut fluctuer
de quelques milliwatts. Enfin, bien que nous ayons pris des morceaux de fibres tous issus de la même bobine
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initiale, rien ne nous dit que les morceaux à disposition sont tous équivalents, les pertes dues à l’enroulement
étant un bon exemple de différences. Tous ces facteurs combinés peuvent facilement expliquer les écarts observés.
Toutefois, le même type d’accord est observé en réalisant l’expérience à différentes puissances initiales.
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Figure 2.10 – Graphique présentant la largeur spectrale à −20 dB de l’impulsion en fonction de la distance de
propagation, théoriquement avec une simulation numérique de l’ESNL et expérimentalement avec les données issues des
spectres de la Figure 2.9. Le graphe incrusté montre la totalité du spectre simulé.

2.3.3 Conclusion sur l’élargissement par ondes de choc
Dans cette partie, nous avons mis en évidence que le phénomène d’ondes de choc dispersives induisait une

limite dans l’élargissement spectral qu’il est possible d’obtenir, limite qui ne dépend que des paramètres de la fibre
optique considérée et de la puissance initiale injectée. Cette limite a été quantifiée et une expression analytique a
pu être démontrée. En parallèle, une expérience a été entreprise pour essayer de valider les prédictions théoriques
et les résultats obtenus sont en très bon accord. Nous verrons dans le chapitre suivant que les résultats obtenus,
en particulier la largeur maximale de l’élargissement spectral, peuvent être utilisés pour mesurer des paramètres
de fibres optiques inconnus. Les résultats présentés dans cette partie ont été publiés sous la référence suivante :
A. Parriaux et al. “Spectral broadening of picosecond pulses forming dispersive shock waves in
optical fibers”. Dans : Opt. Lett. 42.15 (2017), p. 3044–3047 [180].

2.4 Applications au spectromètre à deux peignes de fréquences
Les ondes de choc dispersives que nous avons étudiées dans ce chapitre ont pour but premier d’élargir le

spectre des peignes en sortie d’un MI. En effet, comme nous l’avons vu dans le chapitre précédent, ces peignes
sont bien trop étroits pour effectuer de la spectroscopie seuls, et un élargissement par ondes de choc (donc
dans une fibre en dispersion normale) s’avère être une solution très intéressante compte tenu de la platitude
du spectre obtenu. Un exemple de peigne après élargissement spectral par ondes de choc a déjà été présenté
à la Figure 1.20b, mais nous n’avons pas encore abordé de manière détaillée comment exploiter ce phénomène
pour notre montage à deux peignes de fréquences. C’est ce que nous présentons dans cette partie ou nous
aborderons une fois de plus les limites de notre montage, les façons pour l’optimiser, et pour finir quelques
résultats spectroscopiques qu’il est possible d’obtenir.

2.4.1 Élargissement et dynamique d’analyse
L’élargissement par ondes de choc peut se dérouler à priori dans n’importe quelle fibre en dispersion normale.

Toutefois, étant donné qu’il est recherché l’obtention d’un spectre large et plat, un compromis doit être trouvé
entre la dispersion, la non-linéarité et la longueur de la fibre à utiliser. En effet, en reprenant l’équation (2.66)
donnant la largeur maximale d’un spectre qu’il est possible d’obtenir par élargissement par ondes de choc, il
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est possible de voir qu’entre deux fibres différentes c’est le facteur
√

γ
β2

qui pilote la largeur maximale. Il serait
donc tentant de vouloir choisir une fibre avec une forte non-linéarité et une faible dispersion mais il serait alors
difficile d’obtenir un spectre plat. En effet, l’expérience menée précédemment nous montre, en particulier avec la
Figure 2.9 et la Figure 2.10, qu’il faut une certaine longueur de fibre avant que le spectre ne rentre dans un régime
stationnaire, se stabilise et n’évolue plus. D’une manière générale, il faut se situer à une distance relativement
importante du choc, celle-ci étant proportionnelle à l’inverse du nombre soliton N−1 =

√
LNL
LD

= 1
δ0

√
β2

γP [171].

À titre d’exemple, dans l’expérience précédente cette longueur a été calculée à 160 m, et expérimentalement
nous pouvons voir que le spectre se stabilisait à une longueur de 800 m. De fait, choisir une faible dispersion et
une forte non-linéarité fait que la distance du choc augmente, et donc qu’il faut des longueurs de fibre élevées,
plusieurs kilomètres, pour obtenir un spectre plat. Même si cela est tout à fait réalisable, une question de coût
empêche l’utilisation de grandes longueurs de fibre, mais aussi une question de RSB de notre futur signal RF
délivré par le spectromètre. En effet, même en utilisant un montage contra-propagatif pour l’élargissement, une
certaine perte de cohérence entre les deux peignes existe puisque les deux peignes ne voient pas exactement
le même chemin optique. Plus la longueur de la fibre sera grande, et plus ce phénomène sera amplifié, ce
qui affecte le RSB du spectre RF. Étant donné qu’expérimentalement le meilleur RSB possible est souvent
recherché, utiliser de grandes longueurs de fibre n’est alors pas forcément possible. Notons que la distance du
choc est aussi impactée par la puissance des impulsions injectées dans la fibre, mais étant donné qu’un spectre
large est recherché, ce paramètre sera optimisé en priorité dans ce but tout en gardant un bon RSB après
élargissement (nous allons revenir sur ce point plus bas).

Dans la suite, nous utiliserons une fibre « TrueWave » dont les paramètres sont présentés dans le Tableau 2.2.
Contrairement à la DCF utilisée plus tôt, celle-ci a une dispersion six fois moindre, mais une non-linéarité deux
fois plus faible. Toutefois, son atténuation linéique ainsi que son diamètre de cœur proche de celui d’une fibre
standard font que les pertes sont plus faibles que celles d’une DCF. De plus, cette fibre étant assez répandue, il
est possible d’obtenir des longueurs importantes sans que cela ne soit trop coûteux. Pour finir, la faible dispersion
de cette fibre, contrairement à la DCF, aura aussi une importance dans le chapitre 4.

Longueur (km) D (ps.nm−1.km−1) S (ps.nm−2.km−1) α (dB.km−1) γ (W−1.km−1)

0 → 5 -14,970 0,056 0,2 2,2

Tableau 2.2 – Données constructeurs à 1550 nm de la fibre TrueWave utilisée dans nos expériences.

En utilisant des impulsions de 31 W crête, la distance du choc avec cette fibre est de 720 m. De plus,
différents tests expérimentaux et simulations numériques ont permis de voir qu’un minimum de 2 km de fibre
était nécessaire pour rentrer dans un régime spectral stationnaire, et donc pour obtenir un spectre plat. Toutefois,
l’expérience seule permet de conclure sur la longueur à utiliser car il s’avère que nous utiliserons une longueur
de 1 km. En effet, contrairement aux simulations numériques présentées à la Figure 2.8 mais conformément aux
précédentes expériences placées à la Figure 2.9, il est possible d’observer des oscillations au centre des spectres.
Celles-ci sont dues au fond continu initial des MEOs [173, 174, 180], et comme il est possible de le voir à la
Figure 2.9, des longueurs importantes de fibre font ressortir ces oscillations de manière conséquente. Celles-ci sont
peu nuisibles pour effectuer de la spectroscopie mais uniquement tant qu’elles restent stables et bien définies, ce
qui est difficile à garantir lorsque de grandes longueurs de fibre sont utilisées. Un compromis est donc à trouver
entre largeur spectrale maximale et qualité globale du spectre, et différents tests avec plusieurs longueurs de
fibre nous ont permis de voir qu’une longueur de 1 km était la longueur optimale pour notre montage. Un
exemple de spectre RF obtenu après élargissement dans cette fibre de 1 km est montré à la Figure 2.11. Celui-ci
est obtenu par moyennage de la TF d’environ 200 interférogrammes de durée 8,4 ms, chacun étant enregistrés
à un taux d’échantillonnage de 8 ns. Notons que la puissance de 31 W crête utilisée ici est plus faible que
celle utilisée dans l’expérience précédente car une fréquence de répétition de 250 MHz a été choisie. Dans notre
montage, cette fréquence est la fréquence limite basse à laquelle il est possible d’obtenir des spectres élargis
sans problème de décohérence liés à l’accumulation du bruit de phase due aux différents composants, et donc
des baisses importantes du RSB comme nous l’avons vu à la Figure 1.20 sur différentes parties du spectre.

Le spectre de la Figure 2.11 montre un RSB de presque 30 dB. Cependant, dans le chapitre précédent, nous
avons vu qu’il était parfois utile de filtrer le spectre afin d’obtenir un RSB plus important [85, 86]. Bien qu’un
filtrage ne permette pas d’exploiter la même largeur spectrale, une telle restriction peut s’avérer avantageuse
pour certaines analyses spectroscopiques, comme le verrons ci-dessous. Un exemple de spectre RF obtenu après
filtrage des peignes sur 0,650 nm en sortie de fibre est présenté à la Figure 2.12. Contrairement à la Figure 2.11,
un RSB de presque 40 dB est maintenant observable. De même que précédemment, le spectre RF est obtenu par
moyennage de la TF d’environ 200 interférogrammes de durée 8,4 ms enregistrés à un taux d’échantillonnage
de 8 ns.
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Figure 2.11 – Exemple de signal montrant le spectre RF du spectromètre après élargissement par ondes de choc dans
une fibre TrueWave de 1 km. Ici, fr = 250 MHz, ∆fr = 9,53 kHz et la puissance initiale des impulsions avant injection
dans la fibre est de P = 31 W. Le spectre est obtenu par moyennage de la TF d’environ 200 interférogrammes de durée
8,4 ms à un taux d’échantillonnage de 8 ns.
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Figure 2.12 – Exemple de signal RF obtenu lorsque qu’un filtrage spectral de 0,650 nm est réalisé sur les peignes
obtenus après élargissement spectral. Les paramètres utilisés ici sont les mêmes que ceux de la Figure 2.11.
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Figure 2.13 – Graphique montrant un zoom sur une raie
de largeur 3,3 Hz d’un spectre RF obtenu par TF d’un inter-
férogramme de durée 500 ms enregistré à un taux d’échan-
tillonnage de 8 ns.

Il est possible de visualiser la finesse des raies du
peigne RF en enregistrant un interférogramme sur une
durée relativement grande à un taux d’échantillon-
nage adéquat. Plus la cohérence entre les deux peignes
est élevée, et plus les raies du spectre RF seront fines.
La mesure de la largeur des raies RF permet donc de
quantifier cette cohérence, ce que nous avons fait ici.
En enregistrant un interférogramme d’une durée de
500 ms à un taux d’échantillonnage de 8 ns et en ef-
fectuant sa TF, il est possible d’observer une raie RF
dont un exemple est montré à la Figure 2.13. La lar-
geur totale à mi-hauteur mesurée est de 3,3 Hz, mais
cette valeur est une limite haute et il sans doute pos-
sible que la largeur de raie soit plus faible. En effet,
le résultat obtenu dépend de la durée de l’interféro-
gramme enregistré et avec les instruments à disposi-
tion, il nous était impossible d’enregistrer des interfé-
rogrammes plus long car ceux-ci nécessitent une mé-
moire de stockage plus grande, or nous avons atteint
la limite de ce que les instruments pouvaient fournir.

2.4.2 Spectroscopie du cyanure d’hydrogène

Les résultats mis en évidence précédemment avaient pour but d’optimiser le spectromètre afin d’obtenir les
meilleurs résultats possibles lorsque celui-ci sera utilisé pour la spectroscopie. Pour valider le bon fonctionnement
du spectromètre, nous terminons nos études par l’analyse d’un gaz dont le spectre d’absorption peut être calculé
grâce à différentes bases de données et articles déjà publiés. Aux alentours de 1,55 µm, la plupart des molécules
absorbent peu et il faut alors disposer de grandes longueurs d’absorption. Par exemple, l’étude du CO2 dans
cette région spectrale requiert une longueur d’interaction proche de 50 m [71], ce qui est loin d’être immédiat
à mettre en place. Une solution possible est d’injecter le gaz dans une fibre à cœur creux, mais cette solution
requiert de faire au préalable le vide dans cette fibre, ce qui prend plusieurs heures, puis d’injecter le gaz, ce qui
prend également plusieurs heures afin d’obtenir une pression homogène le long de la fibre. Toutefois, certaines
molécules comme le cyanure d’hydrogène HCN absorbent de manière très intense dans cette région, et il est
alors possible d’utiliser une longueur d’absorption inférieure au mètre, ce qui est bien plus pratique. De plus, des
cuves à multiples passages contenant de l’HCN existent de manière commerciale, ce qui a un certain avantage
pour la connaissance précise des paramètres du gaz et les futures analyses que nous effectuerons. Entre 1500 nm
et 1600 nm, HCN possède une bande harmonique qui est la 2ν1, composée de la branche R entre 1510 nm et
1534 nm et la branche P entre 1534 nm et 1570 nm. Comme nous le verrons, une deuxième bande moins intense
et non fondamentale sera aussi observable, la 2ν1 + ν2 − ν2.

Dans la suite, les résultats expérimentaux obtenus seront comparés à des spectres calculés en utilisant
la base de données HITRAN pour l’isotope H12C14N [87], et pour l’isotope H13C14N les données publiées
dans la Ref. [181] ainsi que la base de données ExoMol [182]. Ceci sera systématiquement le cas pour ce que
nous dénommerons par la suite « spectre calculé ». Notons que pour H13C14N, certaines données telles que le
coefficient d’élargissement collisionnel ne sont pas disponibles pour toutes les raies que nous rencontrerons, ce
qui ne permet pas de les intégrer dans le calcul du spectre. Toutefois, les positions spectrales des raies sont
connues, ce qui nous aidera à identifier certaines différences entre l’expérience et le calcul. Lorsque ce cas de
figure se présentera, nous indiquerons qu’une raie de H13C14N non calculée est présente.

Tous les résultats suivants sont obtenus avec une cuve de longueur de 80 cm remplie d’HCN en abondance
isotopique naturelle, soit 98,5114% de H12C14N, 1,1068% de H13C14N et 0,3622% H12C15N comme indiqué par
HITRAN [87], à une pression totale de 0,263 atm. En premier lieu, nous utilisons un montage sans filtre pour
exploiter la totalité du spectre généré par notre montage expérimental, et nous nous plaçons dans la branche
P de la bande 2ν1 d’H12C14N, aux alentours de 1555 nm. Un exemple de spectre enregistré à partir de 220
interférogrammes de 8,4 ms à un taux d’échantillonnage de 8 ns, est présenté à la Figure 2.14.

Ce spectre montre les raies intense de la bande 2ν1, de la P(24) à la P(28), ainsi que quelques raies plus
faibles en intensité de la bande 2ν1 + ν2 − ν2, de la P(14) à la P(17). Il est aussi possible d’observer deux raies
de la bande 2ν1 d’H13C14N, la P(18) et la P(19). Comme nous l’avons déjà évoqué, les données sur H13C14N
ne sont, à ce jour, pas répertoriées pour toutes les raies, ce qui explique pourquoi les raies P(18) et P(19)
d’H13C14N ne se retrouvent pas dans le spectre calculé. Toutefois, il est possible de les identifier en comparant
les fréquences centrales des raies, données qui sont quant à elles connues.
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Figure 2.14 – Graphiques montrant un spectre d’absorption d’HCN enregistré à une résolution de 250 MHz, enregistré
à partir de 220 interférogrammes de 8,4 ms à un taux d’échantillonnage de 8 ns, et comparé à un spectre calculé.

Entre le spectre calculé et le spectre expérimental, il est possible d’observer des différences significatives. La
première concerne l’intensité des raies, mais nous allons revenir sur ce point plus tard. La deuxième différence
notable concerne les variations assez importantes au centre du spectre. Comme il est possible de le voir à la
Figure 2.11, celles-ci sont dues à la composante continue et ses alentours qui montrent de fortes variations
d’intensité, ce qui rend donc la zone très sensible à toute fluctuation expérimentale. C’est un des désavantages
notable à vouloir exploiter la totalité du spectre généré par notre montage. Cependant, il est possible de choisir
judicieusement la longueur d’onde de la diode laser initiale pour éviter que la composante continue soit gênante,
comme ce que nous avons fait pour le spectre de la Figure 2.14. Pour finir sur ce spectre, il est aussi possible
de remarquer que la ligne de base est assez bruitée, ce qui est dû au RSB relativement faible, notamment sur
les bords du spectre. Comme nous l’avons déjà évoqué, ces deux problèmes peuvent être évités en filtrant une
partie du spectre, ce que nous allons faire à partir de maintenant.

En utilisant un filtre de largeur 0,650 nm, et en changeant la longueur d’onde de la source laser initiale
pour 1550 nm, il est possible d’observer le spectre de la Figure 2.15 où deux raies de H12C14N sont visibles, sur
les mêmes bandes que précédemment. Celui-ci a été enregistré à partir de 220 interférogrammes de 16,78 ms
à un taux d’échantillonnage de 4 ns. Ici, il est possible d’observer que la ligne de base est bien plus nette que
ce que nous avons pu observer précédemment. Bien que le temps d’acquisition par spectre soit ici doublé, il
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Figure 2.15 – Graphiques montrant un spectre d’absorption d’HCN enregistré à une résolution de 250 MHz, enregistré
à partir de 220 interférogrammes de 16,78 ms à un taux d’échantillonnage de 4 ns, et comparé à un spectre calculé.
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a été vérifié qu’une durée égale donne lieu à un résultat similaire concernant la ligne de base. En utilisant un
filtre, c’est surtout l’augmentation du RSB de 10 dB qui induit une forte diminution de cet effet délétère. Cette
augmentation significative du RSB permet ainsi des temps d’acquisition plus courts, voire même d’éviter de
moyenner plusieurs spectres, et toujours avec un très bon accord avec le spectre calculé. Pour s’en convaincre,
la Figure 2.16 présente un spectre unique utilisé dans le moyennage pour obtenir la Figure 2.15, et enregistré à
partir d’un seul interférogramme d’une durée de 16,78 ms à un taux d’échantillonnage de 4 ns.
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Figure 2.16 – Graphiques montrant un spectre d’absorption d’HCN enregistré à une résolution de 250 MHz à partir
d’un seul interférogramme d’une durée de 16,78 ms à un taux d’échantillonnage de 4 ns, et comparé à un spectre calculé.
Ce spectre est un des spectres utilisé dans le moyennage pour obtenir la Figure 2.15.

De manière opposée, un RSB assez élevé comme les 40 dB que nous avons obtenus permet aussi, lorsque le
temps d’acquisition est adéquat, d’observer des transmissions relativement faibles. Par exemple, la Figure 2.17
montre un spectre obtenu lorsque que le laser continu est paramétré à 1557,5 nm. Celui-ci montre la double
raie P(19) de la bande 2ν1 + ν2 − ν2 d’H12C14N dont l’absorption est inférieure à 10%. Il est aussi possible
d’observer la raie P(20) de la bande 2ν1 d’H13C14N, dont l’absorption n’est que de quelques pourcents, et
ce de manière très résolue. Ici, le temps d’acquisition est toujours relativement faible puisque le spectre est
obtenu de la même manière que précédemment, c’est à dire à partir de 220 interférogrammes de 16,78 ms à
un taux d’échantillonnage de 4 ns. Toutefois, si les raies deviennent encore moins intenses, un moyennage sur
plusieurs minutes peut s’avérer nécessaire. Ceci est illustré avec le spectre placé à la Figure 2.18, obtenu avec
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Figure 2.17 – Graphiques montrant un spectre d’absorption d’HCN enregistré à une résolution de 250 MHz, enregistré
à partir de 220 interférogrammes de 16,78 ms à un taux d’échantillonnage de 4 ns, et comparé à un spectre calculé.
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une longueur d’onde du laser initial à 1560,3 nm, et moyenné sur 6 minutes. Sur ce spectre, la raie P(23) de la
bande d’H13C14N est observable alors qu’elle absorbe à peine 2% du signal, de même pour la double raie P(22)
d’H12C14N qui absorbe moins de 5%. Ce dernier exemple de spectre s’avère être le maximum de ce qu’il a été
possible de tirer des expériences sur la spectroscopie d’HCN avec la cuve à disposition et notre montage. De
ces résultats, nous déduisons une intensité minimum de détection de 10−23 cm par molécule, correspondant à
la raie P(23) d’H13C14N.
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Figure 2.18 – Graphiques montrant un spectre d’absorption d’HCN enregistré à une résolution de 250 MHz, acquis
sur une durée de 6 minutes, et comparé avec un spectre calculé.

Comme nous l’avons évoqué dès le premier spectre d’absorption présenté, des différences d’intensités sur
les raies sont clairement observables entre les spectres expérimentaux et calculés. Pour les deux spectres de la
Figure 2.17 et Figure 2.18, concernant les raies d’H13C14N, l’expérience semble montrer des raies plus intenses
que celles calculées. Ces différences peuvent s’expliquer par le fait que les intensités utilisées pour calculer le
spectre sont issues de calculs ab-initio [182, 183], et donc possèdent certaines limitations comparées à de pures
mesures expérimentales. Concernant les raies d’H12C14N, l’expérience montre ici des raies moins intenses que
celles calculées. De la même manière que pour les raies d’H13C14N, les intensités utilisées pour calculer le spectre
sont issues de calculs ab-initio [87, 184], et la même hypothèse peut être mise en avant. D’une manière générale,
comme il est possible de la voir dans la littérature, et contrairement à d’autres molécules comme CO2 ou H2O,
HCN n’est pas une molécule très étudiée, en particulier aux alentours de 1,55 µm. De fait, les calculs ab-initio
n’ont vraisemblablement été que peu raffinés avec des données expérimentales. Dans le but de valider cette
hypothèse, des expériences sont en cours afin de mesurer précisément les intensités d’HCN et les comparer avec
les données d’HITRAN [87]. Notons que l’hypothèse d’une contamination de la cuve par un autre gaz est aussi
possible, par exemple à cause d’un défaut de fabrication ou bien d’une usure de son étanchéité. Cette hypothèse
est aussi en cours d’étude.

2.4.3 Conclusion sur les applications du spectromètre

Dans cette partie, nous avons pu mettre en application notre montage à deux peignes de fréquences pour la
spectroscopie du cyanure d’hydrogène HCN. Dans un premier temps, il a été nécessaire de façonner et d’optimiser
les spectres délivrés par le montage afin de pouvoir en tirer le maximum, notamment sur l’élargissement des
spectres. Ensuite, l’utilisation du montage pour la spectroscopie nous a permis de visualiser de manière concrète
les différents points et limitations abordés dans ce chapitre et le précédent, comme la largeur spectrale, la
dynamique/RSB du signal RF ou encore le temps d’acquisition. Concernant la spectroscopie d’HCN, nous avons
aussi pu mettre en évidence les limites actuelles des données connues sur cette molécule, aussi bien sur H12C14N
que sur H13C14N. Une connaissance plus précise de ces données pourraient permettre certaines applications
de type médicale comme la détection de bactéries [185], voire astronomiques pour la détection d’atmosphères
d’exoplanètes [186].
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2.5 Conclusion
Dans ce chapitre, nous avons introduit les bases de la propagation d’impulsions dans les fibres optiques.

Nous avons vu que différents phénomènes physiques existent et en particulier le phénomène d’ondes de choc
dispersives. L’étude effectuée sur ce phénomène et les résultats obtenus s’avèrent très utiles puisqu’ils permettent
de sélectionner quelle fibre optique utiliser pour élargir spectralement de manière optimale les peignes de notre
montage à deux peignes de fréquences. Ces résultats ont été mis en application avec succès pour la spectroscopie
du cyanure d’hydrogène HCN, et de relativement bons accords ont été obtenus avec les données issues de la
littérature et bases de données. Toutefois, aux alentours de 1,55 µm, les molécules qu’il est possible de sonder
sans trop de contraintes sont peu nombreuses, et il est alors nécessaire de changer de gamme spectrale d’analyse.
C’est ce que nous allons voir dans les prochains chapitres.
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Chapitre 3

Spectromètre tout fibré à 2 µm

Dans le premier chapitre, nous avons vu que l’utilisation de MIs pouvait permettre de mettre en place un
montage expérimental pour la spectroscopie à deux peignes de fréquences et ce, de manière simple et avantageuse
comparé à d’autres montages plus usuels. Toutefois, comme nous l’avons aussi vu, ces montages sont en majorité
conçus dans le proche infrarouge, ce qui n’est pas optimal pour effectuer de la spectroscopie car les molécules
absorbent relativement peu dans ce domaine spectral. Pour contourner ce problème, il est possible d’utiliser
de grandes longueurs d’absorption mais ceci complexifie le montage, ce qui n’est pas souhaité. La deuxième
possibilité, plus intéressante, serait de pouvoir exploiter le montage dans une gamme de longueurs d’onde plus
propice à la spectroscopie comme la région supérieure à 2 µm et jusque dans le moyen infrarouge (MIR) (3 µm
à 50 µm). Dans ce chapitre, nous nous intéresserons donc aux moyens possibles pour que notre montage à deux
peignes de fréquences puisse sonder les alentours des 2 µm, ce qui constituera une étape intermédiaire avant
d’atteindre le MIR. Avant de voir quelles réalisations sont concevables, voyons plus en détail les motivations
d’une telle extension.

3.1 Motivations d’une extension
Comme nous venons de l’évoquer, les applications spectroscopiques aux alentours de 1,55 µm sont difficiles

à réaliser car les molécules absorbent relativement peu. En effet, dans cette gamme de longueurs d’onde, les
molécules présentent des absorptions de faibles intensités et il faut alors disposer de longueurs d’absorption de
plusieurs dizaines de mètres pour pouvoir mettre en évidence la signature spectroscopique de ces molécules.
Dans le cas d’un montage tout fibré, ceci oblige alors l’emploi d’une cuve dont le fonctionnement peut être
compliqué et long à mettre en place, comme l’utilisation d’une fibre optique à cœur creux dans laquelle le gaz
à analyser est injecté. Pour ce dernier exemple, il faut disposer d’une fibre de 50 m de longueur pour observer
les raies du CO2 avec une dynamique adéquate [71].

Ce type de problème peut être fortement réduit si le montage opère dans une gamme de longueurs d’onde
supérieure à 2 µm. Comme le montre la Figure 3.1, un nombre important de molécules telles que le CO2 ou
encore le N2O disposent d’absorptions rotationnelles-vibrationnelles intenses à partir de 2 µm. Par exemple,
entre 1,55 µm et 2 µm, nous pouvons avoir une absorption multipliée jusqu’à un facteur 100 pour le CO2. Au
delà de 3 µm, les bandes d’absorption des molécules sont encore beaucoup plus intenses et peuvent présenter
une absorption 10000 fois plus élevées qu’à 1,55 µm. Il est aussi possible de remarquer que dans le MIR, de
nouvelles espèces chimiques telle que l’ozone O3 montrent des bandes d’absorption.

Il y a donc un certain intérêt à vouloir étendre le montage initial du proche infrarouge vers le MIR puisque
les molécules sont en majorité bien plus facilement détectables. De nombreuses applications spectroscopiques
sont alors possibles comme la détection de molécules dont la concentration est faible. Cependant, le caractère
tout fibré de notre montage à deux peignes de fréquences étant relativement avantageux, nous souhaitons donc
le conserver. Or, comme nous l’avons vu dans le chapitre précédent et plus particulièrement avec la Figure 2.2,
les fibres en silice présentent de fortes pertes linéiques à partir de 2 µm. Au delà, les fibres deviennent opaques
et il n’est plus possible de transmettre un signal. Il y a donc une limite physique à l’utilisation des fibres
optiques en silice si nous souhaitons garder un montage tout fibré. La région alentour à 2 µm semble donc être
un bon compromis entre possibilité de réalisation des montages expérimentaux et applications spectroscopiques
envisageables.

Dans la suite de ce chapitre, nous nous intéressons donc aux moyens possibles pour que notre montage à
deux peignes de fréquences puisse sonder jusqu’à 2 µm, tout en gardant un montage tout fibré. Nous verrons
pour cela deux méthodes distinctes, la première étant la création d’un spectromètre fonctionnant directement à
2 µm utilisant des composants optiques spécialement adaptés, tout en conservant la base de l’architecture déjà
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Figure 3.1 – Graphiques montrant quelques bandes d’absorption rotationnelles-vibrationnelles de certaines molécules
dans le proche et moyen infrarouge. Les données utilisées sont issues de la base de données HITRAN [87], et les intensités
sont relatives aux abondances isotopiques naturelles de la molécule considérée.

éprouvée à 1,55 µm. Quant à la seconde méthode, celle-ci se basera sur la conversion en fréquence des peignes
initiaux créés à 1,55 µm dans une FHNL. Les deux techniques permettant de générer des peignes aux alentours
de 2 µm, nous comparerons les avantages et les inconvénients de chaque méthode.

3.2 Modulation électro-optique directe à 2 µm

3.2.1 Introduction
Comme nous l’avons vu avec la Figure 3.1, de nombreuses molécules commencent à posséder de fortes

absorptions rotationnelles-vibrationnelles à partir de 2 µm, en particulier le CO2 qui possède une absorption 100
fois plus intense qu’à 1,55 µm. Pouvoir sonder le CO2 aux alentours de 2 µm permettrait donc de contourner un
désavantage de notre montage à deux peignes de fréquences qui est la nécessité de disposer de grandes longueurs
d’absorption. À 2 µm, nous pourrions utiliser des cuves standards de quelques dizaines de centimètres, dont
l’emploi est plus aisé qu’à 1,55 µm.

La première méthode à laquelle nous allons nous intéresser consiste à reprendre l’architecture du montage
éprouvé à 1,55 µm, et de remplacer les différents composants par des fonctionnels à 2 µm. En pratique, ceci est
possible puisque tous ces équipements existent et ce, même de manière commerciale. Toutefois, ces composants
sont bien moins matures comparés aux équipements disponibles à 1,55 µm. En effet, ces derniers disposent
de performances élevées car les applications pour les télécommunications par fibres optiques ont accéléré leur
développement technologiques, ce qui n’a pas été le cas pour les équipements à 2 µm qui ne sont apparus
sur le marché des télécommunications que très récemment. Ce fait implique, par exemple, qu’il est encore
difficile de trouver des MIs fonctionnant à 2 µm avec une bande passante supérieure à 10 GHz. De plus ces
composants montrent aussi un taux d’extinction plus faible (environ 20 dB) ce qui n’est pas avantageux pour
notre montage. Enfin, ces désavantages sont accentués par le fait que l’effet électro-optique est moins performant
pour une application à de hautes longueurs d’onde, la tension Vπ d’un MEO étant proportionnelle à la longueur

Page 58/114



Alexandre Parriaux CHAPITRE 3. SPECTROMÈTRE TOUT FIBRÉ À 2 µM

d’onde λ.
Bien que de nombreux désavantages semblent compromettre la possibilité et l’efficacité d’un spectromètre à

deux peignes de fréquences par modulation électro-optique directe à 2 µm, aucun verrou physique n’a été mis en
évidence. En conséquence, l’expérience a donc été entreprise et nous commençons donc par détailler le montage
expérimental du spectromètre.

3.2.2 Montage expérimental
3.2.2.1 Modulation électro-optique à 2 µm

Le montage expérimental du spectromètre est présenté à la Figure 3.2. Celui-ci est très semblable au montage
fonctionnant à 1,55 µm que nous avons présenté dans le premier chapitre. Une diode laser continue accordable
entre 1890 nm et 2020 nm est amplifiée avec un amplificateur dopé aux ions thulium (TDFA) à une puissance
de 150 mW. Ces amplificateurs possèdent une bande d’amplification liée aux ions thulium Tm3+ de 1850 nm
jusqu’à 2050 nm. Le signal continu est ensuite divisé en deux bras et chaque bras est modulé par un MI dont la
bande passante est comprise entre 10 GHz et 20 GHz. De la même manière qu’à 1,55 µm, les MIs sont pilotés
par des générateurs d’impulsions électriques délivrant des impulsions gaussiennes de largeur totale à mi-hauteur
de 50 ps, eux-mêmes pilotés par des générateurs de tensions sinusoïdales fixant la fréquence de répétition des
impulsions. Ici nous fixons les fréquences de répétition à fr = 300 MHz et fr + ∆fr = 300,057 MHz.

Laser
continu
2000 nm

TDFA

50/50

MI TDFA

MI TDFA

FHNL

50/50

Filtre

90/10

DétecteurCuve

Détecteurfr

GPE

fr +∆fr

GPE

Figure 3.2 – Schéma représentant le montage expérimental d’un spectromètre à deux peignes de fréquences par
modulation électro-optique à 2 µm. Les éléments TDFA sont des amplificateurs fibrés dopés aux ions thulium Tm3+.
GPE : générateur de pulses électriques.

Le signal temporel qu’il est possible d’observer à la sortie d’un MI avec un oscilloscope temps réel est
présenté à la Figure 3.3a. Celui-ci montre une impulsion gaussienne de largeur totale à mi-hauteur 63 ps et
possédant un écart-type σ = 0,93% comparé à une forme purement gaussienne utilisée pour ajuster les données
expérimentales. Le profil temporel montre une largeur plus grande que celle des impulsions électriques, ce qui
est dû au fait que les MIs ont une bande passante inférieure à 20 GHz. De fait, les MIs ne retranscrivent donc pas
exactement les impulsions électriques et le signal optique se retrouve légèrement élargi. De plus, contrairement
au montage à 1,55 µm, les impulsions générées ne sont pas des super-gaussiennes car la puissance RF nécessaire
pour atteindre ce point de fonctionnement est plus grande que celle à 1,55 µm et donc plus difficile à obtenir
avec des amplificateurs RF. Toutefois, ces deux différences ne sont pas désavantageuses comme nous allons le
voir.

3.2.2.2 Caractérisations de la fibre et élargissement spectral

Une fois générés, les trains d’impulsions sont ensuite amplifiés avec deux TDFAs pour atteindre une puissance
crête d’une dizaine de watts, et élargis dans une FHNL de 500 m dont les caractéristiques sont présentées dans
le Tableau 3.1. Un exemple de spectre obtenu en sortie est montré à la Figure 3.3b. Cette fibre bien particulière
a été choisie pour cette expérience car elle présente un régime de dispersion normale aux alentours de 2 µm ce
qui, comme nous l’avons vu dans le chapitre précédent, est d’un certain avantage pour éviter tout effet néfaste
qui pourrait détruire la cohérence mutuelle entre les deux peignes.

Toutefois, les paramètres à 1550 nm présentés dans le Tableau 3.1 sont insuffisants pour connaître le com-
portement de la fibre aux alentours de 2 µm puisque, par définition, ceux-ci ne sont valables qu’aux alentours de
1550 nm. L’estimation de la courbe de dispersion pour toutes longueurs d’onde à partir des données à 1550 nm
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Figure 3.3 – Graphiques montrant les caractéristiques temporelles et spectrales des impulsions qu’il est possible de
générer en sortie du montage présenté à la Figure 3.2.

Paramètre λ (nm) D (ps.nm−1.km−1) S (ps.nm−2.km−1) α (dB.km−1) γ (W−1.km−1)

Constructeur 1550 -3,9 0,021 0,8 27
Mesuré 1980 -0,8 Non mesuré 15 21

Tableau 3.1 – Données constructeurs à 1550 nm et mesurées à 1980 nm de la fibre hautement non-linéaire de longueur
500 m utilisée pour l’élargissement.

est présentée à la Figure 3.4a. Celle-ci montre un zéro de dispersion ainsi qu’un passage en régime anormal
aux alentours de 1800 nm ce qui, comme nous allons le voir, est en désaccord avec les expériences que nous
allons mener. La Figure 3.4a montre aussi la courbe de dispersion donnée par le constructeur de la fibre (aucun
détail n’a été fourni concernant la manière d’obtention de cette courbe). En supposant que cette courbe est
plus proche de la réalité que la précédente, nous voyons déjà apparaître de grandes différences : cette dernière
montre que le zéro de dispersion est à une centaine de nanomètres plus loin. Toutefois, cette courbe montre
toujours le passage à un régime de dispersion anormale aux longueurs d’onde supérieures à 2 µm.

Afin de déterminer plus précisément la dispersion de la fibre aux hautes longueurs d’onde, une expérience
menée en parallèle consistant à élargir spectralement des impulsions générées par un MI à 1550 nm dans la FHNL
a permis d’obtenir le spectre présenté à la Figure 3.4b. Ce spectre montre la présence de bandes incohérentes due
au phénomène de diffusion Raman spontané qui se cascade, la création d’une bande Raman pouvant générer sa
propre diffusion Raman lorsque celle-ci atteint une puissance suffisante. De plus, nous pouvons observer que les
bandes Raman sont bien distinctes, et cette caractéristique montre que la dispersion ne peut pas être anormale
sur cette plage de longueurs d’onde. Dans le cas où la fibre aurait présentée un zéro de dispersion et donc un
passage dans le régime anormal, compte tenu de l’intensité des bandes Raman, celles-ci auraient produites de
l’IM2 puisque ce phénomène apparaît généralement avant la diffusion Raman. Ceci aurait eu pour effet de créer
un supercontinuum sur toute la plage spectrale, ce que nous n’observons pas ici. Nous pouvons donc en conclure
que la fibre est en régime de dispersion purement normale et que la courbe de dispersion estimée et celle du
constructeur présentées à la Figure 3.4a sont relativement loin de la réalité.

Afin d’estimer expérimentalement les paramètres de la fibre aux hautes longueurs d’onde, une seconde
expérience a été entreprise pour caractériser la FHNL. Une source laser délivrant des impulsions 2 ps à 2077 nm
a été injectée et comme ces impulsions peuvent être relativement intenses (jusqu’à quelques centaines de watts
crête), nous pouvons observer un élargissement des impulsions par ondes de choc dispersives. En faisant varier
la puissance injectée P0, et en mesurant la fréquence maximale d’élargissement, il est possible de remonter au
rapport γ

β2
. En effet, comme nous l’avons vu dans le chapitre précédent, la fréquence maximale d’élargissement

par ondes de choc est donnée par l’équation (2.66). En traçant la courbe Ωmax = f(
√
P0), nous devrions donc

tomber sur une fonction linéaire de coefficient directeur 2
√

γ
β2
. Les mesures obtenues sont placées à la Figure 3.5a

avec une régression linéaire associée aux données.
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Figure 3.4 – Graphiques montrant les caractéristiques de la FHNL ainsi qu’un exemple d’élargissement spectral à
1550 nm permettant de mettre en évidence le régime de dispersion de la fibre.

En prenant en compte la dépendance en longueur d’onde du coefficient Kerr de la fibre, il nous est donc
possible d’en déduire des mesures effectuées le coefficient de dispersion d’ordre 2 β2 à 2077 nm. Cette mesure
nous permet de corriger le calcul de la courbe de dispersion en ajoutant un coefficient de dispersion d’ordre 4
β4 à 1550 nm permettant de fixer la dispersion à 2077 nm par celle que nous avons mesurée. Cette courbe est
présentée à la Figure 3.5b et nous observons ici que la dispersion se retrouve totalement en régime normal et,
qui plus est, se rapproche des données constructeurs aux basses longueurs d’onde. Pour valider cette courbe de
dispersion, nous effectuons une simulation numérique de la propagation des impulsions à 1550 nm dans la fibre
(car c’est à cette longueur d’onde que les paramètres de la fibre sont les mieux connus) en prenant en compte
la correction de la courbe de dispersion. Les résultats sont placés à la Figure 3.4b et la comparaison au spectre
enregistré montre un très bon accord. Notons que les légères différences peuvent être expliquées par le fait que
les simulations numériques modélisent une fibre en silice pure, ce qui est rarement le cas des fibres disposant
d’un haut coefficient Kerr, celui-ci étant généralement obtenu par l’ajout de dopants lors de la fabrication de la
fibre.
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Figure 3.5 – Graphiques montrant les données issues de la caractérisation de la dispersion de la FHNL à 2077 nm
ainsi que la courbe de dispersion associée.

Des résultats précédents, nous pouvons donc en déduire les paramètres de la FHNL à 1980 nm et ceux-ci
sont placés dans le Tableau 3.1. Revenons aux impulsions générées avec les MIs aux alentours de 2 µm. Après
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modulation, ceux-ci sont amplifiés jusqu’à une puissance de 12 W crête, injectés en contra-propagatif dans
la FHNL et un exemple typique de spectre obtenu en sortie de la fibre a déjà été présenté à la Figure 3.3b.
L’absence d’observation de bandes spectrales telles que pourraient générer le phénomoène d’IM2 confirme le fait
que nous nous trouvons en régime de dispersion normale. De plus, nous pouvons observer que l’élargissement
se fait dans un régime purement d’AMP. Les puissances crêtes dont nous disposons en entrée de FHNL étant
relativement faibles, la dispersion étant elle même trop faible à ces longueurs d’onde et les pertes de la fibre
trop élevées, il nous est alors impossible d’obtenir un élargissement par ondes de choc dispersives. Notons que
l’élargissement obtenu est en accord avec les prévisions théoriques au niveau de la largeur spectrale [25], ce qui
prouve que les paramètres de la fibre dont nous disposons après corrections sont en relativement bon accord
avec la réalité.

3.2.3 Applications spectroscopiques

3.2.3.1 Spectre RF

Une fois élargis, les peignes sont couplés puis filtrés. Dans le cas de ce montage, nous avons choisis de filtrer
les peignes pour éviter le problème du repliement car nous ne disposions pas d’un modulateur acousto-optique
fonctionnant à 2 µm. Ensuite, les peignes sont dirigés vers une photodiode et nous vérifions en premier lieu que
nous disposons bien d’un signal RF et que celui-ci est exploitable. Un exemple de signal RF observé est présenté
à la Figure 3.6a et celui-ci montre bien un peigne de fréquences, ce qui signifie que le montage génère bien deux
peignes de fréquences mutuellement cohérents aux alentours de 2 µm. Ce spectre est obtenu avec l’enregistrement
de 200 interférogrammes d’une durée de 2,1 ms à un taux d’échantillonnage de 8 ns. Nous pouvons observer de
fortes oscillations dans l’enveloppe du spectre dues à l’élargissement par AMP. Toutefois, ces oscillations sont
moins contrastées que sur le spectre optique de la Figure 3.3b. Ceci peut être expliqué par de légères asymétries
entre les bras du montage dues, par exemple, au fait que les MIs ne disposent pas exactement du même taux
d’extinction, que les TDFAs ne sont pas strictement équivalents, etc. Toutes ces légères différences font que
les spectres optiques des deux peignes ne seront pas exactement égaux, en particulier dans les caractéristiques
des lobes générés par AMP. Ceci implique que lorsque les peignes sont couplés, le spectre RF ne reflète pas
exactement le spectre optique. Toutefois, les asymétries peuvent être exploitées afin de diminuer le contraste
des fortes oscillations des lobes générés par AMP. Ceci peut être fait en manipulant la polarisation des peignes
dans le montage, les puissances délivrées par les TDFAs, la position du filtre, etc. De cette manière, l’enveloppe
du spectre RF est plus lisse et il est aussi possible d’éviter la présence de zones RF où la dynamique du peigne
serait très peu exploitable.

En enregistrant un interférogramme d’une durée de 500 ms à un taux d’échantillonnage de 8 ns, et en
effectuant sa TF, il est possible de zoomer sur une raie particulière du peigne. Un exemple est montré à la
Figure 3.6b et nous observons une raie de largeur totale à mi-hauteur de 3,3 Hz. Comme déjà évoqué dans le
chapitre précédent, la finesse des raies est caractéristique d’une excellente cohérence mutuelle entre les deux
peignes générés. Rappelons que cette valeur est une limite haute et que la largeur des raies est sans doute plus
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TF d’un interférogramme de 500 ms.

Figure 3.6 – Graphiques montrant les caractéristiques du spectre RF qu’il est possible d’obtenir avec le spectromètre
à deux peignes de fréquences par modulation électro-optique directe à 2 µm présenté à la Figure 3.2.
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faible car nous sommes limités par la durée de l’interférogramme enregistré.

3.2.3.2 Spectroscopie du CO2

Le spectromètre étant opérationnel, nous pouvons donc l’utiliser pour effectuer de la spectroscopie. Après
filtrage des peignes, nous ajoutons un coupleur 90/10 afin de pouvoir disposer d’une référence des peignes avant
absorption. Les 90% du signal sont dirigés vers une cuve fibrée à multiples passages de longueur d’absorption
totale de 78,1 cm, et la sortie est dirigée vers une photodiode. Le signal de référence est de même dirigé vers une
photodiode dans le but d’enregistrer simultanément l’absorption et la référence afin d’éviter tout problème de
fluctuations du spectre entre les deux mesures. Ceci est particulièrement utile lorsque les spectres RF ne sont
pas plats, ce qui est notre cas.

La cuve est remplie avec du CO2 jusqu’à une pression de 520 mbar, à température ambiante, et en abondance
isotopique naturelle, c’est à dire avec une proportion de 12CO2 et de 13CO2 de respectivement 98,4204% et
1,1057% [87]. Une première mesure effectuée à une longueur d’onde centrale de 1996,1 nm sur 2 nm environ,
est présentée à la Figure 3.7. Le spectre obtenu est enregistré à partir de 200 interférogrammes d’une durée de
2,1 ms à un taux d’échantillonnage de 8 ns.
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Figure 3.7 – Graphiques montrant un spectre d’absorption du CO2 enregistré à une pression de 520 mbar, à une
résolution de 300 MHz, à partir de 200 interférogrammes d’une durée de 2,1 ms à un taux d’échantillonnage de 8 ns.
Celui-ci est comparé avec un spectre calculé d’après les données de HITRAN et la différence entre les deux jeux de
données montre un écart-type est σ = 0,72%.

Le spectre d’absorption montre plusieurs raies de la branche R associée à la bande rotationnelle-vibrationnelle
ν1 +2ν2 +ν3 du 12CO2 ainsi que plusieurs raies de la branche R associée à la bande 2ν1 +ν3 du 13CO2 (les moins
intenses). Cette détection du 13CO2 est relativement intéressante car celle-ci se fait en abondance naturelle du
rapport 13CO2/12CO2, ce qui ne pouvait être fait à 1550 nm compte tenu de la faible intensité de ces raies.
Le spectre expérimental de la Figure 3.7 est comparé avec un spectre calculé dont les données sont issues de
HITRAN [87], et la différence entre les deux jeux de données montre un très bon accord puisque l’écart-type
est de σ = 0,72%. Étant donné que le montage opère en free-running, la calibration en fréquence a été effectuée
en recalant la fréquence centrale de la raie R(54) avec celle donnée par HITRAN.

En changeant la longueur d’onde centrale du laser initial, il est possible de sonder d’autres régions spectrales.
Avec une longueur d’onde centrale de 2009,1 nm, il est possible d’observer le spectre d’absorption présenté à
la Figure 3.8. Ici nous pouvons observer l’intersection entre la branche P+R de la bande ν1 + 2ν2 + ν3 du
12CO2, des transitions venant de la branche R de la bande ν1 + 3ν2 + ν3− ν2 du 12CO2 et une transition venant
de la bande P de la bande 2ν1 + ν3 du 13CO2. La calibration en longueur d’onde a ici été faite en recalant
la fréquence centrale de la raie R(17) avec celle donnée par HITRAN. Comme pour le précédent spectre, une
comparaison avec un spectre calculé dont les données proviennent de HITRAN montre un très bon accord
puisque la différence possède un écart-type de σ = 0,99%. Notons que d’autres zones spectrales pourraient être
observées car le laser continu initial est accordable en longueur d’onde entre 1890 nm et 2020 nm. Ainsi nous
avons vérifié la possibilité de sonder la bande 2ν1 + ν3 située aux alentours de 1960 nm. Comme celle-ci se
verra étudiée plus en détail avec notre prochain montage, nous avons seulement constaté qu’il était possible
de l’observer. De ces résultats, nous en avons déduit une intensité minimum de détection de 5× 10−24 cm par
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molécule, correspondant à la raie R(28) de 13CO2.
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Figure 3.8 – Graphiques montrant un spectre d’absorption du CO2 obtenu à une pression de 520 mbar, à une résolution
de 300 MHz, à partir de 200 interférogrammes d’une durée de 2,1 ms à un taux d’échantillonnage de 8 ns. Celui-ci est
comparé avec un spectre calculé d’après les données de HITRAN et la différence entre les deux jeux de données montre
un écart-type de σ = 0,99%.

3.2.4 Conclusion sur la technique de modulation directe à 2 µm
Dans cette partie, nous avons présenté un spectromètre à deux peignes de fréquences tout fibré fonctionnant

sur la modulation d’intensité d’un laser continu à 2 µm. Nous avons montré que, bien que moins mature que
la technologie à 1,55 µm, le matériel à 2 µm peut être utilisé pour développer des instruments de détection
permettant d’effectuer des mesures spectroscopiques. Dans sa conception actuelle, le montage est limité par la
diode laser initiale dont la longueur d’onde maximale est de 2020 nm et par la bande spectrale d’amplification
des ions Tm3+. Cependant, l’utilisation d’une diode adéquate et l’échange des amplificateurs pour d’autres basés
sur les ions holmium Ho3+ pourrait permettre de sonder une gamme de longueur d’onde jusqu’à 2150 nm [187,
188], et donc la possibilité de sonder la bande 4ν2 + ν3 du 12CO2, la bande ν1 + 2ν2 + ν3 du 13CO2 mais aussi
d’autres gaz comme le N2O. Il faut toutefois garder à l’esprit que d’autres problèmes pourraient survenir à ces
longueurs d’onde encore plus hautes, notamment concernant la propagation dans les fibres puisque les pertes
linéiques deviennent très élevées, ce qui rendrait l’élargissement spectral des peignes très difficile.

Les résultats présentés dans cette partie ont été publiés sous la référence suivante : Alexandre Par-
riaux, Kamal Hammani et Guy Millot. “Electro-optic dual-comb spectrometer in the thulium
amplification band for gas sensing applications”. Dans : Opt. Lett. 44.17 (2019), p. 4335–4338
[189].

3.3 Extension à 2 µm par conversion de fréquences

3.3.1 Introduction
Bien qu’un spectromètre à deux peignes de fréquences par modulation électro-optique directe à 2 µm soit

fonctionnel, celui-ci possède quelques désavantages comme nous l’avons vu. Nous rappelons que les composants
à 2 µm sont bien moins matures que ceux à 1,55 µm et plus coûteux. D’une manière plus générale, nous pouvons
remarquer que le design d’un spectromètre à une longueur d’onde particulière oblige l’utilisation de composants
dédiés à cette longueur d’onde, ce qui n’est pas pratique si un montage polyvalent est souhaité. De plus, comme
nous l’avons vu, l’élargissement des peignes à 2 µm ne peut se faire que dans un régime d’AMP car les puissances
disponibles sont faibles, la dispersion de la fibre faible, et les pertes à 2 µm dans les fibres sont élevées. Ceci
oblige l’utilisation de fibres bien précises pour l’élargissement ce qui est moins immédiat.

De fait, nous cherchons et étudions une autre méthode pour générer des peignes à 2 µm. Il serait intéressant de
pouvoir changer uniquement la zone spectrale de fonctionnement du montage initial fonctionnant à 1,55 µm afin
d’obtenir un spectromètre polyvalent, ou tout du moins étendre sa gamme d’analyse vers les hautes longueurs
d’onde. De cette manière, les performances du montage, la maturité et le bas coût des composants seraient
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conservés, et celui-ci pourra alors sonder un domaine spectral très approprié à la spectroscopie. Pour ce faire,
nous nous intéressons à des phénomènes de conversion de fréquences comme vu à la section 1.4.3.1. Étant donné
que nous cherchons à aller aux alentours de 2 µm, nous pouvons toujours tirer parti des fibres optiques et en
particulier des phénomènes non-linéaires qui peuvent exister. Dans notre cas, nous allons nous intéresser au
phénomène d’instabilité de modulation pour la conversion de peignes de fréquences.

3.3.2 Instabilité de modulation pour une conversion de fréquences

3.3.2.1 Généralités

Dans le chapitre précédent, nous avons mis en évidence le phénomène d’instabilité de modulation dans les
fibres optiques. Nous avons vu que le phénomène pouvait permettre de créer de nouvelles fréquences dans une
certaine bande de gain dont les caractéristiques sont données par les paramètres de la fibre et les conditions
initiales des impulsions injectées. Dans le but de générer un peigne à 2 µm, nous pouvons donc imaginer
convertir notre peigne à 1,55 µm en utilisant ce phénomène d’instabilité de modulation. Le peigne initial à
1,55 µm constituera notre pompe et, en utilisant une fibre dont les paramètres sont judicieusement choisis, nous
pourrions disposer d’une réplique de la pompe à la fréquence désirée.

Sachant que notre pompe est de fréquence alentour à 191 THz (1,56 µm) et que nous désirons la convertir
vers 150 THz (2 µm), nous avons donc besoin d’induire un décalage en fréquence de 40 THz environ. Comme
nous avons pu le voir avec la Figure 2.5, si nous cherchons à utiliser l’IM2 pour effectuer une telle conversion,
cela sera impossible car l’IM2 ne permet d’induire un gain important qu’à quelques THz de la pompe [25].
Toutefois, si nous considérons le phénomène d’IM4, alors la conversion que nous cherchons à effectuer pourrait
être envisageable. Toujours suivant ce que nous montre la Figure 2.5, l’IM4 présente une fréquence Ωopt (2.47),
où le gain est maximal, pouvant se situer à plusieurs dizaines de THz de la pompe. Avec les paramètres β2,
β4, γ et P0 bien choisis, il est donc possible d’obtenir un gain non-négligeable de la perturbation à la fréquence
Ωopt. Tout le but de l’expérience est donc d’induire de l’IM4 avec des paramètres qui font que Ωopt ≈ 40 THz.
De cette manière, nous obtiendrions un peigne exploitable à la fréquence désirée.

1,3 µm 1,56 µm 1,3 µm 1,56 µm 2 µm

FHNL
Ωopt(β2, β4, γ, P0)

≈ 40 THz

Figure 3.9 – Schéma montrant le principe de la conversion
d’un peigne de fréquences à 2 µm par instabilité de modulation
d’ordre 4.

Comme la fréquence où se situe le gain opti-
mum est fixée par l’expression de Ωopt (2.47), il
nous faut initier une conversion qui permet d’obte-
nir un signal proche de cette même fréquence, dans
la bande de gain de l’IM4 (cf Figure 2.5). Pour
cela, nous pouvons utiliser le phénomène d’insta-
bilité de modulation induite. En combinant une
contribution continue idler à notre pompe, il est
envisageable de trouver les bons paramètres adap-
tés à la bande de gain. Soit νi la fréquence de
l’idler et νp la fréquence de la pompe, alors par
instabilité de modulation induite, il est possible
d’avoir 2νp − νi = νs avec νs la fréquence du si-
gnal. Sachant que notre pompe a une fréquence
νp = 191,34 THz et que nous souhaitons obtenir un
signal de fréquence νs ∈ [149,5 ; 153] THz (1,95 µm
à 2 µm), alors l’application numérique de la fréquence de l’idler à considérer nous donne νi ∈ [229,68 ; 233,18] THz
(1,286 µm à 1,305 µm). Il faut donc considérer un idler de longueur d’onde alentour à 1,3 µm, dans la bande O
des télécommunications.

Pour résumer l’expérience, il convient d’utiliser une fibre optique avec les bons paramètres pour que la
bande de gain de l’IM4 soit bien placée, et de stimuler le processus à la bonne longueur d’onde. Pour obtenir
une conversion de fréquence efficace et assez large bande (au moins aussi large que le peigne à convertir), les non-
linéarités devront jouer un rôle important et nous devrons donc disposer d’une FHNL. Un schéma théorique de
l’expérience est présenté à la Figure 3.9. Les points théoriques ayant été traités, il serait possible de commencer
les expériences. Cependant, il convient mieux de vérifier la faisabilité de celles-ci en effectuant les simulations
numériques adéquates, ce que nous allons maintenant aborder.

3.3.2.2 Simulations numériques

L’expérience de conversion à 2 µm par IM4 peut être simulée numériquement afin de vérifier sa faisabilité
par intégration numérique de l’ESNLG (2.3) et selon les méthodes que nous avons développées à la section 2.1.5.
Ici nous voulons vérifier que nous obtenons bien un signal exploitable à la longueur d’onde voulue. Le but de la
simulation est aussi de vérifier que les bons paramètres ont été choisis pour les futures expériences (puissances
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injectées, longueurs d’onde de la pompe et de l’idler, paramètres des fibres. . .). Pour cela, quelques paramètres
expérimentaux sont à prendre en compte. Le peigne que nous désirons convertir, notre pompe, a une puissance
qui ne peut typiquement pas dépasser 50 W crête. La longueur d’onde de l’idler qu’il est possible de générer est
comprise en 1,29 µm et 1,31 µm et sa puissance ne peut dépasser 120 mW. Enfin, la FHNL que nous pouvons
utiliser pour réaliser la conversion possède les paramètres disposés dans le Tableau 3.2.

Longueur (km) β2 (ps2.km−1) β3 (ps3.km−1) β4 (ps4.km−1) α (dB.km−1) γ (W−1.km−1)

0→ 0,1 0,77 3,6× 10−2 −4× 10−5 0,8 20

Tableau 3.2 – Données constructeurs à 1550 nm de la FHNL utilisée pour la conversion par IM4.
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Figure 3.10 – Spectre en sortie de FHNL d’une longueur
de 45 m obtenu par intégration numérique de l’ESNLG (2.3)
lors de la propagation seule de la pompe.

Avant de stimuler l’IM4 en ajoutant l’idler, il est
important de vérifier que sa bande de gain est bien
positionnée si la FHNL présentée ci-dessus est utilisée.
Pour cela, il suffit de faire propager la pompe seule et
de regarder si nous obtenons bien un gain à 2 µm.
Ce gain, qualifié alors de spontané, peut se manifester
même si l’IM4 n’est pas stimulée car il existe toujours
du bruit quantique possiblement sujet au gain. En
effectuant la simulation numérique, nous observons le
spectre de la Figure 3.10 : le gain se situe bien où
nous l’attendons. De plus, cette première simulation
numérique permet de vérifier que la diffusion Raman
n’est pas problématique.

Nous pouvons maintenant simuler l’expérience de
conversion par IM4 avec l’idler. Nous choisissons une
puissance crête pour la pompe en entrée de DCF de
12 W, ce qui est typiquement ce dont nous disposons
expérimentalement lorsque la fréquence de répétition
des impulsions est fixée à 300 MHz. Concernant la
DCF, nous la choisissons avec une longueur de 222 m car, d’après les études que nous avons menées dans le
chapitre précédent, cette longueur permet d’avoir un bon compromis entre élargissement spectral obtenu et
puissance crête en sortie de fibre. Notons que la fibre TrueWave, dont l’emploi a été décrit dans la section 2.4
pour une optimisation optimale du spectromètre à 1,55 µm, n’a pas été utilisée ici car les études avec cette fibre
n’ont été faites qu’après l’expérience de conversion par IM4. Hormis l’obtention d’une largeur spectrale plus
élevée, les résultats suivants sont très peu affectés par ce choix. En entrée de la FHNL, les impulsions sont d’une
puissance d’environ 5,5 W crête avec un idler dont nous fixons la puissance à 50 mW. Pour une longueur de FHNL
de 25 m, nous obtenons à sa sortie le spectre simulé de la Figure 3.11. Nous observons bien un signal à 2 µm.
Toutefois, celui-ci se déforme au fur à mesure de la propagation, notamment avec l’apparition de lobes sur les
flancs du spectre. La création de ces lobes est due à un phénomène de walk-off entre les différentes composantes
de la pompe et du signal [190]. En effet, ces composantes ne se propagent pas à la même vitesse ce qui, cumulé
avec le phénomène IM4, induit des oscillations dans le spectre lors de la propagation. Cette caractéristique
pourrait être assez gênante et doit être vérifiée expérimentalement. Le phénomène de walk-off étant en majorité
dû à la dispersion d’ordre 3 β3, les simulations numériques ont permis de constater qu’une réduction d’au moins
un ordre de grandeur de ce paramètre pouvait permettre de réduire grandement ce phénomène parasite. Ceci
est illustré à la Figure 3.11 où le signal à 2 µm en sortie d’une FHNL similaire à celle que nous avons considérée
précédemment, mais possédant une dispersion d’ordre 3 β3 d’un ordre de grandeur plus faible, est montré. Dans
ce cas, nous observons qu’aucune oscillation n’est visible sur l’enveloppe du spectre, mais il faut noter que le
phénomène finira tout de même par survenir avec une longueur de fibre plus grande.

D’autres simulations ont montrées que des longueurs plus grandes de FHNL ne pouvaient pas permettre
d’obtenir un gain à 2 µm beaucoup plus élevé. En effet, les pertes linéiques aux alentours de 2 µm étant proches
de 20 dB.km−1, l’utilisation de plusieurs centaines de mètres de fibre n’est pas une solution pour obtenir
un gain plus élevé. De plus, comme nous l’avons déjà fait remarquer, le phénomène de walk-off est amplifié
avec la distance de propagation et l’enveloppe du spectre devient alors de plus en plus déformée. Bien que les
simulations ne montrent pas une conversion parfaite de la pompe, celles-ci sont tout de même encourageantes car
nous obtenons un signal à 2 µm avec une bonne dynamique et donc potentiellement exploitable. Nous pouvons
donc maintenant envisager les expériences.
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Pompe 1,56 µm
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37,2 37,8 38,4 39 39,6
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Figure 3.11 – Spectre simulé en sortie de la FHNL d’une longueur de 25 m dont les paramètres sont disposés dans le
Tableau 3.2, obtenu par intégration numérique de l’ESNLG (2.3). Le signal obtenu à 2 µm présente de fortes oscillations
qu’il est possible de réduire si la fibre possède une dispersion d’ordre 3 β3 plus faible d’au moins un ordre de grandeur.

3.3.3 Montage expérimental pour la conversion d’un peigne

3.3.3.1 Mise en place et résultats de la conversion

Le montage expérimental permettant de convertir un peigne de fréquences à 2 µm par IM4 est schématisé à
la Figure 3.12. Celui-ci commence par la création d’un peigne à 1,55 µm avec un MI comme décrit au premier
chapitre. Ce peigne est ensuite dirigé vers une fibre optique DCF pour élargir son spectre grâce au phénomène
d’ondes de choc. Ensuite, à l’aide d’un multiplexeur, le peigne est couplé à un signal continu à 1,3 µm constituant
l’onde idler et le tout est injecté dans la FHNL présentée précédemment d’une longueur de 60 m. Une fois le
montage de la Figure 3.12 mis en place, nous regardons à l’analyseur de spectre optique si nous observons
bien un signal issu de la conversion. Un exemple de spectre optique qu’il est possible d’observer est placé à la
Figure 3.13. Comme nous pouvons le voir, nous avons bien un signal à 2 µm.

Laser continu
1560 nm

EDFA MI EDFA

fr

GPE

DCF

Laser continu
1310 nm

WDM FHNL

Analyseur
de spectre

Figure 3.12 – Schéma représentant le montage expérimental permettant de générer un peigne de fréquences à 2 µm par
instabilité de modulation d’ordre 4. GPE : générateur de pulses électriques, WDM : multiplexeur en longueurs d’onde.

Le spectre obtenu à 2 µm possède une forme difficile à analyser. Nous observons de fortes oscillations dont
l’origine pourrait coïncider avec le phénomène de walk-off mis en évidence dans les simulations numériques, mais
nous avons remarqué expérimentalement que le contraste des oscillations ainsi que leurs positions dépendaient
fortement de la polarisation de l’idler et de celle du peigne en entrée de la FHNL. Les comparaisons entre
expériences et simulations sont alors difficiles à effectuer puisqu’elles ne prenaient pas en compte les caractères
vectoriels dus à la polarisation, car nous ne disposions d’aucune information sur le caractère biréfringent de la
fibre. De plus, la résolution de l’analyseur de spectre optique à cette longueur d’onde est assez faible ce qui ne
permet pas d’observer des détails très finement. Toutefois, il est possible de jouer sur cet aspect vectoriel pour
obtenir un spectre le plus plat possible, le but étant de l’utiliser plus tard pour de la spectroscopie. Ce degré
de liberté supplémentaire peut, dans une certaine mesure, nous éviter d’obtenir un spectre trop cannelé comme
nous l’observons. Pour ce faire, nous rajoutons dans le montage plusieurs contrôleurs de polarisation fibrés.
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Figure 3.13 – Spectre optique observé à la sortie de 60 m de FHNL avec P0 = 5,5 W et Pidler = 100 mW. Le spectre
de droite est un zoom sur le signal généré aux alentours de 2 µm résultant de la conversion de la pompe par IM4 stimulée.

Comparées aux simulations numériques faites sur 25 m de fibre, le spectre de la Figure 3.13 obtenu en sortie
de 60 m de fibre montre une efficacité de conversion relativement faible. Celle-ci, définie comme le rapport entre
la puissance de pompe et la puissance du signal, est ici de -40 dB ce qui est très faible par rapport à ce qui est
attendu. L’origine de cette faible efficacité est liée à un phénomène que nous n’avons pas pris en compte qui est
la fluctuation des paramètres de dispersion de la fibre, ce que nous abordons maintenant.

3.3.3.2 Fluctuation des paramètres de dispersion

En plus des caractères vectoriels qui influencent la forme du signal généré, la fluctuation des paramètres
de dispersion de la fibre est un deuxième phénomène induisant un autre effet néfaste lors de la conversion.
En effet, la dispersion d’une fibre étant liée à son indice de réfraction et donc au rayon de la fibre (cœur et
gaine), des fluctuations longitudinales du rayon pouvant apparaître lors de la fabrication de la fibre induisent
donc des fluctuations des paramètres de dispersion. À titre d’exemple, une FHNL sujette à une variation du
rayon de son cœur de 10 nm entraîne un décalage de la dispersion de 0,35 ps.nm−1.km−1 [191]. Dans le cas de
notre FHNL, sa dispersion à 1550 nm étant de D = −0,6 ps.nm−1.km−1, ceci implique que des variations du
rayon très faibles peuvent modifier drastiquement sa dispersion, et donc les caractéristiques de la bande de gain
d’IM4. Avec ce type de variations, la fibre peut être considérée comme une somme de tronçons possédant une
dispersion différente, et la bande de gain IM4 résultante en sortie de cette fibre sera constituée de la somme des
bandes de gain prises pour chaque paramètre de dispersion. Au final, le signal converti se retrouvera déformé
(déformations à ajouter au phénomène de walk-off mis en évidence précédemment), et l’efficacité de conversion
totale se retrouvera diminuée [192]. Pour être plus précis, le signal converti ne s’accumule pas uniformément le
long de la fibre sur une même bande de gain, ce qui implique que la puissance de sortie du signal se retrouve
plus faible par rapport à l’utilisation d’une fibre idéale sans fluctuation de sa dispersion [193, 194]. Toutefois,
ce problème est contournable. Il est difficile voire même impossible de contrôler le rayon de la fibre lors de sa
fabrication pour que les fluctuations soient nulles, mais il est possible de concevoir des fibres avec un profil
d’indice bien spécifique qui montrent une atténuation drastique du phénomène [191, 192, 194, 195].

3.3.3.3 Élargissement de la bande de gain

Comme nous l’avons vu, la fluctuation des paramètres de dispersion implique une diminution de l’efficacité
de conversion puisque différentes bandes de gain associées à différents paramètres de dispersion sont stimulées
lors de la propagation dans la fibre. Ceci a pour deuxième conséquence d’élargir globalement la bande spectrale
sur laquelle il est possible d’obtenir une conversion. Toutefois, comme nous souhaitons limiter le problème du
walk-off et que l’efficacité de conversion n’est pas linéaire en fonction de la longueur de la fibre (à cause des
fluctuations de la dispersion), nous réduisons la longueur de la fibre de 60 m à 5 m. Cette longueur a été choisie
afin de ne plus observer d’oscillations néfastes dans le spectre optique du signal à 2 µm. Dans un même temps,
cette réduction de longueur implique une limitation dans les fluctuations de la dispersion, et donc sur la bande
spectrale totale sur laquelle il est possible d’obtenir un signal. Cependant, dans le cas de notre expérience, un
autre phénomène élargit la bande de gain et nous permet d’obtenir des peignes sur une large bande spectrale,
ce qui nous sera utile pour les applications spectroscopiques.
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Dans notre montage, la pompe utilisée est une pompe chirpée puisque les peignes, avant d’être conver-
tis, sont élargis par ondes de choc dans une fibre DCF. En conséquence, chaque fréquence instantanée ωi va
pouvoir contribuer à la génération de sa propre bande de gain puisque chaque fréquence voit une dispersion
différente [196, 197]. Notons que cet effet a été étudié et démontré expérimentalement dans les Refs. [196, 197],
et ici nous nous intéressons au cas particulier relatif à notre configuration expérimentale, et plus précisément à
la largeur totale ∆ω sur laquelle il est possible d’obtenir un signal, car cette dernière peut être calculée analy-
tiquement. En effet, la largeur de la pompe ∆ωp, dans le cas d’un élargissement par ondes de choc dispersives,
est donnée par 2Ωmax avec Ωmax définie par l’équation (2.66). Notons que dans un cas plus général, ∆ωp est
difficile à connaître analytiquement, mais cette largeur peut être déterminée expérimentalement.

Comme nous l’avons évoqué, chaque composante spectrale de la pompe va être sujette à une dispersion
différente. Ainsi, le paramètre β2 va varier sur une plage β2±∆β2 avec ∆β2 = 1

2∆ωpβ3, et les valeurs minimales
et maximales de β2 vues par la pompe sont donc de :

βmin
2 = β2 −

1

2
β3∆ωp et βmax

2 = β2 +
1

2
β3∆ωp . (3.1)

L’utilisation de ces formules plutôt qu’un calcul en utilisant la courbe de dispersion, pour des largeurs de
pompes relativement faibles, montre une erreur de 1% ce qui est une approximation acceptable. Une application
numérique en utilisant les paramètres de notre FHNL montre que pour une pompe de largeur 0,5 THz, ∆β2 ≈ β2

10 .
Notons qu’il aurait été possible de prendre en compte la dépendance de β3 en longueur d’onde, mais les calculs
montrent que celle-ci est négligeable pour une pompe relativement peu large comme celle que nous considérons.
Ainsi, β3 et β4 seront considérées comme des constantes sur la largeur spectrale de la pompe.

Sous ces conditions, la largeur spectrale totale sur laquelle il est possible d’induire un gain par IM4 ∆ω est
donnée par :

∆ω = Ω1(βmax
2 )− Ω1(βmin

2 ) + ∆Ω(βmax
2 ) + ∆ωp (3.2)

où Ω1 et ∆Ω ont déjà été définies dans le chapitre précédent. Le développement de cette expression donne :

∆ω =

√
12βmax

2

−β4
−
√

12βmin
2

−β4
+ γP0

√
−β4

3(βmax
2 )3

+ ∆ωp . (3.3)

En utilisant les équations (3.1), nous obtenons :

∆ω =

√
12

−β4

(
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1

2
β3∆ωp
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√
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(
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)3 + ∆ωp (3.4)
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√
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1 +
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1− β3∆ωp
2β2

)
+ γP0

√
−β4
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(
β2 + 1

2β3∆ωp
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et sachant que β3∆ωp
2β2

� 1 nous avons au final :

∆ω ≈ β3∆ωp
β2

√
3β2

−β4
+ γP0

√
−β4

3β3
2

(
1− 3

4

β3∆ωp
β2

)
+ ∆ωp . (3.6)

Ce que nous venons de voir est illustré avec la Figure 3.14 qui présente le phénomène d’IM4 dans le cas où une
pompe large spectralement est considérée.

Une application numérique des formules que nous venons de mettre en évidence nous donne, dans le cadre de
notre FHNL, avec une pompe de largeur 0,5 THz et de puissance crête P0 = 5,5 W, ∆ω ≈ 13 THz. Ce résultat
est à comparer avec la largeur de bande que nous pourrions trouver si la pompe était une onde continue, ce qui
nous donnerait ∆ω = ∆Ω(β2) = 0,76 THz. Notons que dans le cas où la dispersion serait constante sur toute la
plage spectrale de la pompe, c’est à dire pour β3 = 0, l’équation (3.6) se réduit au résultat ∆ω = ∆Ω(β2)+∆ωp.
De plus, nous retombons bien sur la largeur induite par une pompe continue ∆Ω(β2) en posant ∆ωp = 0.

Nous avons vu que l’élargissement de la bande de gain peut être dû au phénomène de fluctuations des
paramètres de dispersion ainsi qu’au fait que la dispersion n’est pas constante sur la largeur spectrale de la
pompe. Toutefois, dans le cadre de nos expériences, nous avons pu constater qu’en utilisant la FHNL présentée
plus haut, c’est le phénomène de fluctuation qui est prépondérant dans l’élargissement de la bande de gain,
même en utilisant uniquement quelques mètres de fibre. Pour mettre ceci en évidence, nous avons injecté une
pompe continue plutôt qu’un peigne et étudié la largeur spectrale sur laquelle il était possible d’obtenir un gain.
À part un lissage de la courbe de gain dans le cas où nous utilisions un peigne, les résultats n’ont pas montré
de différence significative de largeur avec une pompe continue. Ceci montre que les fluctuations des paramètres
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Figure 3.14 – (Gauche) Schéma montrant une pompe de largeur spectrale ∆ωp et la largeur totale ∆ω à ±Ωopt sur
laquelle il est possible d’induire un gain par IM4. La ligne en pointillés représente la courbe de dispersion de la FHNL β2 :
la pompe est en dispersion normale et expérimente une dispersion non constante sur toute sa largeur variant entre βmin
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de dispersion sont relativement importantes et que le phénomène n’est pas négligeable, notamment concernant
son impact sur la réduction du gain. Cependant, l’élargissement dû au fait que la dispersion est non constante
sur la largeur spectrale de la pompe est un résultat tout de même intéressant qui pourrait être utilisé dans le
cas d’une fibre optimisée pour éviter les fluctuations longitudinales, comme nous l’avons déjà évoqué [191, 192,
194, 195].

3.3.4 Montage à deux peignes de fréquences

L’expérience précédente nous a montré que nous pouvions bien générer un signal à 2 µm par IM4. Cependant,
nous ne pouvons pas vérifier dans l’état actuel que nous avons bien un peigne, la résolution de l’analyseur de
spectre ne permettant pas de pouvoir résoudre les raies. Avec le matériel à notre disposition, le seul moyen
de vérifier qu’un peigne est généré est de convertir le second peigne et de faire battre les deux, autrement dit,
réaliser le montage à deux peignes de fréquences. Si nous observons un peigne dans le domaine RF, c’est que
les peignes sont bien créés à 2 µm.

3.3.4.1 Contraintes expérimentales soulevées

En plus de vérifier que le peigne est bien converti à 2 µm, nous avons besoin d’un deuxième peigne qui va
interférer avec le premier pour réaliser des applications spectroscopiques. Comme nous parlons d’interférences,
il y a besoin d’une grande cohérence entre les deux peignes. Or celle-ci est difficile à obtenir si nous convertissons
séparément les deux peignes dans deux FHNLs, les chemins optiques suivis par les peignes étant alors différents.
Nous devons donc utiliser la même FHNL afin de garder la cohérence initiale entre les deux peignes, de la même
manière que nous utilisons la même fibre pour élargir les peignes à 1,56 µm.

Cependant, des effets non-linéaires néfastes pourraient survenir si le battement se crée dans la FHNL. Ceci
pourrait même détruire la cohérence mutuelle des peignes. Une façon de palier au problème serait de propager
de façon contra-propagative les impulsions provenant de chaque train dans la fibre, comme déjà réalisé avec
fibre pour élargir les peignes à 1,56 µm. Dans ce cas, les peignes verraient un même chemin optique, seraient
convertis de la même manière, mais n’interféreraient pas dans la fibre. Cette méthode est toutefois difficile à
mettre en place car nous devrions disposer de circulateurs avec une grande bande passante afin de transmettre
idler, pompe et signal sans pertes, soit environ 80 THz. Or ces types de circulateurs ne sont pas commercialisés
pour le moment.

Une autre méthode envisagée pour contourner le problème serait de polariser les deux peignes orthogonale-
ment avant la propagation dans la FHNL. De cette manière, les peignes seraient convertis en suivant un même
chemin optique mais ne battraient pas dans la fibre. En sortie, il suffirait de projeter un peigne sur l’autre pour
qu’ils puissent interférer. Bien que la technique soit possible, elle semble difficilement réalisable avec précision
dans un montage tout fibré. Un passage à l’air libre pourrait permettre un contrôle plus précis de la polarisation
mais nous perdrions alors le caractère tout fibré du montage. De plus, rien ne nous dit que la polarisation sera
maintenue lors de la propagation dans la FHNL. Cette méthode n’est donc pas optimale car sujette à beaucoup
de contraintes mais pourra toutefois être testée ultérieurement.
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3.3.4.2 Montage contra-propagatif sans circulateurs

Une dernière solution envisagée, et celle qui sera utilisée, est de réaliser un montage en contra-propagatif
dans la FHNL mais sans circulateurs. Comme nous l’avons fait remarquer plus haut, utiliser des circulateurs
avec la FHNL n’est pas possible puisque nous devrions disposer d’une bande passante de plus de 80 THz. Or
les circulateurs n’ont en général qu’une bande passante de quelques THz ce qui n’est absolument pas suffisant
pour nos expériences. Pour palier à ce problème, nous pourrions envisager l’utilisation de multiplexeurs afin de
réaliser un montage fonctionnant quasiment de la même manière que si nous utilisions des circulateurs.

Toutefois, les composants de type multiplexeur sont aussi sujets au même problème de bande passante
que les circulateurs : ceux-ci ne fonctionnent de façon optimale que sur une plage de longueur d’onde donnée.
Cela ne veut cependant pas dire que ces composants ne fonctionnent pas en dehors de leur plage d’utilisation
recommandée : un signal dont la longueur d’onde ne rentre pas dans cette plage se verra juste sujet à des pertes
plus ou moins importantes lors de la propagation. Bien que ce caractère d’atténuation semble néfaste, ceci peut
ne pas être critique si ces pertes sont anticipées, par exemple en amplifiant davantage l’onde idler avant injection
dans la fibre. Ainsi, nous parvenons à la mise en place du montage présenté à la Figure 3.15.

Figure 3.15 – Schéma représentant le montage à deux peignes de fréquences à 2 µm issus de la conversion de deux
peignes à 1,56 µm par instabilité de modulation d’ordre 4.

Ce montage montre que, à la place d’utiliser des circulateurs pour la propagation dans la FHNL, nous
utilisons des multiplexeurs mélangeant des signaux à 1,5 µm et 2 µm. Le principe de fonctionnement est le
suivant. En entrée d’un de ces multiplexeurs, nous injectons la pompe et l’idler. L’idler, n’étant pas spécialement
compatible avec ce multiplexeur, va subir une atténuation d’environ 3 dB mais va tout de même être transmis
et dirigé avec la pompe dans la FHNL. En sortie de la fibre, le signal à 2 µm créé par IM4 est séparé de la
pompe et de l’idler par le deuxième multiplexeur. La même chose se déroule en parallèle en entrée avec ce
dernier multiplexeur et nos deux peignes à 2 µm devraient donc être créés de façon contra-propagative. Le reste
de pompe et d’idler étant redirigés vers l’entrée, il convient de disposer d’isolateurs car ce retour à l’origine
pourrait endommager les différents lasers.

3.3.4.3 Désavantages, contournements et résultats

La mise en place du montage présenté à la Figure 3.15 fait apparaître certains désavantages. Premièrement,
comme nous l’avions déjà vu précédemment, le signal à 2 µm est trop faible dû aux fluctuations de la dispersion
qui nous empêchent d’obtenir une efficacité de conversion suffisante. Dans notre cas, ce problème peut être
contourné en utilisant un TDFA après le couplage à 2 µm. L’utilisation d’un amplificateur après conversion
est aussi une raison pour laquelle nous pouvons nous permettre de perdre de la puissance sur l’idler avec les
multiplexeurs.

Après couplage des signaux à 2 µm, nous utilisons un filtre passe bande afin d’éviter le problème de repliement
du spectre RF. Notons que nous avons essayé d’utiliser un modulateur acousto-optique à 1,56 µm pour éviter
d’avoir à filtrer les signaux à 2 µm mais étant donné la faible puissance des signaux obtenus par IM4 et donc
l’utilisation d’un TDFA, il était impossible de s’affranchir d’un filtre car celui-ci permettait de supprimer une
bonne partie de l’émission spontanée amplifiée venant du TDFA. En effet, sans filtre, ce signal incohérent
dégradait le RSB et en conséquence, nous avons choisi de ne pas utiliser le modulateur acousto-optique et de ne
garder que le filtre, ce qui simplifiait le montage expérimental. Même si cette technique implique une perte d’au
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moins 50% du signal, son emploi nous avantage pour la détection. Après le filtre, les signaux sont dirigés vers une
photodiode et un exemple de spectre RF qu’il est possible d’obtenir est présenté à la Figure 3.16a. Ce spectre
est obtenu avec l’enregistrement de 200 interférogrammes d’une durée de 2,1 ms à un taux d’échantillonnage de
8 ns. La caractérisation de ce peigne nous indique qu’il se situe bien à 2 µm. Les deux peignes sont donc bien
convertis dans la FHNL et fait remarquable, ils ont conservé leur cohérence mutuelle puisque nous observons
bien un battement en sortie. De plus, l’enregistrement d’un interférogramme d’une durée de 500 ms à un taux
échantillonnage de 8 ns nous permet de visualiser la finesse des raies du peigne. Un exemple présenté à la
Figure 3.16b nous montre que ces raies ont une largeur totale à mi-hauteur de 3,3 Hz. Notons que cette valeur
est la même que dans l’expérience précédente car nous travaillons avec les mêmes contraintes sur l’acquisition.
Les résultats obtenus étant très satisfaisants, nous allons maintenant les utiliser pour réaliser des applications
spectroscopiques.
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Figure 3.16 – Spectre RF du battement entre les deux peignes de fréquences créés à 1,96 µm par IM4 avec le montage
de la Figure 3.15 (frep = 300 MHz et ∆frep = 57 kHz). Le zoom sur une raie particulière montre une largeur de 3,3 Hz.

3.3.5 Applications spectroscopiques

Comme nous avons un spectre RF avec un bon RSB, nous pouvons maintenant utiliser le montage pour
effectuer de la spectroscopie à deux peignes de fréquences à 2 µm. Dans la gamme du signal que nous avons
généré, nous pourrions observer certaines bandes d’absorption de la molécule de CO2, en particulier la bande
2ν1 + ν3 située aux alentours de 1960 nm. C’est donc ce que nous cherchons maintenant à réaliser et les
paramètres en longueurs d’onde de l’idler et de la pompe sont faits en sorte que le signal généré soit aux
alentours de 1960 nm. Pour cela, nous mettons en sortie d’amplificateur une cuve fibrée à multiples passages
dont la longueur d’absorption est de 78,1 cm. Cette longueur est suffisante à 2 µm pour de telles observations
contrairement à 1,55 µm où nous devions disposer d’une longueur de 50 m environ pour la même molécule.

Une fois mis en place, nous enregistrons le spectre d’absorption du CO2 sur quelques dizaines de nanomètres
ce qui nous permet d’étudier la branche P et R de la bande 2ν1 + ν3. Pour ce faire, nous utilisons les bénéfices
associés à la largeur spectrale de la pompe ainsi que des fluctuations des paramètres de dispersion qui sont
responsables de l’élargissement de la bande d’amplification IM4. De cette manière, en utilisant l’agilité en
longueur d’onde de l’idler dans la bande O aux alentours de 1,3 µm, les signaux peuvent être convertis sur une
largeur d’environ 3 THz ce qui couvre la largeur spectrale 1,9435 µm–1,9803 µm. Cette valeur est très inférieure
à la valeur que nous avons pu calculer de 13 THz, mais cela peut se comprendre de par le fait que le faible gain
IM4 que nous obtenons avec 5 m de FHNL ne permet pas d’exploiter toute la largeur de la bande. Notons que
des études avec 60 m de FHNL nous ont permis de constater une agilité bien plus grande et ce, sur plus de
17 THz. Cette valeur est d’ailleurs sûrement plus élevée mais ceci n’a pu être mis en évidence car nous avions
atteint les limites de l’agilité en longueur d’onde de l’idler.

La Figure 3.17 montre le spectre d’absorption du CO2 obtenu en concaténant une quarantaine de spectres
avec un recouvrement d’au moins une raie d’absorption entre chaque spectre enregistré. Le temps total d’ac-
quisition pour obtenir le spectre reconstruit est de 0,8 s, mais cette durée ne prend pas en compte le temps
nécessaire pour déplacer la longueur d’onde centrale de l’idler et du filtre, ni le temps de traitement des données.
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Concernant les spectres individuels, ceux-ci sont enregistrés à partir de 10 interférogrammes de 2,1 ms à un
taux d’échantillonnage de 8 ns.
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Figure 3.17 – En haut, spectre d’absorption du CO2 enregistré à une pression de 0,582 atm avec le montage présenté
à la figure Figure 3.15. Au milieu se trouve un spectre théorique calculé d’après la base de données HITRAN et en bas
se trouve une différence entre les deux jeux de données. L’écart-type calculé est σ = 2,3% ce qui montre un bon accord.

Une comparaison du spectre expérimental avec un spectre calculé en utilisant la base de données HITRAN
est aussi présentée à la Figure 3.17, et la différence entre les deux jeux de données montre un bon accord
puisque l’écart-type calculé est σ = 2,3%. Celui-ci est toutefois relativement élevé par rapport aux autres
résultats obtenus jusqu’à présent, à 1,55 µm ou 2 µm, car la concaténation par recouvrement de raies issues de
spectres différents possède une certaine limite, et que le temps d’acquisition des spectres n’est pas aussi élevé
que dans les autres enregistrements. Comme notre montage expérimental opère en free-running, la calibration
du spectre en longueur d’onde a été faite en recalant la fréquence centrale d’une raie avec celle donnée par
HITRAN. Le spectre enregistré montre aussi des raies d’intensité assez faible, comme celles associées à la bande
2ν1 + ν2 + ν3 − ν2 avec une intensité de détection minimale de 3× 10−24 cm par molécule, correspondant à la
raie P(41).

Un autre exemple de spectre d’absorption obtenu avec un mélange de gaz de 15% de CO2 et 85% de O2

est présenté à la Figure 3.18. Ce spectre a été enregistré dans les mêmes conditions que le spectre présenté à
la Figure 3.17, et il est possible de voir les branches P et R de la bande 2ν1 + ν3. Sur cette même figure, un
ensemble de raies lorentziennes a été ajusté aux données expérimentales et la différence entre les deux jeux de
données montre un très bon accord puisque l’écart-type calculé est σ = 1,24%. Cette mesure a été entreprise
dans le but d’observer jusqu’à quelle pression partielle de CO2 il était possible d’obtenir un signal d’absorption
de cette molécule avec notre montage. Les résultats nous ont montré qu’une pression partielle de 1,5% de CO2

sur 1 bar permettait de détecter les raies les plus intenses de la bande 2ν1 + ν3. Ceci implique que, pour notre
montage, la région alentour à 2 µm n’est pas la plus adaptée pour étudier précisément des gaz dont la pression
partielle de CO2 n’est que de quelques pourcents, comme il est possible de le trouver dans l’air ambiant ou l’air
expiré.

Étant donné que les enregistrements effectués sont basés sur la concaténation de plusieurs spectres, la
question de la stabilité du montage dans le temps se pose naturellement. Des résultats obtenus, nous n’avons
observé aucune déviation des signaux RF durant les enregistrements et ce pendant plusieurs heures. De plus,
nous avons observé que lorsque le montage est éteint après avoir été optimisé, le relancer après plusieurs jours
ne requiert qu’un ajustement des contrôleurs de polarisation pour une utilisation optimale.

Pour finir, nous utilisons notre montage pour des applications spectroscopiques orientées vers l’étude de raies
individuelles. Par exemple, nous pouvons focaliser notre attention sur les raies P(10) et P(44) (leurs positions sont
indiquées à la Figure 3.17) afin de pouvoir mesurer leur coefficient d’élargissement collisionnel Γ à température
ambiante. Pour ce faire, nous enregistrons différents spectres d’absorption à différentes pressions P et un profil
de Voigt est ajusté aux données expérimentales. Un exemple de raie enregistrée avec une superposition à un
profil de Voigt ajusté est montré à la Figure 3.19a. De ces profils ajustés, il est possible d’en déduire la largeur
totale à mi-hauteur de la raie ∆σL en fonction de la pression et donc Γ puisque ∆σL = ΓP (comme défini
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Figure 3.18 – En haut, spectre d’absorption d’un mélange de 15% de CO2 et 85% de O2 à une pression de 1,283 atm
enregistré avec le montage présenté à la figure Figure 3.15. Au milieu se trouve un ajustement numérique composé d’une
superposition de formes lorentziennes et en bas se trouve une différence entre les deux jeux de données. L’écart-type
calculé est σ = 1,24% ce qui montre un très bon accord.
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Figure 3.19 – Graphiques montrant les données expérimentales associées à la mesure de coefficients d’élargissements
collisionnels des raies P(10) et P(44) de la bande 2ν1 + ν3 du CO2.

à l’équation (1.30)). La Figure 3.19b montre les largeurs totales à mi-hauteur des raies P(10) et P(44) en
fonction de la pression. Les coefficients d’élargissements collisionnels Γ sont déduits de ces courbes et nous
mesurons ΓP(10) = (0,1097 ± 0,0011) cm−1.atm−1 et ΓP(44) = (0,0761 ± 0,0017) cm−1.atm−1, les incertitudes
correspondant à un intervalle de confiance à 95%. Ces valeurs sont en très bon accord avec les valeurs données
par HITRAN qui sont ΓHITRAN

P(10) = 0,109 cm−1.atm−1 et ΓHITRAN
P(44) = 0,078 cm−1.atm−1 [87].

3.3.6 Conclusion sur la technique de conversion à 2 µm

Dans cette partie, nous avons démontré expérimentalement une nouvelle technique de conversion de peignes
de fréquences générés par des MEOs à 1,55 µm par IM4 dans une FHNL en régime de dispersion normale. En
utilisant un laser continu de quelques dizaines de milliwatts de puissance, et sachant que la FHNL utilisée est
commune à la conversion des deux peignes, nous avons montré que la conversion peut s’effectuer en préser-
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vant une excellente cohérence mutuelle tout en gardant un montage fonctionnant en free-running. Les peignes
convertis dans la région alentour à 1,96 µm ont permis d’effectuer des applications spectroscopiques avec une
sensibilité proche de ce que nous avons obtenu à 1,55 µm, et une fiabilité importante grâce aux composants
tout fibrés disponibles dans les bandes des télécommunications O, C et L. De plus, ces composants étant large
bande, l’utilisation de diodes lasers agiles en longueurs d’onde permet d’obtenir des signaux à différents endroits
du spectre, ce qui nous a permis de sonder du CO2 sur 3 THz ainsi que des raies particulières pour la mesure
de certains paramètres. D’une manière générale, les résultats sont en très bon accord avec la base de données
HITRAN.

Les résultats présentés ici ont été publiés sous la référence suivante : Alexandre Parriaux, Kamal
Hammani et Guy Millot. “Two-micron all-fibered dual-comb spectrometer based on electro-
optic modulators and wavelength conversion”. Dans : Communications Physics 1.17 (2018) [198].

3.4 Conclusion
Dans ce chapitre, nous avons présenté deux montages expérimentaux permettant de générer des peignes de

fréquences aux alentours de 2 µm dans le but de développer un spectromètre à deux peignes de fréquences.
Ces deux techniques basées sur des MIs ont chacune montré des avantages et des inconvénients. Concernant
la première technique de génération de peignes avec des MEOs fonctionnant à 2 µm, il a été démontrée que
la technologie actuelle à 2 µm est tout à fait utilisable pour développer un spectromètre à deux peignes de
fréquences et les analyses spectroscopiques obtenues sont en très bon accord avec la base de données HITRAN.
Ces résultats peuvent ouvrir la voie vers une possible extension dans le MIR. En effet, au détriment de l’avantage
tout fibré du montage, la modulation directe d’un laser continue dans le MIR pourrait être entreprise en sachant
que des modulateurs optiques ont été reportés dans la littérature jusqu’à 8 µm en utilisant la technologie Si-
on-LiNbO3 [104], phosphore noir [105] ou encore Ge-on-Si [199]. Bien que théoriquement possible, le problème
principal de ces montages serait l’élargissement spectral qui ne pourrait être fait de manière simple. Toutefois,
des fibres exotiques ou des guides d’onde pourraient être utilisés dans ce but [200, 201].

Concernant la seconde technique consistant à étendre la zone spectrale de fonctionnement du spectromètre
par conversion de fréquences de peignes à 1,55 µm, il a été démontrée que l’utilisation d’une fibre optique
adéquate pouvait permettre de sonder la région spectrale désirée, ici les alentours des 2 µm. Toutefois, l’utilisation
d’une autre fibre optique avec les bons paramètres pourrait permettre d’étendre le spectromètre dans n’importe
quelle région du proche infrarouge. De plus, en sachant que l’existence du phénomène d’instabilité de modulation
a été démontré dans d’autres matériaux, il serait possible de remplacer la fibre en silice par une fibre en
chalcogénure ou en tellure ce qui pourrait étendre le montage dans le MIR [202]. Comme nous l’avons déjà fait
remarquer, le contrôle des paramètres de dispersion de la fibre devra être essentiel mais cela est tout à fait
possible, de la même manière qu’avec des fibres silices [191, 192, 194], avec des fibres exotiques [203]. Dans le
même but, la fibre pourrait être remplacée par des guides d’onde ce qui ouvrirait de nouvelles opportunités dans
le MIR [54, 204–207].
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Chapitre 4

Extension du spectromètre dans le
moyen-infrarouge

Dans le chapitre précédent, nous avons vu qu’il était possible de générer des peignes de fréquences aux
alentours de 2 µm en utilisant des MEOs fonctionnant dans cette région spectrale, ou bien en exploitant des
effets non-linéaires tel que l’IM4 pour convertir la longueur d’onde centrale de peignes générés avec des MEOs
à 1,55 µm. Cependant, comme nous l’avons déjà évoqué, ces deux techniques sont limitées par la fenêtre de
transparence de la silice et elles ne sont donc pas utilisables pour atteindre de plus hautes longueurs d’onde.
De plus, bien que la région des 2 µm soit propice à la spectroscopie du CO2, elle l’est moins pour d’autres
molécules qui absorbent peu voire pas du tout, comme illustré à la Figure 3.1. Pour ces molécules, de grandes
longueurs d’absorption sont nécessaires, ce qui n’est pas forcément simple, comme nous l’avons déjà abordé pour
la spectroscopie du CO2 à 1,55 µm. Toutefois, ces problèmes peuvent être palliés en privilégiant les analyses
dans le MIR, où les molécules absorbent encore bien plus qu’à 2 µm.

Dans ce chapitre, nous nous intéressons à la conversion dans le MIR de peignes générés avec des MEOs à
1,55 µm par GDF dans des cristaux non-linéaires. Pour illustrer les avantages du MIR par rapport aux précédents
domaines étudiés, nous effectuerons des mesures mettant en évidence la capacité de notre montage à détecter
de faibles concentrations de gaz. De plus, nous verrons des applications plus spécifiques permettant par exemple
d’analyser l’air expiré par un humain ou encore des gaz d’échappement. Pour commencer, rappelons quelques
fondamentaux sur les cristaux qui seront utilisés pour exploiter le phénomène de GDF.

4.1 Introduction et rappels

4.1.1 Rappels sur les cristaux polarisés périodiquement

À la section 1.4.3.1, nous avons vu que la fréquence centrale d’un peigne généré avec des MEOs pouvait être
convertie en utilisant différents phénomènes. Afin de pouvoir atteindre le MIR, la GDF est un de ces phénomènes
utilisables et sûrement le plus propice. Nous rappelons que la GDF est un phénomène non-linéaire du second
ordre permettant de générer un signal de fréquence νs en utilisant une onde idler de fréquence νi et une pompe
de fréquence νp selon la relation νp − νi = νs.

Comme la GDF est un phénomène non-linéaire du second ordre, celui-ci est impossible à exploiter dans
une fibre optique car c’est un matériau centrosymétrique. Ainsi, pour la conversion de peignes générés avec
des MEOs, il faut donc renoncer au caractère tout fibré de notre montage. Notons toutefois qu’il existe des
cristaux connectorisés avec des fibres chalcogénures ou fluorées, fibres transparentes jusqu’à 5 µm environ, ce
qui permettrait de garder un montage tout fibré. Cependant, ces fibres sont relativement coûteuses et possèdent
de fortes atténuations linéiques, de l’ordre de quelques dB par mètre, ce qui pourrait impacter la qualité du signal
généré. De plus, les composants tels que les multiplexeurs ou coupleurs fonctionnant dans le MIR n’existent
pour l’instant que peu en dehors du domaine de la recherche, ce qui implique que la conception d’un montage
tout fibré serait complexe.

Plusieurs types de milieux peuvent être utilisés pour réaliser de la GDF, mais nous opterons ici pour des
cristaux PPLNs dont l’utilisation est relativement simple. La Figure 4.1a montre une plateforme de LiNbO3

conçue de façon à accueillir plusieurs cristaux ainsi que leurs caractéristiques physiques. Les deux cristaux
présentés sur le schéma différent de par la longueur Λ associée à la variation périodique de la polarisation du
cristal. Comme illustré à la Figure 4.1b, lorsque ce type de cristal est utilisé pour exploiter un phénomène
non-linéaire (ici la GDF), la variation de polarisation permet d’alterner périodiquement le signe de l’accord de
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phase, et donc d’obtenir un quasi-accord de phase lorsque la période est judicieusement choisie [88].

Λ1

Λ2

νp νi

νs

L

(a) I

xΛ 2Λ 3Λ 4Λ 5Λ

Quasi∆k = 0

|∆k| � 0

(b)

Figure 4.1 – (a) Schéma représentant une plateforme de LiNbO3 accueillant deux cristaux PPLNs de longueur L et
de périodicité Λ, pour une application à la génération par différence de fréquences. (b) Graphique montrant l’intensité
de l’onde signal issue d’une différence de fréquences en fonction de la distance et suivant l’accord de phase réalisé. ∆k = 0
représente un accord de phase parfait, tandis que |∆k| � 0 représente un cas où l’accord de phase est loin d’être réalisé.
En utilisant un cristal orienté Λ-périodiquement, il est possible de réaliser un quasi-accord de phase.

4.1.2 Relations et contraintes physiques

4.1.2.1 Accord de phase

Comme nous venons de l’évoquer, la périodicité du cristal est le paramètre clé pour obtenir un quasi-accord
de phase. Dans le cas de la GDF, le désaccord de phase ∆k dans un cristal PPLN est donné par la relation
suivante [208] :

∆k = 2π

(
1

λp

√
n2
e(T, λp)−

1

λi

√
n2
e(T, λi)−

1

λs

√
n2
e(T, λs)−

1

Λ

)
(4.1)

où ne est l’indice extraordinaire du cristal. L’axe extraordinaire du cristal est privilégié car sa non-linéarité
est maximale sur cet axe, ce qui permet d’exploiter au mieux ce dernier. Expérimentalement, ceci implique
que la polarisation des ondes pompe et idler doivent être alignées avec le moment dipolaire du cristal. L’indice
extraordinaire ne peut être calculé en utilisant la formule de Sellmeier [208] :

n2
e(T, λ) = a1 + b1f(T ) +

a2 + b2f(T )

λ2 − (a3 + b3f(T ))2
+
a4 + b4f(T )

λ2 − a2
5

− a6λ
2 (4.2)

avec ai, bi tels que i ∈ N∗ les paramètres de Sellmeier et f une fonction donnée par :

f(T ) = (T − 24,5)(T + 570,82) (4.3)

où T est la température du cristal. Pour le cristal que nous utiliserons, c’est à dire un cristal PPLN dopé à 5%
d’oxyde de magnésium MgO, les paramètres de Sellmeier sont présentés dans le Tableau 4.1.

i = 1 i = 2 i = 3 i = 4 i = 5 i = 6
ai 5,756 0,0983 0,2020 189,32 12,52 1,32×10−2

bi 2,860×10−6 4,700×10−8 6,113×10−8 1,516×10−4

Tableau 4.1 – Paramètres de Sellmeier permettant de calculer l’indice extraordinaire d’un cristal PPLN dopé à 5% de
MgO selon l’équation (4.2) [208].

4.1.2.2 Bande d’acceptance spectrale

Les relations précédentes, en particulier l’équation (4.1) donnant le désaccord de phase, ne prennent pas en
compte le fait d’avoir une pompe ou un idler large spectralement : elles ne sont strictement valables que pour des
longueurs d’onde uniques. Or dans notre expérience, nous cherchons à convertir les peignes générés à 1,55 µm
avec des MEOs, c’est à dire des spectres larges. Sachant que nous utiliserons une onde idler continue, seule la
fréquence centrale des peignes satisfera donc parfaitement à ∆k = 0. Toutefois, en calculant le gain induit par
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GDF en fonction de la longueur d’onde du signal il est possible d’observer que, même si l’accord de phase n’est
pas strictement parfait, une conversion est possible. Ce gain g est caractérisé par la relation suivante :

g ∝ IpIiL2 sinc2

(
∆k

L

2

)
(4.4)

où L est la longueur du cristal et Ip et Ii sont respectivement l’intensité de la pompe et de l’idler. En utilisant
l’équation (4.1) et les paramètres de notre future expérience que nous verrons en détail plus bas, il est possible
de voir avec la Figure 4.2a que le gain possède une certaine largeur à mi-hauteur ∆λ appelée bande d’acceptance
spectrale. Cette bande peut être considérée comme la largeur maximale de conversion par GDF, car le spectre
converti ne se retrouve alors que peu déformé à cause de la forme du gain donné par la fonction sinus cardinal.
D’un autre côté, l’équation (4.4) montre aussi que le gain dépend de la longueur totale du cristal. Une conversion
avec un spectre large doit donc se faire en accord avec ce paramètre, et comme le montre la Figure 4.2b, plus
le cristal est petit et plus la bande d’acceptance spectrale sera grande. Toutefois, ceci se fera au détriment de
l’intensité du signal généré car le gain est proportionnel au carré de la longueur du cristal. Un compromis relatif
à l’expérience est donc à trouver.
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Figure 4.2 – Graphiques montrant différentes caractéristiques du gain du phénomène de génération par différence de
fréquences en fonction de la longueur du cristal L avec λp = 1560 nm, λi = 2429 nm, Λ = 31,02 µm et T = 191°C. Pour
un cristal de longueur 10 mm, ∆λ = 21 nm.

4.2 Montage expérimental

4.2.1 Mise en place et description du montage
L’expérience que nous souhaitons réaliser est de convertir par GDF nos peignes générés avec des MEOs

aux alentours de λp = 1560 nm dans le MIR, et plus précisément à λs = 4360 nm. Ce choix est motivé par la
présence de la bande fondamentale ν3 du 12CO2 et du 13CO2, et en particulier du fait qu’à cette longueur d’onde,
il est possible de trouver des raies de 12CO2 et 13CO2 d’intensités similaires dans un mélange en abondance
naturelle. Afin d’obtenir une conversion par GDF à λs avec une pompe à λp, deux solutions idler sont possibles :
λi = 1149 nm ou λi = 2429 nm. Étant donné qu’il s’avère être difficile de trouver commercialement une
diode continue fine spectralement et relativement puissante (quelques watts) à 1149 nm, nous opterons pour la
deuxième solution. Au niveau du cristal PPLN, les calculs montrent qu’un accord de phase est possible pour la
GDF envisagée si Λ = 31,02 µm. Concernant la température du cristal, la Figure 4.3 montre la branche signal
et idler qui satisfont un accord de phase en fonction de la température du cristal, et nous pouvons voir qu’une
solution existe si T = 191°C avec cette période. Notons que la plateforme de LiNbO3 utilisée accueille plusieurs
cristaux de périodes différentes, ce qui permet d’obtenir des signaux sur une large bande spectrale, entre 4,2 µm
et 4,85 µm, si l’idler dispose d’une longueur d’onde adéquate, entre 2,3 µm et 2,5 µm, comme le montre aussi la
Figure 4.3.

Le montage expérimental utilisé pour la conversion par GDF est présenté à la Figure 4.4. La partie fibrée
permettant de générer les peignes à 1560 nm avec des MEOs est équivalente à ce que nous avons déjà vu dans les
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Figure 4.3 – Graphique montrant la branche signal et idler satisfaisant un accord de phase pour un cristal de période
donnée, et pour une pompe de longueur d’onde λp = 1560 nm.
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Figure 4.4 – Schéma montrant le montage expérimental permettant la conversion à 4360 nm de peignes générés par
modulation électro-optique à 1560 nm par différence de fréquences avec un laser continu à 2429 nm dans le but d’effectuer
de la spectroscopie. GPE : générateur de pulses électriques, MAO : modulateur acousto-optique.

chapitres précédents. Toutefois, quelques spécificités sont propres à ce montage. Premièrement, et contrairement
aux expériences faites à 1,55 µm et 2 µm, il n’est ici pas possible de filtrer finement une seule moitié du spectre
qui sera converti dans le MIR. Une solution possible aurait été de filtrer le spectre à 1560 nm puis d’effectuer
sa conversion par GDF mais cette technique fait perdre beaucoup de puissance aux peignes. Or le gain par
GDF étant proportionnel à la puissance crête des ondes idler et pompe, une conversion optimale est difficile à
obtenir avec des peignes peu intenses. De fait, nous devons utiliser un modulateur acousto-optique à 1560 nm
afin d’éviter le problème du recouvrement.

Deuxièmement, dans le même but d’obtenir une conversion optimisée, la FHNL est choisie judicieusement
afin que les spectres générés soient les plus larges possibles mais, contrainte supplémentaire, tout en conservant
des impulsions avec une puissance crête élevée après élargissement spectral. Pour ce faire, différentes expériences
et simulations numériques par résolution de l’ESNL ont été réalisées pour trouver les paramètres optimaux de
la fibre à utiliser. Le résultats indiquent qu’une fibre optique TrueWave d’une longueur de 1 km est adéquate,
c’est à dire que nous nous replaçons dans la même configuration que celle utilisée dans la section 2.4.2. En
effet, la fibre TrueWave ayant une dispersion relativement faible (D = −14,970 ps.nm−1.km−1 à 1550 nm, voir
le Tableau 2.2 pour ses autres paramètres), au bout d’un kilomètre les effets de dispersion impactent peu la
largeur des impulsions qui s’y propagent, ce qui permet de garder une puissance crête relativement élevée. Dans
notre cas, nous injectons des peignes d’une puissance crête de 31 W aux cadences définies par fr = 250 MHz et
∆fr = 9,5 kHz. En sortie de la fibre, les impulsions possèdent une largeur totale à mi-hauteur de 78 ps et leurs
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spectres sont d’une largeur d’environ 4 nm.
Les deux peignes élargis sont ensuite couplés puis envoyés en espace libre afin d’être mélangés sur un miroir

dichroïque avec l’onde idler continue à 2429 nm. Juste avant injection dans le PPLN, les peignes à 1560 nm
disposent d’une puissance crête de 6,35 W et l’idler une puissance de 2,5 W. Pour l’onde pompe et idler, la
polarisation est contrôlée avec un polariseur et une lame demi-onde sur chaque bras car la conversion par GDF
sur le PPLN n’est réalisée de manière optimale que si la polarisation est parallèle au moment dipolaire du
cristal. Dans notre cas, cela implique que la polarisation doit être linéaire et parallèle à la hauteur du cristal.
Une conversion optimisée est aussi atteinte lorsque les faisceaux associés aux ondes pompe et idler sont contrôlés
avec des jeux de lentilles de manière à ce qu’ils présentent une taille équivalente. Un télescope est donc réalisé
en amont sur le bras à 2429 nm afin que la taille du faisceau soit la plus proche de celui à 1560 nm.

En sortie du PPLN, un filtre est mis en place de façon à séparer le signal de la pompe et de l’idler. Le signal
est ensuite dirigé vers une cuve puis vers un détecteur pour récupérer l’interférogramme. Notons que le montage
utilisé ici permet de convertir les deux peignes avec un seul PPLN. Ceci présente certains avantages comme
la réduction des coûts, du matériel à utiliser, de l’encombrement du montage ainsi que d’une certaine facilité
puisque l’alignement spatial est moins complexe que pour un montage avec deux PPLNs, un pour convertir
chaque peigne. Toutefois, puisque les peignes sont intrinsèquement couplés spatialement, cette configuration ne
permet pas de faire de la spectroscopie de dispersion, mais uniquement de la spectroscopie d’absorption.

4.2.2 Spectre radio-fréquence

La largeur des peignes à 1560 nm étant de 4 nm, ceci correspond à une largeur de 31,25 nm à 4360 nm, ce
qui donne une condition sur la longueur du cristal à utiliser pour convertir la totalité du spectre. En utilisant
la Figure 4.2b, il est possible de voir qu’une bande d’acceptance ∆λ du cristal correspondant à la largeur de
spectre converti implique qu’il faudrait utiliser une longueur du cristal de maximum 7 mm. Cependant, les seuls
cristaux à notre disposition étant des cristaux de 10 mm et 40 mm, nous utiliserons le plus court afin de pouvoir
convertir le maximum de la largeur du spectre possible.

La Figure 4.5 montre un exemple de spectre RF obtenu après conversion des peignes à 1560 nm par GDF
ainsi que le spectre RF avant conversion à des fins de comparaisons. La différence entre les deux spectres est
clairement visible et s’explique par la longueur du cristal trop grande qui impacte sur la bande d’acceptance
spectrale qui est alors trop petite comparée à la largeur du spectre converti. Notons que le spectre RF fait déjà
apparaître la signature du CO2 présent dans l’air ambiant, dû à la propagation du faisceau sur une dizaine de
centimètres.
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Figure 4.5 – Graphique montrant une comparaison entre le spectre RF à 1560 nm et le spectre RF obtenu après
conversion à 4360 nm avec un cristal de 10 mm. La différence entre les deux spectres s’explique par la bande d’acceptance
du cristal trop restreinte comparée à la largeur du spectre converti. Deux raies d’absorption du CO2 sont visibles à cause
de la propagation dans l’air du faisceau à 4360 nm sur un dizaine de centimètres.

La comparaison entre les deux spectres RF permet de mesurer la bande d’acceptance du cristal, ce que
nous réalisons à des fins de comparaisons avec la théorie présentée plus tôt. Pour cela, les enveloppes des deux
spectres RF à 1560 nm et 4360 nm sont extraites, et comparées entre elles avec un ajustement numérique selon
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la forme du gain de l’équation (4.4). Ceci nous permet d’en déduire la largeur à mi-hauteur du gain, c’est à
dire ∆λ, et nous trouvons ∆λ = 27 nm. Pour un cristal de 10 mm, la bande d’acceptance théorique d’après la
Figure 4.2b est de ∆λ = 21 nm, ce qui est assez proche.
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Figure 4.6 – Graphique montrant un zoom sur une raie
de largeur 3,3 Hz d’un spectre RF obtenu par TF d’un inter-
férogramme de durée 500 ms enregistré à un taux d’échan-
tillonnage de 8 ns.

Dues aux limitations induites par la bande d’ac-
ceptance du cristal qui ne nous permet pas de conver-
tir tout le spectre, suivant les expériences que nous
effectuerons et la zone spectrale étudiée, nous pour-
rons modifier la température du cristal de quelques
degrés. Ceci a pour but de centrer la conversion non
pas sur la composante continue mais sur la zone spec-
trale associée aux fréquences RF les plus basses de la
Figure 4.5, c’est à dire la zone spectrale la plus plate.
De fait la partie du spectre la plus propre sera ex-
ploitée, ce qui n’est pas possible si la conversion est
centrée à cause de la composante continue et des os-
cillations issues de l’élargissement par ondes de choc
à 1560 nm.

Comme pour les montages précédents, nous en-
registrons un interférogramme de 500 ms à un taux
d’échantillonnage de 8 ns afin de pouvoir visualiser
la largeur des raies du peigne RF. Après traitement,
nous pouvons typiquement obtenir des raies dont un
exemple est montré à la Figure 4.6. Celle-ci possède
une largeur de 3,3 Hz, ce qui est la même valeur que celle mise en évidence à 1560 nm dans le chapitre 2 et le
chapitre 3 toujours à cause des limitations de notre système d’acquisition.

4.3 Applications spectroscopiques

Maintenant que le spectromètre fonctionne dans le MIR, il est possible d’étudier de nombreuses molécules
qui absorbent de manière intense. Comme nous l’avons vu avec la Figure 3.1, au dessus de 4000 nm, plusieurs
bandes peuvent être observées comme celles du CO2, du protoxyde d’azote N2O ou encore du monoxyde de
carbone CO. Ces bandes sont très intenses puisqu’il s’agit de bandes fondamentales, ce qui permet de détecter
ces espèces chimiques sur de petites longueurs d’absorption ou bien de détecter de faibles concentrations. Dans la
suite, nous allons montrer la faisabilité de plusieurs applications qu’il est possible d’effectuer avec notre montage
fonctionnant entre 4,2 µm et 4,85 µm. Pour commencer, nous allons nous intéresser encore une fois au CO2 ce
qui, dans un premier temps, nous permettra d’observer simplement quelques spectres d’absorption et donc de
vérifier que notre montage fonctionne de manière optimale pour la spectroscopie. Ensuite, toujours avec le CO2,
nous allons aborder une application tournée vers le domaine médical via l’étude de ce gaz dans l’air expiré. Pour
finir, nous aborderons une dernière application orientée vers l’analyse de gaz d’échappement de voitures, ce qui
nous permettra d’observer des spectres d’absorption du CO à des longueurs d’onde plus élevées.

4.3.1 Spectroscopie du CO2

4.3.1.1 Dans l’air ambiant

Comme nous l’avons vu à la Figure 4.5, sur une dizaine de centimètres de propagation dans l’air, il est
déjà possible de voir les raies d’absorption du CO2 appartenant à la bande fondamentale ν3. Ces quelques raies
observables ne sont toutefois pas les plus intenses de la bande. En effet, pour effectuer une première conversion
dans le MIR, nous avons ciblé la zone où il est possible d’observer des raies de 12CO2 et de 13CO2 ayant une
intensité similaires lorsque ces deux espèces sont en abondance naturelle, c’est à dire environ 3× 10−20 cm par
molécule. Cependant, les raies les plus intenses de la bande ν3 du 12CO2 absorbent 1000 fois plus que les raies
que nous venons de décrire et ce, aux alentours de 4235 nm et 4281 nm, respectivement les pics des branches R
et P. Afin d’observer ces raies plus intenses dans l’air ambiant, nous déplaçons donc la longueur d’onde de l’idler
à λi = 2447 nm, toujours avec une pompe à λp = 1560 nm, ce qui nous donne un signal à λs = 4304 nm (nous
reviendrons plus tard aux alentours de 4360 nm). Pour cela, nous sélectionnons une période pour le cristal de
Λ = 31,59 µm et une température de 40°C. Ce changement de période se fait par changement du cristal qui
s’effectue uniquement par un déplacement horizontal de la plateforme de LiNbO3, aucune reprise d’alignement
n’est nécessaire, ce qui montre un certain avantage pour modifier rapidement la gamme d’analyse de notre
spectromètre. Ici, la longueur d’absorption qui correspond à la distance entre la sortie du cristal et le détecteur
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est de L = 13,4 cm. À la pression partielle attendue du CO2 dans l’air ambiant, cette longueur est suffisante
pour observer la bande ν3 sans que certaines raies ne saturent.

Pour tous les spectres d’absorption obtenus jusqu’à présent, il était nécessaire d’enregistrer une référence
afin de corriger l’enveloppe du spectre RF qui n’est pas strictement plate. Cependant, dans le cas présent, il est
impossible d’obtenir une référence à la même longueur d’onde que le signal d’absorption puisque le CO2 n’est
pas dans une cuve mais dans l’air ambiant. Toutefois, il est possible de contourner ce problème en utilisant le
spectre RF à 1560 nm. Comme nous l’avons vu avec la Figure 4.5, la différence entre les deux spectres RF ne
réside que dans la déformation de l’enveloppe par la forme du gain donnée par l’équation (4.4). De fait, il est
possible d’utiliser le spectre RF à 1560 nm comme référence si son enveloppe est ajustée par la forme typique
du gain du phénomène de GDF. Cette méthode est la même que celle utilisée précédemment pour mesurer la
bande d’acceptance du cristal.

Un exemple de spectre obtenu à partir de 18 interférogrammes de 50 ms à un taux d’échantillonnage de
1 ns est présenté à la Figure 4.7. Celui-ci montre des raies de la bande ν3 mais aussi plusieurs raies de la bande
ν2+ν3−ν2. Le spectre expérimental est comparé avec un spectre ajusté en utilisant les données de HITRAN [87].
Ici, la pression partielle est ajustée car elle n’est pas connue précisément. En effet, l’air ambiant d’un espace
clos comme un laboratoire ou une maison montre une pression partielle de CO2 pouvant aller jusqu’à 800 ppm,
voire plus si l’air de la pièce est mal renouvelé. Ceci est à comparer avec une valeur d’environ 400 ppm dans
l’air ambiant extérieur. L’ajustement du spectre de la Figure 4.7 donne une pression partielle de 756 ppm, ce
qui est cohérent avec les attentes. La précision sur l’ajustement de la pression partielle est, pour un intervalle
de confiance à 95%, de ±1% (nous verrons plus bas comment cette valeur a été déterminée).
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Figure 4.7 – Graphiques montrant un exemple de spectre d’absorption du CO2 dans l’air ambiant à une résolution
de 250 MHz, enregistré à partir de 18 interférogrammes de 50 ms à un taux d’échantillonnage de 1 ns, et comparé avec
un spectre ajusté numériquement.

Entre l’ajustement et l’expérience, il est possible d’observer des différences significatives, notamment aux
basses longueurs d’onde. Ceci peut être expliqué par le fait que la bande de gain de GDF n’est pas centrée sur
cette zone spectrale, ce qui affecte son RSB. En effet, proche de la zone spectrale où le gain est maximal, le
RSB atteint en moyenne presque 35 dB, tandis que plus loin de cette zone, il est en moyenne de 25 dB. De plus,
les fortes oscillations dues à l’élargissement par ondes de choc à 1560 nm sont également nuisibles, comme nous
l’avons déjà vu. Enfin, l’ajustement de l’enveloppe avec la forme du gain n’étant sans doute pas parfaite, ceci
peut aussi créer des différences, cette remarque étant valable pour tout le spectre.

En déplaçant la longueur d’onde de l’idler à λi = 2464 nm et en augmentant la température du cristal à
110°C, il est possible d’obtenir un signal centré en λs = 4251 nm, ce qui permet d’observer l’intersection des
branches R et P de la bande ν3. Un exemple de spectre, toujours obtenu avec 18 interférogrammes de 50 ms
à un taux d’échantillonnage de 1 ns, est présenté à la Figure 4.8 et montre aussi plusieurs raies de la bande
ν2 + ν3 − ν2. Comme précédemment, un ajustement du spectre avec les données de HITRAN est présenté, et
celui-ci montre une pression partielle de (714 ± 1%) ppm, ce qui est tout aussi cohérent avec les attentes. Les
mêmes remarques et analyses que précédemment peuvent être émises concernant les différences entre le spectre
ajusté et expérimental. Notons que les deux valeurs de pression partielles dans l’air ambiant obtenues ici sont
légèrement différentes, mais ceci peut s’expliquer par le fait que les spectres ont été enregistrés à des temps
relativement espacés, et donc que l’air ambiant sondé dans la première mesure n’est sans doute pas le même
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que celui sondé lors de la deuxième mesure, mais nous allons revenir sur la précision des pressions extraites des
ajustements.
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Figure 4.8 – Graphiques montrant un exemple de spectre d’absorption du CO2 dans l’air ambiant à une résolution
de 250 MHz, enregistré à partir de 18 interférogrammes de 50 ms à un taux d’échantillonnage de 1 ns, et comparé avec
un spectre ajusté numériquement.

4.3.1.2 Dans une cuve

Bien que les résultats obtenus dans l’air ambiant soient très satisfaisants, les ajustements effectués ne per-
mettent pas pour l’instant d’être sûr des pressions extraites. En effet, même si les résultats sont proches des
attentes, une vérification avec une méthode déjà éprouvée est nécessaire afin de valider nos résultats. Il y a donc
une étape de calibration à effectuer avant d’entreprendre d’autres applications. Pour cela, nous allons effectuer
le même type de mesures que nous avons réalisé dans l’air ambiant mais à la place, nous allons analyser un gaz
déjà caractérisé. Le but ici est de vérifier que nos ajustements numériques donnent des résultats en adéquation
avec les attentes, et par la même occasion de quantifier les incertitudes sur nos mesures. Pour cela, nous utilisons
du CO2 pur à l’intérieur d’une cuve, ce qui permet d’éviter le maximum d’incertitudes possibles, notamment
sur la longueur d’absorption, ainsi que de possibles contaminations du gaz. Cette expérience est réalisée en
remettant en place la configuration du montage avec la cuve présentée à la Figure 4.4. Pour analyser du CO2

pur, une attention particulière doit être prise afin que notre signal ne soit pas saturé par les raies très intenses
du CO2, ce qui était déjà presque le cas dans l’air ambiant. Ainsi, nous nous plaçons aux alentours de 4466 nm,
en utilisant un idler à λi = 2397 nm et un cristal de période Λ = 30,49 µm à une température de T = 195°C.
Aux alentours de cette longueur d’onde, les raies de CO2 sont peu intenses contrairement aux raies étudiées
précédemment, de l’ordre de 5× 10−22 cm par molécule.

La cuve, dont la longueur est de 10 cm, est remplie à une pression totale de 402 mbar de CO2 en abondance
naturelle. Un exemple de spectre obtenu à partir de 18 interférogrammes de 50 ms à un taux d’échantillonnage
de 1 ns est présenté à la Figure 4.9. Celui-ci ne montre que des raies de 13CO2 issues des bandes ν3, ν2 + ν3− ν2

et 2ν2 + ν3 − 2ν2. Un ajustement du spectre en utilisant les données de HITRAN nous permet d’en déduire
une pression de 399 mbar, ce qui est proche des attentes. Concernant l’incertitude associée, l’écart-type issu
de l’ajustement permet de la définir en supposant une distribution gaussienne. Ainsi, dans un intervalle de
confiance à 95%, l’incertitude déduite est de ±0,93%. La valeur connue de la pression est donc incluse dans
la barre d’incertitude, ce qui indique un bon accord. Ces résultats ont été confirmé avec d’autres ajustements
effectués avec d’autres spectres enregistrés à différentes pressions entre 200 mbar et 950 mbar.

Dans la suite de nos expériences, la pression ne pourra être mesurée à l’aide d’une jauge car nous n’em-
ploierons pas de cuve, les gaz que nous analyserons n’étant pas forcément compatibles avec cette configuration.
De fait, nous utiliserons les résultats obtenus ici pour en déduire la pression, et notamment les incertitudes sur
l’ajustement que nous prendrons à ±1%, ce qui explique l’emploi de cette valeur pour les mesures précédentes
de la pression du CO2 dans l’air ambiant. Notons que pour les mesures effectuées ici, la référence du signal est
prise sous les mêmes conditions expérimentales mais avec le vide fait dans la cuve. Comme nous pouvons le voir,
la différence entre le spectre expérimental et l’ajustement est beaucoup plus propre et ne fait pas apparaître
les oscillations que nous avons pu voir dans les spectres enregistrés dans l’air ambiant. La composante continue
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Figure 4.9 – Graphiques montrant un exemple de spectre d’absorption sur 10 cm de CO2 pur à une pression de
402 mbar en abondance naturelle à une résolution de 250 MHz, enregistré à partir de 18 interférogrammes de 50 ms à
un taux d’échantillonnage de 1 ns, et comparé avec un spectre ajusté numériquement.

reste toutefois problématique, même si beaucoup moins, celle-ci étant observable à 4466 nm notamment sur le
graphique montrant la différence entre expérience et ajustement.

Maintenant que notre montage a montré ses capacités à effectuer de la spectroscopie dans le MIR avec des
résultats très satisfaisants, nous pouvons l’utiliser pour des applications plus poussées, ce que nous allons voir
maintenant à travers un exemple lié au domaine médical.

4.3.2 Analyse de l’air expiré

4.3.2.1 Introduction

Dans le domaine des sciences médicales, l’analyse de l’air expiré est utile en tant qu’outil de monitorage,
d’aide au diagnostic, ou d’évaluation des thérapeutiques [209]. Dans le premier cas, un des exemples les plus
courants est, en contexte de ventilation artificielle, l’analyse du taux de CO2 expiré, aussi appelée capnographie.
Celle-ci permet un monitorage du statut ventilatoire à chaque instant et de prévenir précocement une défaillance
respiratoire [210]. Dans le deuxième cas, l’analyse de l’air expiré peut permettre la détection de biomarqueurs
spécifiques, ou de variations isotopiques dans l’élaboration de diagnostics microbiologiques au cours de tests
dédiés ce qui, par exemple, renseigne sur la présence d’organismes tels que des bactéries. Ainsi, l’analyse de l’air
expiré intervient à chaque étape de la démarche médicale et traverse plusieurs champs physiopathologiques. Les
instruments permettant ces mesures répondent à différents impératifs : monitorer un cycle respiratoire nécessite
une certaine résolution temporelle, tandis que l’analyse de faibles variations de biomarqueurs priorise un taux
de détection fort, c’est à dire une capacité à pouvoir mesurer de faibles modifications de concentrations ou de
compositions. Les techniques actuelles généralement utilisées pour ce genre d’analyses sont la chromatographie
en phase gazeuse ou encore la spectroscopie de masse [211, 212]. Malgré leur intérêt au cours de la démarche
diagnostique, les instruments associés à ces techniques sont relativement coûteux et complexes, ce qui limite
leur disponibilité dans les structures de soins, même si ces techniques semblent prometteuses pour détecter de
nombreuses maladies [209, 213–215].

Pour répondre à ces problématiques, les techniques d’analyse basées sur des instruments optiques pourraient
potentiellement être une solution, mais elles doivent tout d’abord montrer leurs capacités à être compétitives
avec les instruments déjà employés, et ce en suivant un cahier des charges très précis, ce qui est loin d’être
immédiat [212]. Ici, nous allons nous intéresser aux possibilités que peut potentiellement représenter la spec-
troscopie à deux peignes de fréquences pour l’analyse de l’air expiré avec un exemple bien particulier. Notons
que l’utilisation de peignes de fréquences pour ce genre d’analyses n’est pas nouvelle [216, 217], mais peu de
démonstrations ont été effectuées, encore moins avec une technique à base de deux peignes.

L’analyse de l’air expiré peut se faire sur différentes espèces chimiques comme le méthane CH4, l’ammoniac
NH3, ou encore le CO2 [214]. Ici, nous nous intéresserons au CO2 puisque c’est une molécule simple à manipuler
pour effectuer une démonstration de principe, et en particulier son monitorage dans l’air expiré. Comme nous le
verrons, les résultats suivants sont encore au stade préliminaire, et donc de nombreuses améliorations peuvent
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être incorporées.

4.3.2.2 Capnographie

Comme nous l’avons vu en introduction, la mesure de la concentration du CO2 au cours du cycle de respi-
ration d’un patient, la capnographie, est une donnée relativement intéressante. Ce monitorage peut être réalisé
pour surveiller un patient respirant naturellement comme artificiellement [210]. Les techniques utilisées pour
effectuer de la capnographie sont diverses et variées [210]. Un exemple courant repose sur l’utilisation d’une
source émettant un spectre discret entre 4,2 µm et 4,35 µm correspondant au spectre d’émission des raies de la
bande ν3 du CO2 (technologie microstream [218]). Cette source est divisée en deux bras, un passant dans une
cuve contenant de l’air expiré, et l’autre servant de référence. Les deux bras sont ensuite détectés avec deux
capteurs et la différence d’intensité due à l’absorption du CO2 est reliée à sa pression [218].

La courbe délivrée par un capnographe est nommée capnogramme, et la Figure 4.10 en montre un exemple
théorique sur 3 cycles de respiration pour un patient en bonne santé. Cette figure montre aussi plusieurs
caractéristiques propres à un capnogramme standard. Nous pouvons noter la présence de deux angles α et β,
dont les valeurs normales sont respectivement proches de 106° et 90° [210]. Le point où la pression de CO2 est
maximale correspond à la fin d’expiration et se nomme EtCO2 (end tidal CO2). La valeur de cette pression,
toujours pour un patient en bonne santé, se situe aux alentours de 37 mmHg [210]. Étant donné que le mmHg
est l’unité utilisée en capnographie, nous l’utiliserons aussi ici en sachant que 1 mmHg = 1,333 mbar.
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Figure 4.10 – Schéma présentant le capnogramme théorique d’un patient en bonne santé, c’est à dire la pression de
CO2 expirée en fonction du temps, ainsi que quelques caractéristiques de cette courbe [210].

L’étude d’un capnogramme, notamment de sa forme par l’intermédiaire de l’angle α et du point EtCO2,
permet de détecter plusieurs complications chez un patient. La liste suivante en donne quelques unes cou-
rantes [210] :

— Si EtCO2 est supérieur à sa valeur normale (hypercapnie), cela signe une hypoventilation alvéolaire, c’est
à dire une diminution du renouvellement de l’air dans les alvéoles pulmonaires,

— Si EtCO2 est inférieur à sa valeur normale (hypocapnie), cela signe le plus fréquemment une hyperven-
tilation alvéolaire induite, une défaillance circulatoire (le transfert de CO2 entre le sang et les poumons
n’est plus optimal), ou encore un défaut dans le système de ventilation mécanique,

— Si α est supérieur à sa valeur normale, cela peut signer un spasme des muscles des parois des bronches,
— Etc.
Pour obtenir un capnogramme utilisable, il est nécessaire de disposer d’un instrument permettant de mesurer

assez précisément et sensiblement la concentration de CO2 dans l’air expiré. Comme nous l’avons vu, celle-ci
varie entre 0 et 40 mmHg, ce qui correspond à une pression partielle de CO2 dans l’air expiré variant entre 0%
et 5% environ. De plus, comme déjà évoqué, il faut disposer d’une résolution temporelle suffisante pour obtenir
un enregistrement propre, notamment pour obtenir une bonne définition des angles α et β sur le capnogramme.
Dans la suite, nous allons voir si le montage expérimental que nous avons mis en place plus tôt satisfait ces
conditions, et donc s’il est capable de réaliser de la capnographie. Un point intéressant dans l’enregistrement
de capnogrammes est qu’il faut effectuer des mesures sur des intervalles de temps courts, proche du temps réel.
Or cet aspect est caractéristique des études qu’il est possible de faire avec la spectrométrie à deux peignes de
fréquences, et nous allons donc voir si ceci est aussi accessible avec notre montage.
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Dans le but de pouvoir sonder de manière précise le CO2 dans l’air expiré, nous choisissons la longueur
d’onde de l’onde idler à λi = 2433 nm, ce qui permet d’obtenir un signal centré à λs = 4346 nm avec une
pompe à λp = 1560 nm et une période du cristal de Λ = 31,02 µm. Compte tenu des limitations de bandes
passantes vues précédemment, nous obtenons un signal exploitable entre 4348 nm et 4362 nm. Ce choix est
motivé par la présence des raies P(54), P(56) et P(58) de la bande ν3 de 12CO2, celles-ci étant suffisamment
intenses pour être détectées avec de petites concentrations de gaz. De plus, il s’avère que la raie P(54), la
plus intense sur cette bande spectrale, ne sature pas notre signal tant que la pression partielle de CO2 reste
inférieure à 7%. Cette valeur correspond à une pression de 53,2 mmHg, c’est à dire plus que ce que nous devrions
expérimentalement observer dans l’air expiré. Une fois les paramètres de l’expérience fixés, nous positionnons
une cuve rudimentaire de 2 cm de longueur entre le détecteur et le filtre. En premier lieu, celle-ci est laissée à
l’air libre, et nous enregistrons une centaine d’interférogrammes de longueur 20 ms ce qui constituera la référence
de notre signal. Contrairement aux expériences précédentes, ici il est important que la référence soit réalisée à
la longueur d’onde du signal et avec de l’air ambiant à l’intérieur de la cuve afin de soustraire les ≈ 700 ppm de
CO2 présent naturellement. Si cette soustraction n’est pas effectuée, un décalage de la pression partielle de CO2

dans l’air expiré serait alors observé, celle-ci étant non négligeable puisque 700 ppm correspond à 5,3 mmHg. De
fait, le point EtCO2 se retrouverait alors faussé. Notons que la référence est enregistrée avant la mesure, et non
pendant la mesure en même temps que le signal traversant la cuve, car il faudrait disposer de deux détecteurs
identiques.

Une fois le signal de référence enregistré, l’expérimentateur inspire et expire dans un tuyau relié à la cuve.
Dans un même temps, une centaine d’interférogrammes de 20 ms de durée sont enregistrés à un taux d’échan-
tillonnage de 4 ns. Différents tests ont permis de constater que ce couple longueur d’interférogramme/taux
d’échantillonnage permettait d’avoir un RSB suffisant pour obtenir des spectres d’absorption utilisables. Un
meilleur RSB pourrait être obtenu avec des enregistrements plus longs, mais ceci ne convient pas aux contraintes
de l’expérience car la période typique d’un capnogramme obtenu avec un patient au repos est d’environ 3 s.
Ainsi, les durées d’interférogrammes doivent être suffisamment courtes pour obtenir un capnogramme bien résolu
en temps. En théorie, avec des interférogrammes de 20 ms, il serait possible d’obtenir 150 points par cycle de
respiration, ce qui est raisonnable. Cependant, le système d’acquisition utilisé dans notre montage expérimental
étant un oscilloscope, celui-ci n’est pas aussi performant qu’une carte d’acquisition. De fait, il montre un temps
mort entre chaque capture d’interférogramme, et l’acquisition d’un interférogramme de 20 ms prend un temps
supplémentaire de 55 ms. Ceci réduit le nombre de points échantillonnant un cycle de respiration à 40, ce qui est
toujours relativement raisonnable pour décrire correctement un cycle. Un autre désavantage dans l’utilisation
d’un oscilloscope est que les données sont stockées dans sa mémoire interne assez limitée. De fait, plus le taux
d’échantillonnage d’un interférogramme est élevé, moins il est possible de stocker d’interférogrammes car ceux-ci
sont alors plus volumineux. Le temps d’acquisition total s’en retrouve impacté et il ne nous est alors possible
d’observer que quelque cycles de respiration à la fois sur un capnogramme. Cependant, ces désavantages sont
purement dus à des limites du matériel qu’il est possible d’améliorer, notamment par l’utilisation d’une carte
d’acquisition adéquate.

Une fois les interférogrammes enregistrés, ceux-ci sont traités pour obtenir le spectre RF et comparés à
la référence enregistrée précédemment, ce qui nous permet d’obtenir le signal d’absorption à chaque temps
d’acquisition des interférogrammes. Les spectres d’absorption sont ensuite comparés individuellement à un
spectre ajusté numériquement. Pour cet ajustement, seule la pression partielle est un paramètre libre. Les
autres paramètres sont connus soit par une mesure précédent l’expérience, soit par l’utilisation de la base de
données HITRAN concernant les paramètres de CO2 [87]. Un tel ajustement nous permet donc d’en déduire
la pression partielle de CO2 dans l’air expiré dans la cuve. La Figure 4.11 montre un exemple de spectre RF
obtenu après la TF d’un interférogramme de 20 ms et comparé avec un spectre ajusté.

Bien que le spectre expérimental soit relativement bruité, nous avons vérifié que les valeurs de pressions
déduites des ajustements sont conformes aux prévisions. Ceci a été fait en comparant la valeur des pressions
obtenues entre un spectre issu d’un interférogramme de 20 ms, et un spectre moyenné issu d’une centaine
d’interférogrammes de 20 ms chacun. Notons que ce test a été réalisé par analyse d’un échantillon d’air expiré
dans un sachet hermétiquement fermé, afin que la concentration de CO2 ne varie pas durant l’enregistrement
des interférogrammes. En supposant que le spectre moyenné est bien plus proche de la réalité, et en se rappelant
que les expériences effectuées en cuve donnaient des résultats proches des mesures réalisées avec une jauge, les
écarts entre la pression déduite de l’ajustement du spectre moyenné et des spectres individuels ne dépassent pas
±1,7 mmHg, cette mesure ayant été réalisée plusieurs fois avec différents enregistrements.

Ceci est confirmé par l’enregistrement de différents spectres à l’air ambiant (toujours à base d’interféro-
grammes de 20 ms) afin de vérifier que nos outils d’analyses définissent bien une ligne de base proche de la
pression nulle en absence de CO2 autre que celui de l’air ambiant. Ici, les valeurs recueillies montrent un écart-
type σ = 0,84 mmHg, ce qui donne un intervalle de confiance à 98% de ±2 mmHg. Notons que l’ajustement
numérique des spectres issus d’un interférogramme unique de 20 ms donne également un écart-type similaire à

Page 87/114



CHAPITRE 4. EXTENSION DU SPECTROMÈTRE DANS LE MOYEN-INFRAROUGE Alexandre Parriaux

4348 4350 4352 4354 4356 4358 4360

40

60

80

100

Longueur d’onde (nm)

T
ra

ns
m

is
si

on
(%

)

Expérience
Ajustement

40

60

80

Expérience

4348 4350 4352 4354 4356 4358 4360

40

60

80

100

AjustementP(54) P(56)

P(58)

Longueur d’onde (nm)

T
ra

ns
m

is
si

on
(%

)

Figure 4.11 – Graphiques montrant un spectre d’absorption de CO2 dans l’air expiré par l’expérimentateur. Celui-ci
est obtenu par transformée de Fourier d’un interférogramme de durée 20 ms à un taux d’échantillonnage de 4 ns, et
comparé avec un spectre ajusté numériquement à l’aide de la base de données HITRAN. Pour ce spectre, l’ajustement
permet d’en déduire une pression partielle de (39± 2) mmHg.

ce que nous venons de voir, ce qui conforte dans l’idée que nos analyses sont correctes. Ainsi, l’incertitude sur
les pressions déduites des ajustements peut être définie à ±2 mmHg, ce qui semble relativement peu mais ce
qui correspond à une incertitude relative supérieure à ±5% pour les pressions les plus élevées du capnogramme,
cette dernière remarque étant à comparer avec l’incertitude de ±1% obtenue avec les expériences en cuve.

Une fois les pressions partielles relevées pour tous les interférogrammes enregistrés, le capnogramme est alors
obtenu puisqu’il suffit alors de tracer les différentes pressions partielles en fonction du temps d’acquisition. Deux
exemples de capnogrammes, enregistrés à un jour d’intervalle, sont présentés à la Figure 4.12. Nous remarquons
que la valeur de EtCO2 obtenue est en très bon accord avec les attentes, de même pour la valeur de l’angle α
qui est respectivement de 109°, 107°, 110° et 107°.

D’autres capnogrammes ont été enregistrés et montrent une bonne reproductibilité dans les valeurs d’EtCO2

et de α mesurées. La forme globale du capnogramme est aussi en relativement bon accord avec la forme théorique
présentée à la Figure 4.10. Toutefois, certaines caractéristiques peuvent légèrement différer. Par exemple, il
est possible de voir que la période de respiration n’est pas strictement égale entre deux enregistrements de
capnogrammes. Ceci peut s’expliquer par le fait que l’expérimentateur n’est pas totalement au repos lors des
mesures, et donc que sa respiration peut s’en retrouver affectée. Notons que la Figure 4.10 représente un
capnogramme qui est plutôt observé pour un patient ventilé artificiellement, ce qui explique le caractère très
périodique de la courbe.

À titre d’exemple, il est possible d’enregistrer des capnogrammes différents en simulant une possible compli-
cation d’un patient. Par exemple, l’hypoventilation que nous avons déjà abordée peut être simulée en bouchant
la quasi-totalité de la sortie de la cuve, ce qui a pour effet d’accumuler le CO2 expiré dans celle-ci. Après
quelques cycles de respiration, l’air inspiré est donc bien plus riche en CO2 que dans l’air ambiant, provoquant
une hypercapnie similaire à ce que provoquerait une hypoventilation. Une autre manière de le faire, sans toucher
à la cuve, aurait été de diminuer artificiellement le cycle de respiration, mais nos contraintes sur la durée totale
d’acquisition nous l’en empêche. La Figure 4.13 montre deux exemples de capnogrammes enregistrés dans ces
conditions expérimentales, toujours à partir d’une centaine d’interférogrammes de 20 ms de durée. Ces deux
exemples montrent clairement une valeur de EtCO2 supérieure à la valeur normale, signe d’une hypercapnie. De
plus, il est possible de remarquer que l’inspiration prend plus de temps par rapport à un capnogramme standard
comme celui-ci présenté à la Figure 4.12. Ici, cette durée double car l’inspiration, qui se fait à travers la cuve
partiellement bouchée, se retrouve être plus difficile et donc plus longue.

Pour terminer sur la capnographie, nous pouvons donc conclure que notre montage expérimental permet
de mesurer relativement bien l’air expiré de l’expérimentateur même si, comme nous l’avons déjà abordé, de
nombreuses améliorations pourraient être effectuées afin d’obtenir des résultats plus propres et précis. Comparé
aux capnographes commerciaux basés sur la technologie microstream [218], par exemple celui dont la brochure
est placée à la Ref. [219], les performances de notre montage en sont très proches. Pour ce capnographe, la
résolution temporelle est fixée à 20 échantillons par seconde, soit un point tous les 50 ms, et la résolution sur
EtCO2 est donnée à ±1 mmHg. Notons que la réalisation de capnogrammes est quelque chose d’assez courant
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Figure 4.12 – Graphiques montrant deux exemples de capnogrammes obtenus à un jour d’intervalle. Ceux-ci sont
obtenus à partir d’une centaine d’interférogrammes de 20 ms de durée qui sont traités numériquement et ajustés pour
obtenir la valeur de la pression partielle.

0 1 2 3 4 5 6 7
0

5

10

15

20

25

30

35

40

45

Temps (s)

P
re

ss
io

n
C

O
2

(m
m

H
g)

0 1 2 3 4 5 6 7
0

10

20

30

40

50

Temps (s)

P
re

ss
io

n
C

O
2

(m
m

H
g)

Figure 4.13 – Graphiques montrant deux exemples de capnogrammes enregistrés avec une sortie de cuve partiellement
bouchée afin de simuler une complication respiratoire. Les enregistrements sont faits de manière à mettre en valeur
l’inspiration, d’où la forme tronquée des périodes de respiration.

pour tester la capacité d’un montage à mesurer la concentration de CO2 en temps réel ou quasi-réel. Plusieurs
exemples récents ont été publiés, que ce soit avec des diodes laser agiles en fréquence [217], ou des guides
creux [220, 221].

4.3.2.3 Ouverture sur l’analyse de l’air expiré et mesures de rapports isotopiques

En introduction, nous avons vu que l’analyse de l’air expiré pouvait permettre la détection de bactéries. En
guise d’ouverture sur l’analyse de l’air expiré, nous abordons ici cette technique ainsi que les possibilités que la
spectroscopie à deux peignes de fréquences pourrait apporter. La présence de bactéries dans le corps humain peut
être détectée indirectement avec certains protocoles médicaux, notamment par étude de rapports isotopiques.
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Par exemple, en ingérant une substance marquée par un isotope bien précis, celui-ci peut se retrouver dans
l’air expiré à cause de la présence d’une bactérie bien particulière. De fait, en mesurant le rapport isotopique
dans l’air expiré de la substance marquée ingérée précédemment, il est possible d’en conclure qu’une bactérie
est présente dans le corps humain si le rapport isotopique détecté est différent du rapport isotopique naturel.

Le choix initial pour la conversion que nous avons fait à 4360 nm était motivé par la présence des raies de
12CO2 et 13CO2 dont les intensités étaient similaires, mais plus précisément, car l’étude de cette région peut
permettre de quantifier le rapport 13CO2/12CO2. L’étude de ce rapport peut être utilisée pour la détection de
la bactérie Helicobacter pylori (HP), dont une photographie prise au microscope électronique est présentée à
la Figure 4.14a. Cette bactérie colonisant l’estomac humain et plus spécifiquement la muqueuse gastrique, est
à l’origine d’une inflammation de celle-ci, nommée gastrite aiguë, qui peut éventuellement devenir chronique.
Cette gastrite peut avoir comme conséquence le développement d’ulcères gastriques ou duodénaux, voire même
aboutir à un cancer de l’estomac. Plusieurs schémas thérapeutiques couplant des associations d’antibiotiques et
des inhibiteurs de la pompe à proton sont possibles afin d’éradiquer HP. La découverte d’HP [222], ou plutôt
redécouverte [223], son étude, ainsi que l’établissement du traitement associé à son éradication s’est fait au
début des années 1980 par J. Robin Warren et Barry J. Marshall qui furent, en 2005, récompensés du
prix Nobel de médecine pour ces travaux.

Le diagnostic de la présence d’HP dans l’estomac d’un patient peut se faire de différentes manières comme par
biopsie, culture, sérologie, techniques d’amplification génique (PCR), etc., mais c’est le diagnostic par l’analyse
de l’air expiré qui nous intéresse. Cette méthode diagnostique est particulièrement judicieuse, notamment lorsque
l’endoscopie n’est pas nécessaire, et limite la possibilité de biopsie. Le test repose sur l’ingestion par un patient
d’urée (de formule CO(NH2)2) dont l’atome de carbone est marqué avec un isotope 13C [224] ou 14C [225], le
marquage au 13C étant plus couramment employé, ainsi que sur la sécrétion physiologique et abondante d’uréase
par HP. Cette enzyme lui permet ainsi de métaboliser l’urée spontanément présente dans l’estomac en ammonium
et bicarbonate, augmentant le pH environnant, ce qui fournit à la bactérie une protection temporaire à l’acidité
gastrique. La Figure 4.14b montre un schéma récapitulant ce mode de vie. Les bicarbonates, quant à eux,
sont majoritairement transformés en dioxyde de carbone, puis évacué par les poumons par expiration. Ainsi, le
marquage au 13C qui au départ se trouvait sur l’urée ingérée se retrouve au final sur le CO2 expiré. En mesurant
le rapport isotopique entre les différents carbones expirés par le patient, la présence d’HP dans l’estomac se
matérialisera alors par une modification de ce rapport entre avant et après l’ingestion d’urée marquée. Comme
vu en introduction, l’analyse de l’air expiré peut se faire par spectrométrie de masse isotopique ou encore par
spectroscopie infrarouge non dispersive [226], et la présence d’HP est considérée comme positive si un seuil de
5h est atteint dans l’enrichissement au 13C mesuré.

L’utilisation de la spectroscopie à deux peignes de fréquences pourrait être une solution optique permettant
de détecter HP s’il est possible de démontrer que la précision de l’instrument est suffisante pour mettre en
évidence un enrichissement de 5h de 13C. De fait, le montage doit être encore plus sensible que cette simple
limite, et il peut être visé un enrichissement de 1h, cet objectif étant loin d’être trivial. Même si celui-ci n’est
pas atteint, il peut être tout aussi intéressant de quantifier les limites de notre montage pour la mesure de
rapports isotopiques. Les mesures préliminaires effectuées montrent que les sources d’incertitudes doivent être
minimisées au maximum, notamment sur la mesure de la pression totale et de la longueur d’absorption. De
plus, le RSB du peigne RF doit être bien plus élevé que ce que nous avons eu jusqu’à présent afin d’obtenir
une ligne de base de meilleure qualité, et donc un ajustement numérique plus propre. De même pour la largeur

Figure 4.14 – (a) Photographie d’Helicobacter pylori prise au microscope électronique. (b) Schéma récapitulant le
mode de vie d’Helicobacter pylori et notamment le mécanisme lui permettant de s’adapter aux conditions acides de
l’estomac humain.
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du spectre, celle-ci doit être aussi large que possible afin de pouvoir observer le plus de raies de CO2 possible,
ce qui réduit les incertitudes sur l’ajustement. Enfin, la résolution actuelle des peignes de 250 MHz est très
certainement trop faible pour effectuer des mesures avec des précisions élevées. Ainsi, des améliorations doivent
être effectuées sur la partie à 1,55 µm tant que sur la partie conversion dans le MIR.

Un exemple de spectre de CO2 obtenu dans l’air expiré de l’expérimentateur aux alentours de 4360 nm à
partir de 40 interférogrammes de 50 ms à un taux d’échantillonnage de 2 ns est présenté à la Figure 4.15. Afin de
pouvoir mesurer le rapport isotopique 13CO2/12CO2, la plage spectrale étudiée est judicieusement choisie pour
visualiser le plus de raies possible de 13CO2, celles-ci étant indiquées par un point vert sur le graphique de gauche
de la Figure 4.15, le but étant de pouvoir obtenir une précision plus grande sur la mesure de la pression partielle
de 13CO2. Un ajustement numérique du spectre permet d’extraire simplement le rapport r = 13CO2/12CO2

puisqu’il correspond au rapport des pressions partielles p13 de 13CO2 et p12 de 12CO2. En ne considérant que
les quatre isotopes de CO2 les plus abondants 12C16O2, 13C16O2, 16O12C18O et 16O12C17O, dont l’abondance
naturelle est respectivement de a12 = 98,4204%, a13 = 1,1057%, a18 = 0,3947% et a17 = 0,07339890%, et ayant
une pression partielle respective p12, p13, p18 et p17, la pression partielle de CO2 tout isotopes confondus pCO2

est donnée par la somme des pressions partielles des différents isotopes. Notons que le fait de ne sélectionner
que les quatre isotopes les plus abondants induit une erreur sur la pression totale de CO2 de 0,01%, ce qui est
raisonnable dans une première approche. En utilisant le fait que r = p13

p12
, nous avons alors :

p12 = (1− a18 − a17)
1

1 + r
pCO2

et p13 = (1− a18 − a17)
r

1 + r
pCO2

. (4.5)

L’analyse du spectre présenté à la Figure 4.15 se fait par ajustement numérique de pCO2 et du rapport
isotopique r. Notons que la pression partielle doit être ajustée puisque, comme nous l’avons vu dans l’application
à la capnographie, cette pression varie au cours du cycle de respiration et ne peut donc être connue précisément,
sauf à l’aide d’un moyen de mesure externe, mais ceci est difficilement implantable lorsque les échantillons ne
sont pas analysés à l’intérieur d’une cuve étanche. Les résultats obtenus avec l’ajustement montrent une pression
partielle de CO2 de (46,6 ± 0,4) mmHg dans un intervalle de confiance à 95%, ce qui est cohérent avec le fait
que l’échantillon d’air expiré ait été obtenu de façon à ce que l’expérimentateur montre une hypercapnie, le but
étant d’obtenir une absorption adaptée du CO2 sur une longueur d’absorption de 2,5 cm. Concernant le rapport
isotopique, les résultats donnent ici r = (0,0103 ± 0,0001) dans un intervalle de confiance à 95%, ce qui est à
comparer avec un rapport en abondance naturelle de rnat = 0,0112, soit une erreur de 8% qui n’est pas incluse
dans la barre d’incertitude.

D’autres spectres enregistrés sous les mêmes conditions montrent des résultats similaires avec des erreurs
relatives à l’abondance isotopique naturelle en moyenne aux alentours de 5%. Ces écarts, qui n’incluent pas rnat
dans un intervalle de confiance à 95%, peuvent être expliqués par les contraintes expérimentales expliquées plus
haut. De plus, il est aussi possible que les incertitudes sur les paramètres de HITRAN soient trop importantes
pour en déduire des paramètres expérimentaux comme voulu ici. Enfin, il est nécessaire de noter que certains
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Figure 4.15 – Graphiques montrant un exemple de spectre d’absorption de CO2 dans l’air expiré par l’expérimentateur
à une résolution de 250 MHz, enregistré à partir de 40 interférogrammes de 50 ms à un taux d’échantillonnage de 2 ns,
et comparé avec un spectre ajusté numériquement. Les points verts sur le graphique de gauche indiquent les raies de la
bande ν3 du 13CO2.
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paramètres ne sont pas encore inclus dans la base de données, ce qui est notamment le cas avec le coefficient
de décalage en pression δCO2−CO2

sur la bande ν3. Toutes ces hypothèses sont actuellement en cours d’appro-
fondissement afin d’étudier quelles sont les sources d’incertitudes les plus importantes, ce qui nous permettra
peut être de rapprocher nos mesures de rapports isotopiques de rnat dans un premier temps. Afin de raffiner nos
conclusions, il peut aussi être considéré l’étude de mélanges de gaz avec une modification du rapport isotopique
importante, par exemple 90% de 12CO2 et 10% de 13CO2, ce que nous prévoyons de faire dans un second temps.

Notons toutefois que, pour une application type détection d’HP, c’est la variation du rapport isotopique
qui importe. Même si nos mesures précédentes ne permettent pas de remonter à rnat, elles semblent indiquer
une erreur systématique, c’est à dire que les mesures en absolu ne sont pas justes. De fait, si les mesures sont
fidèles, ce point étant encore à démontrer, la mesure de la variation du rapport isotopique ne sera pas affectée
par l’erreur systématique sur les mesures en absolu, car celle-ci sera soustraite. Si tel est le cas, nos mesures
préliminaires du rapport r montrent actuellement une précision d’environ 1%, ce qui n’est pas suffisant pour
détecter la présence d’HP mais une marge de progression est possible et semble à portée.

4.3.3 Ouverture sur l’analyse de gaz d’échappement

Comme nous l’avons déjà évoqué, de nombreuses applications peuvent être effectuées en ciblant la bonne
molécule dans le MIR. En guise d’ouverture, une dernière application que nous abordons ici est l’étude de gaz
d’échappement de voitures. L’analyse de ces gaz est relativement importante puisqu’elle permet de se renseigner
sur les types de polluants émis, leur quantités, mais aussi sur les fonctionnements de la machinerie puisque
certains composants, comme le pot catalytique, sont exclusivement dédiés à la réduction des composants toxiques
issus de la combustion dans le moteur, ce qui permet de contrôler les performances de ce type de composants.

Pour aller sur ce terrain d’applications, nous changeons la période du cristal utilisée précédemment pour
Λ = 30,49 µm et nous utilisons une onde idler à λi = 2371 nm. Toujours avec une pompe à λp = 1560 nm, il
est possible d’obtenir un signal centré à λs = 4562 nm. Ce choix est motivé par l’intersection entre la bande
fondamentale ν1 du monoxyde de carbone CO et la bande fondamentale ν3 du protoxyde d’azote N2O (voir
Figure 3.1), ces deux espèces pouvant être retrouvées dans les gaz d’échappement. Le CO et le N2O ne sont pas
majoritaires puisque la composition typique de gaz d’échappement d’une voiture essence est d’environ 71% de
N2, 14% de CO2, 13% de H2O [227]. Dans les 2% maximum restants, plus de 80% est composé de CO tandis que
le reste est constitué d’oxydes d’azote NOx et d’hydrocarbures [227]. Bien que le CO soit en faible proportion,
les raies de la bande ν1 du CO devraient néanmoins être détectables avec notre montage compte tenu de leur
fortes intensités, aux alentours de 4×10−19 cm par molécule pour les raies les plus intenses. Concernant le N2O,
celui-ci se retrouve en quantité bien moindre puisqu’il est surtout produit par une réaction parasite en dehors
du moteur, et dépend beaucoup des composants installés et de leur température [228]. Nous allons donc essayer
de voir dans quelles proportions il est possible d’observer du CO et du N2O.

Ici, l’analyse se fait en récoltant dans un sachet hermétique assez transparent à la longueur d’onde du signal,
du gaz d’échappement d’une voiture assez ancienne (Citroën ZX essence) après avoir roulé en ville une vingtaine
de minutes. Le sachet est ensuite disposé à la place de la cuve utilisée dans les expériences précédentes, et placé
de telle sorte que la longueur d’absorption se retrouve bien définie. Ici elle sera de 2,5 cm. La Figure 4.16 montre
la photographie d’une partie du montage expérimental utilisé pour l’analyse de gaz d’échappement.

Pour cette étude, nous enregistrons 18 interférogrammes de 50 ms, chacun à un taux d’échantillonnage de
1 ns, soit un temps total d’acquisition de 0,9 s. Les interférogrammes sont ensuite traités pour obtenir les spectres
RF associés, et ces spectres sont ensuite moyennés entre eux. Le spectre d’absorption est ensuite obtenu par
comparaison avec une référence enregistrée sous les mêmes conditions mais sans gaz dans le sachet, et celui-ci
est présenté à la Figure 4.17. Le spectre obtenu montre exclusivement des raies d’absorption de CO, et plus
précisément la branche R de la bande ν1. Concernant le N2O, celui-ci est soit absent de l’échantillon, soit en
trop faible quantité pour être détecté avec une longueur d’absorption de 2,5 cm. En effet, les émissions de N2O
par une voiture ne sont pas systématiques, et les concentrations attendues sont de l’ordre de la dizaine à la
centaine de ppm [228], ce qui est difficilement détectable pour le N2O dont les raies les plus intenses le sont 3,5
fois moins que celles du CO2.

Comme pour les mesures sur CO2 que nous avons présentées plus haut, la zone aux alentours de 4562 nm
est dégradée à cause de la présence de la composante continue. Toutefois, la référence étant ici prise à la même
longueur d’onde, la ligne de base est beaucoup plus propre et les oscillations dues à l’élargissement par ondes
de choc à 1560 nm ne ressortent que peu. Notons que pour ces mesures, nous avons pu centrer la conversion sur
la composante continue et non sur la partie basse fréquences du spectre seulement. En effet, une plus grande
largeur spectrale est exploitable car notre laser est plus puissant à λi = 2371 nm qu’à λi = 2433 nm, ce qui
fait que la conversion et le RSB sont meilleurs sur les bords du spectre RF. Ainsi, et étant donné qu’il nous
est possible de moyenner nos spectres pour cette application, nous avons pu exploiter la largeur RF entre les
30 MHz et 50 MHz (voir Figure 4.5 pour comparer au cas à 4360 nm), ce qui correspond à une largeur comprise
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Figure 4.16 – Photographie d’une partie du montage expérimental montrant les éléments permettant la conversion
des peignes dans le MIR et la spectroscopie de gaz d’échappement produit par une Citroën ZX essence.
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Figure 4.17 – Graphiques présentant un spectre d’absorption de gaz d’échappement produit par une Citroën ZX
essence. Celui-ci est obtenu avec 18 interférogrammes de 50 ms enregistrés à un taux d’échantillonnage de 1 ns. Le
spectre montre quelques raies de la branche R de la bande ν1 du monoxyde de carbone CO.

entre 4544 nm 4581 nm.
Un ajustement du spectre en utilisant les données issues de HITRAN a permis d’en déduire une pression

partielle de CO dans l’échantillon analysé de 9,3 mbar (soit 0,92%). L’incertitude donnée par l’ajustement est
de ±1,74% dans un intervalle de confiance à 95%. Celle-ci est plus élevée que pour les mesures de CO2 mais les
spectres sont relativement différents, celui de CO ne montrant que quelques raies, ce qui affecte la précision de
l’ajustement. Toutefois, les valeurs obtenues sont cohérentes avec les émissions typiques d’une voiture essence.
L’accord entre le spectre ajusté et expérimental est relativement bon, même si au niveau des raies il est possible
de voir de légères différences de quelques pourcents, notamment sur la raie R(11) et R(12). Ceci peut s’expliquer
par le fait que pour ajuster le spectre, il est approximé que le mélange analysé est constitué de CO et d’air
ambiant car HITRAN ne dispose pas d’autres données. Or comme nous l’avons vu, un gaz d’échappement est
assez différent de l’air ambiant, notamment par l’absence de dioxygène O2 et par une présence marquée d’eau.
Ainsi, les limites de l’approximation pourraient expliquer les petites différences observées ainsi que l’incertitude
plus élevée sur l’ajustement de la pression partielle.
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Pour terminer sur cette expérience, nous pouvons en conclure que notre spectromètre, lorsqu’il est utilisé à
la bonne longueur d’onde, permet d’effectuer des analyses sur les gaz d’échappement. L’étude présentée ici est
relativement simple puisqu’elle ne peut détecter que le CO et le N2O, mais celle-ci pourrait être plus complète,
notamment en comparant les spectres avec une voiture diesel, ou encore en essayant de détecter d’autres oxydes
d’azote tel que le monoxyde d’azote NO ou dioxyde d’azote NO2. Cependant, pour détecter des raies de ces
espèces chimiques avec une même intensité que les raies de CO que nous avons étudiées, il faudrait générer des
signaux au delà de 5 µm, ce qui est hors de la portée de notre montage. Notons que des analyses en temps réel,
de la même manière que ce qui a été fait avec le CO2 dans l’air expiré, pourraient aussi être effectuées pour
analyser l’émission des gaz d’échappement relativement au temps de fonctionnement de la machine étudiée. En
effet, des différences devraient apparaître, notamment car la température du moteur et d’autres composants
varie, ce qui implique des émissions de gaz différentes. Cependant, ceci dépasse de loin les analyses qu’il nous
est possible d’effectuer en laboratoire.

4.4 Conclusion
Dans ce chapitre, nous avons présenté un montage expérimental permettant la conversion dans le moyen

infrarouge de peignes de fréquences générés à 1,55 µm. À l’aide de cristaux non-linéaires, le phénomène de
génération par différence de fréquences a été utilisé pour atteindre les alentours de 4,3 µm. Toutefois, étant
donné l’utilisation de lasers agiles en longueur d’onde, d’une plateforme de LiNbO3 disposant de cristaux avec
plusieurs périodes et d’une température facilement ajustable à l’aide d’un four adapté à la plateforme, le montage
est capable de couvrir une gamme spectrale s’étendant de 4,2 µm à 4,85 µm, ce qui permet de cibler des molécules
qui absorbent intensément. De fait, il est donc possible de détecter des concentrations relativement faibles de
gaz, comme le CO2 dans l’air ambiant qui avoisine les 700 ppm. Ces avantages au niveau de la détection,
contrairement à 1,55 µm ou 2 µm, font que les applications sont légions. En particulier, nous avons vu que
l’analyse de la concentration de CO2 trouve une place assez importante dans le domaine médical, et nous avons
montré l’exemple de la capnographie et abordé les mesures de rapports isotopiques. De plus, nous avons vu
d’autres applications possible à travers l’étude du CO, comme l’analyse de gaz d’échappement qui peut être
orientée vers le contrôle de polluants. Pour finir, notons que l’utilisation d’autres cristaux périodiques et de
sources lasers adéquates pourrait permettre de sonder encore plus loin dans le moyen infrarouge. Par exemple,
les semi-conducteurs GaAs et GaP possèdent une bande de transparence allant jusqu’à 12 µm [229, 230], et
des démonstrations expérimentales avec des peignes générés par modulation électro-optique ont même déjà été
rapportées [231]. Notons toutefois que ces cristaux ont une efficacité qui diminue avec la longueur d’onde, et
donc que cette approche n’est pas forcément la plus adaptée pour atteindre la région supérieure à 10 µm.
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La spectrométrie à deux peignes de fréquences, depuis les premiers travaux théoriques et expérimentaux
menés respectivement en 2002 et 2008 [46, 48], a beaucoup évolué [52, 232]. Les progrès techniques ont fait que
les montages sont devenus de plus en plus performants, ce qui pourrait permettre de nombreuses applications,
certaines pouvant même aller jusque dans des domaines très appliqués comme le médical. D’un autre côté,
ceci n’est possible que si ces montages expérimentaux sont relativement compacts et transportables sans trop
de contraintes. Sur ce point, la génération de peignes par modulation électro-optique d’un laser continu peut
s’avérer très avantageuse puisqu’elle repose, comme nous l’avons vu, sur des composants d’optique tout fibrés et
électroniques issus de l’industrie des télécommunications, c’est à dire des composants robustes et éprouvés [97].

Dans ce manuscrit, nous avons étudié un montage à deux peignes de fréquences bien particulier reposant sur
des modulateurs électro-optiques [71]. Bien que celui-ci ne soit pas le seul existant à base de tels composants [97],
les résultats présentés dans ce manuscrit peuvent être transposés sur d’autres configurations. Tout au long de
ce manuscrit, nous avons vu différents aspects de notre montage, notamment ses capacités initiales mais aussi
comment il est possible de l’améliorer. Sur ce point, nous nous sommes surtout intéressés à la gamme spectrale
qu’il était possible de sonder, et comment il est possible de l’étendre, que ce soit aux alentours de 1550 nm, de
2000 nm ou encore dans le moyen-infrarouge entre 4200 nm et 4850 nm. En effet, cet aspect est un des points clef
du spectromètre, et les techniques employées montrent différentes possibilités pour répondre à cette question.
Toutefois, sur d’autres aspects, de nombreuses améliorations sont aussi possibles afin de rendre le spectromètre
plus performant, notamment sur sa stabilité, ce qui permettrait de sortir le montage hors du laboratoire. C’est
dans cette optique qu’un programme de maturation avec la SATT SAYENS a été initié afin d’élaborer un
prototype mobile du spectromètre, le but étant de valoriser les travaux présentés dans cette thèse, mais aussi
d’utiliser les acquis obtenus pour optimiser au maximum le montage et constater ainsi ses limites ultimes.

Au niveau du montage à 1550 nm, une première amélioration possible est le référencement précis de la
diode laser initiale. Ceci permettrait notamment une calibration en fréquence du spectromètre sans utiliser
une référence externe, une raie d’absorption déjà connue dans notre cas. Ensuite, une étude approfondie sur
les sources de bruits électriques comme optiques permettrait une amélioration de l’étendue spectrale ainsi que
du rapport signal sur bruit. Ainsi, une fenêtre spectrale plus importante pourrait être sondée et des analyses
spectroscopiques plus fines pourraient être réalisées. Pour continuer, l’utilisation exclusive de fibres à maintien
de polarisation pourrait améliorer sensiblement la stabilité du montage puisqu’elle permettrait de minimiser
certaines sources de bruits optiques. De plus, en exploitant le degré de polarisation dans les fibres, il serait en
théorie possible de concevoir un montage dont l’élargissement spectral se fait de manière co-propagative, ce qui
aurait pour but de diminuer la décohérence entre les peignes et donc d’améliorer le rapport signal sur bruit.
Cependant, toute une étude en ce sens reste à faire pour démontrer la faisabilité, notamment au niveau de
l’élargissement spectral, car des fibres optiques à maintien de polarisation présentant une forte non-linéarité et
une dispersion relativement élevée ne sont pas courantes et relativement coûteuses. Pour finir sur le montage dans
sa configuration initiale, à 1550 nm ou 2000 nm, de nettes améliorations pourraient être observées si la durée des
impulsions générées par modulation électro-optique était très inférieure aux 50 ps actuel, de l’ordre de quelques
picosecondes par exemple. En effet, contrairement aux montages basés sur des lasers femtosecondes, la durée
relativement longue des impulsions oblige un élargissement spectral assez conséquent qui nécessite de fortes
puissances moyennes et des longueurs de fibres relativement longues. Toutefois, une diminution des largeurs
d’impulsions, ou de manière équivalente une augmentation de la bande passante des modulateurs utilisés, ne
peut passer que par des études complètes sur la conception de modulateurs électro-optiques. Bien que ceci
dépasse le cadre de nos recherches, nous pouvons noter que des études ont déjà réalisées dans ce sens, avec
des résultats prometteurs qui plus est. Par exemple, l’utilisation de matériaux comme le titanate de baryum
BaTiO3 montre des bandes passantes jusqu’à 65 GHz [93]. Le silicium est un autre exemple de matériau étudié
pour remplacer le LiNbO3, avec des performances assez similaires au BaTiO3 [233, 234].

L’amélioration des composants électro-optiques, et donc du spectromètre dans sa version de base, ne peut
toutefois se faire que jusqu’à une certaine limite. En effet, une restriction importante est la fenêtre de transpa-
rence des modulateurs et des fibres optiques, dont la limite haute est environ située à 2100 nm. Même si, comme
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nous l’avons déjà vu, des recherches sont effectuées pour concevoir des modulateurs au delà de cette limite [104,
105], obtenir des performances aussi élevées que celles disponibles actuellement pour les modulateurs à base de
LiNbO3 risque de prendre un certain temps et un investissement élevé. De plus, des recherches doivent aussi
être effectuées sur la conception d’amplificateurs, de lasers continus fins spectralement, ainsi que des fibres op-
tiques, ce qui est loin d’être immédiat. De fait, étant donné la situation de la recherche sur ces différents points,
l’extension de la gamme d’analyse du spectromètre par conversion de fréquences est la solution la plus adaptée.
Des études que nous avons effectuées, l’utilisation de cristaux polarisés périodiquement semble être la solution
la plus efficace, notamment pour des raisons d’efficacité de conversion. Bien que la conversion par instabilité de
modulation d’ordre 4 ait montré sa faisabilité, elle reste néanmoins tout aussi limitée à la bande de transpa-
rence de la silice. Même si des travaux ont déjà démontré la possibilité d’effectuer de l’instabilité de modulation
d’ordre 4 dans d’autres types de fibres telles les chalcogénures ou les tellures [202], les modestes puissances crêtes
que nous pouvons obtenir après amplification des trains d’impulsions générés par modulation électro-optique
font qu’il sera très difficile d’obtenir une conversion dans le moyen infrarouge avec cette technique. L’utilisation
de cristaux polarisés périodiquement pour atteindre le moyen infrarouge dispose donc de certains avantages,
notamment de par le fait que ces composants sont éprouvés mais aussi que les plateformes de LiNbO3 existantes
permettent d’obtenir des signaux sur une gamme très large, de 4200 nm à 4850 nm dans le cas des études que
nous avons menées. Ce genre d’agilité en longueur d’onde est plus compliqué à obtenir avec un montage tout
fibré puisqu’elle repose sur les paramètres stricts de la fibre utilisée. Un compromis pourrait cependant exister
entre la fibre optique et les cristaux polarisés, par exemple avec l’utilisation de guides d’onde en nitrure de
silicium SiN transparent jusqu’à 8 µm. Ces guides ont déjà montré un certain potentiel pour la génération de
supercontinuum [122], ou de génération de troisième harmonique [109]. Des phénomènes de mélanges à quatre
ondes ont également été démontrés dans ces guides [235, 236], mais une étape d’adaptation serait nécessaire
pour pouvoir les implémenter dans un montage à deux peignes de fréquences disposant de modestes puissances
crêtes comme le nôtre. En particulier, l’étude de l’utilisation de guides couplés a été entreprise, non pas pour
la génération de supercontinuum comme déjà rapportée dans la littérature [207], mais pour la génération de si-
gnaux par mélange à quatre ondes. Comme nous l’avons vu avec l’exemple de l’instabilité de modulation d’ordre
4 dans une fibre hautement non-linéaire, des paramètres précis et non fluctuants de dispersion sont nécessaires
afin d’obtenir un accord de phase de bonne qualité. Des études théoriques et numériques préliminaires ont été
effectuées dans des guides d’onde, et celles-ci montrent que l’utilisation de guides couplés permettrait de contrô-
ler précisément le degré de liberté associé à la dispersion, notamment en modifiant l’écart spatial entre les deux
guides. Cette technique de contrôle précis de la dispersion a permis le dépôt d’un brevet, et des échantillons
sont actuellement en cours de développement et de tests, la fabrication étant une étape cruciale. À plus long
terme, si la technique s’avère être exploitable pour convertir nos peignes de fréquences générés par modulation
électro-optique, le but est d’obtenir des signaux aux alentours de 2,7 µm, région spectrale montrant la bande
ν1 + ν3 du 12CO2 et 13CO2, par mélange des peignes à 1550 nm avec une pompe à 2 µm ou inversement.

Des études effectuées dans le moyen infrarouge, nous avons pu voir que les limites de notre système d’acquisi-
tion ont été atteintes. Comme nous l’avons déjà évoqué, une amélioration significative consisterait en l’utilisation
d’une carte d’acquisition. Cette amélioration matérielle simple éviterait, entre autres, les problèmes de temps
morts ou de saturation de la mémoire du matériel. De fait, la levée de ce verrou permettrait une possible utili-
sation de notre montage pour effectuer des analyses en temps réel. Toutefois, une carte d’acquisition représente
un coût non négligeable contrairement à l’oscilloscope numérique que nous avons utilisé pour obtenir les résul-
tats présentés dans ce manuscrit, et de ce côté nous pouvons tout de même en conclure que celle-ci n’est pas
essentielle pour l’étude de phénomènes ne présentant pas ou peu de dynamiques.

La conception de spectromètres à deux peignes de fréquences basés sur la modulation électro-optique d’un
laser continu a donc vraisemblablement encore beaucoup à montrer, puisque nombre d’améliorations sont théori-
quement réalisables, sans pour autant présenter des contraintes physiques. Ces possibles futurs systèmes peuvent
à priori se retrouver dans de nombreuses applications nécessitant des analyses rapides à haute résolution spec-
trale, par spectroscopie linéaire ou non-linéaire [237], comme la biologie, le médical, l’automobile pour l’analyse
de gaz d’échappement, etc.
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Annexe A

Exemple de code numérique

Le code suivant, écrit en langage MATLAB, permet de résoudre l’équation de Schrödinger non-linéaire
généralisée (2.3) selon ce que nous avons vu à la section 2.1.5, c’est à dire en utilisant la technique de transformée
de Fourier à pas divisés. Les paramètres de la fibre utilisée ici sont ceux d’une fibre DCF (voir Tableau 2.1).

1 close all;
2 clear all;
3
4 clum =299792458; % Vitesse de la lumière (m/s)
5 hbar =1.05457e-34; % Constante de planck réduite (J.s)
6
7 %Caractéristiques impulsions
8 lambda =1550; % Longueur d’onde en nm
9 w0=2*pi*clum ./( lambda *1e-9); % Pulsation associée à lambda

10
11 larg =25; % Largeur à mi-hauteur en ps
12 larg0=larg ./(2* log (2)^1/2); % Demi -largeur à 1/e pour gaussienne
13
14 Pinit =50; % Puissance initiale crête
15
16 %Caractéristiques fibre (ici DCF)
17 L=2000; % Longueur de la fibre en m
18
19 lambdaD =1550; % Longueur d’onde des paramètres
20 DatlambdaD =-91; % Dispersion à lambdaD
21 slope = -0.11; % Pente de dispersion (ps/km/nm^2)
22 D=DatlambdaD+slope*(lambda -lambdaD ); % Dispersion à lambda
23
24 beta2=-(lambda ^2)*D/(2*pi*clum); % Dispersion ordre 2 (ps^2/m)
25 beta3 =(10^3)*( slope +2*D/lambda )*(( lambda ^2)/(2* pi*clum ))^2; % Dispersion ordre 3 (ps^3/m)
26 beta4 =0; % Dispersion ordre 4 (ps^4/m)
27
28 alphadb =0.55; % Pertes linéaires de la fibre en intensité (dB/km)
29 alpha=log (10)* alphadb *10^ -4; % Pertes lineaires en intensite en m^-1
30
31 gamma =4.6*10^ -3; % Coefficient Kerr (W-1.m-1)
32
33 Ldisp=larg0 .^2/ abs(beta2); % Longueur de dispersion en m
34 Lnl =1./( gamma*Pinit); % Longueur non -linéaire en m
35
36 %Paramètres numériques
37 nplot =100; % Nombre d’observation
38 Np =2^16; % Nombre de points (puissance de 2)
39
40 fencalc =1000; % Fenêtre de calcul en ps
41 dt=fencalc/Np; % Pas de temps en ps
42 t=(-Np/2:Np/2-1)*dt; % Vecteur temporel en ps
43
44 dw=2*pi./ fencalc; % Pas fréquentiel
45 w=(-Np/2:Np/2-1)*dw; % Vecteur fréquentiel
46
47 dz =0.001* min([Lnl ,Ldisp ]); % Pas d’espace en m
48 nz=round(L/( nplot*dz)); % Nombre d’itération entre deux plots
49 z=0; % Distance de propagation
50
51 %Paramètres Raman
52 t1 = 12.2e-3; % ps
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53 t2 = 32e-3; % ps
54 tb = 96e-3; % ps
55 fr = 0.245; % fraction de retard Raman
56 fb = 0.21;
57 TT=t-min(t);
58
59 hra=t1*(t1^-2+t2^-2).*exp(-TT/t2).* sin(TT/t1);
60 hrb =((2*tb-TT)/tb^2).* exp(-TT/tb);
61 hr=fb*hrb+(1-fb)*hra;
62
63 hrw=ifftshift(ifft(hr));
64 hrw=hrw./real(hrw(Np /2+1));
65
66
67 %Conditions initiales (enveloppe)
68 Punphoton=hbar*w0./(dt*1e-12); % Puissance d’un photon
69 bruit=sqrt(Punphoton ).*( randn(1,Np)+i.* randn(1,Np ))./2; % Ajout bruit amplitude et phase
70 env=sqrt(Pinit ).*( exp ( -0.5*(t/larg0 ).^2)) + bruit; % Pulse initial
71
72 %%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%
73 %%%% Résolution NLSE par Split Step Fourier %%%%
74 %%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%%
75
76 arglin=exp(i*(beta2 .*(w.^2)+ beta3 /3.*(w.^3)+ beta4 ./12.*(w.^4)+i*alpha)*dz/2); % Phase linéaire
77 argnl=i.*gamma .*dz; % Phase non -linéaire
78
79 for n=1: nplot % On boucle sur le nombre de visualisation
80
81 for m=1:nz % Entre deux visualisations
82
83 tfenv=fftshift(fft(fftshift(env )));
84 tfenv=tfenv.* arglin;
85 env=ifftshift(ifft(ifftshift(tfenv )));
86
87 ITw=fftshift(fft(fftshift(abs(env ).^2))); %Convolution Raman
88 convolution=ifftshift(ifft(ifftshift(hrw.*ITw )));
89 Ram=(1-fr).*abs(env ).^2 +fr.* convolution;
90 env=env.*exp(argnl .*Ram);
91
92 z=z+dz
93
94 end
95
96 %%% Affichage
97 maxpenv=max(abs(env ).^2);
98 maxptfenv=max(abs(tfenv ).^2);
99

100 figure (1)
101 subplot (2,1,1);
102 plot(t,abs(env ).^2/ maxpenv );
103 xlim ([ -400 400]);
104 ylim ([0 1.05]);
105 ylabel(’Power (a.u)’);
106 xlabel(’Time (ps)’)
107
108 subplot (2,1,2);
109 plot(w*0.5/pi ,10* log10(abs(tfenv ).^2/ maxptfenv ));
110 ylim ([ -100 5]);
111 xlim ([-30 30]);
112 xlabel(’Frequency detuning (THz)’);
113 ylabel(’Intensity (dB)’);
114
115 drawnow
116
117 end
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Résumé :
Les travaux présentés dans cette thèse rapportent le développement d’un spectromètre à deux peignes de fréquences
basé sur la modulation électro-optique d’un laser continu, ainsi que son utilisation pour la spectroscopie dans le proche
et le moyen infrarouge.
Depuis leur découverte dans les années 1960, les peignes de fréquences ont révolutionné le domaine de la physique, que
ce soit en métrologie comme en spectroscopie, ce qui a valu le prix Nobel de physique en 2005. Dans ce dernier domaine
d’applications, les spectromètres basés sur des peignes de fréquences demeurent toutefois relativement complexes à
développer et à utiliser. Une possibilité pour pallier à ces désavantages est de concevoir le spectromètre à partir de
modulateurs électro-optiques, ce qui rend le montage expérimental plus simple d’utilisation, notamment en raison de
son caractère tout fibré et de l’absence de système d’asservissement.
Les travaux effectués et rapportés dans cette thèse décrivent dans un premier temps la conception d’un spectromètre
à deux peignes de fréquences à base de modulateurs électro-optiques. Nous verrons les avantages et inconvénients
de cette technique, notamment pour les applications spectroscopiques, ainsi que les apports des phénomènes non-
linéaires dans les fibres optiques pour améliorer le montage expérimental. Dans une seconde partie, nous verrons
comment il est possible d’étendre les capacités d’analyses du spectromètre aux alentours de 2 µm, soit directement par
modulation électro-optique adaptée, soit par conversion de fréquences dans des fibres optiques spécifiques. Enfin, dans
une troisième partie, nous montrerons la possibilité d’étendre notre montage expérimental dans le moyen infrarouge
grâce à l’utilisation de cristaux non-linéaires. Cette dernière extension dans un domaine spectral très propice à la
spectroscopie nous permettra d’aborder des applications très particulières comme l’analyse de l’air expiré par le corps
humain.

Frequency comb generation by electro-optic modulation and applications
Keywords: frequency combs ; optical fibers ; photonics ; spectroscopy

Abstract:
The work presented in this thesis relates the development of a dual frequency comb spectrometer based on the
electro-optic modulation of a continuous wave laser, and its utilisation for spectroscopic applications in the near- and
mid-infrared.
Since their discovery in the 1960s, frequency combs have revolutionised the physics, especially in metrology but also
in spectroscopy, which lead to the Nobel Prize in Physics in 2005. In this domain of applications, dual frequency comb
spectrometers are known to be complex to develop and use. A possibility to bypass these constraints is to build the
spectrometer with electro-optic modulators. This particular architecture makes the experimental setup easy to use,
thanks to the all-fibered feature and the lack of enslavement needed.
In this manuscript, the work related describe first the architecture of a dual-comb spectrometer based on electro-optic
modulators. We will see the advantages and disadvantages of the technique, especially for spectroscopic applications.
We will also see the benefits of nonlinear phenomena in optical fibers to improve the experimental setup. Then, we show
how the spectral range of the spectrometer can be extended around 2µm, either by direct electro-optic modulation, or
by frequency conversion in specific optical fibers. Finally, we will see the possibility to reach the mid-infrared by using
nonlinear crystals. This last spectral extension will allow us to probe a spectral region highly suitable for spectroscopy,
and hence to realise specific applications such as exhaled breath analysis.
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