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SSecWURVcRSie d¶abVRUSWiRQ
Mesurer des spectres d’absorption et les interpréter
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Spectroscopie expérimentale
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Loi de Beer-Lambert

Couverture spectrale – Mesurer des bandes entières, de molécules différentes
Résolution – Distinguer les raies d’absorption
Sensibilité – ∆𝐼min observable
Temps d’acquisition – le plus vite possible
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Spectroscopie pour le diagnostic

𝐼ሺߥሻ
𝐼0ሺߥሻ

ൌ 1 െ 𝑛ݐ𝑜ݐሺ𝑇, 𝑃ሻ ȉ 𝑐𝑎 ȉ 𝑆𝑖𝑗ሺ𝑇ሻ ȉ ߯ሺߥ, 𝑇, 𝑃ሻ ȉ 𝐿

𝐼 [V] intensité transmise
𝐼0 [V] intensité de l͛enǀeloppe
𝑛ݐ𝑜ݐ [cm-3] densité totale 
𝑐𝑎 concentration de l͛espèce 𝑎
𝑆𝑖𝑗 [cm-1/(molecule cm-2)] Intensité de la transition ij
߯ [cm] profile d a͛bsorption ;Doppler͕  Voigt͕ HTP͙Ϳ 
𝐿 [cm] longƵeƵr d͛interaction 
ߥ [cm-1] fréqƵence oƵ nombre d͛onde
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La spectroscopie comme 
outil de diagnostic

𝐿, 𝑃, 𝑆𝑖𝑗 et ߯ sont connus (bases de données)
Couverture spectrale – Détection multi-espèce
Résolution – Identification non-ambigüe
Sensibilité – précision de tous les paramètres (𝑛, 𝑐, 𝑇)
Temps d’acquisition – processus dynamiques

𝐼ሺߥሻ
𝐼0ሺߥሻ

ൌ 1 െ 𝑛ݐ𝑜ݐሺ𝑇, 𝑃ሻ ȉ 𝑐𝑎 ȉ 𝑆𝑖𝑗ሺ𝑇ሻ ȉ ߯ሺߥ, 𝑇, 𝑃ሻ ȉ 𝐿

Pourquoi?
Non invasif

In situ
Analytique dans l’infrarouge

Cochez trois cases !
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Couverture spectrale 
Détection multi-espèce

Résolution
Identification non-ambigüe

Sensibilité
Précision des paramètres (𝑛ݐ𝑜ݐ, 𝑐𝑎, 𝑇)

Temps d͛acquisition
Processus dynamiques

Techniques en cavité 
(CEAS, CRDS)

Petite couverture spectrale
Haute résolution
Haute sensibilité
Proportionnel au spectre

Techniques de modulation
(WMS, FMS)

Petite couverture spectrale
Haute résolution
Bonne sensibilité
Proportionnel au spectre

Modulation Faraday
Petite couverture spectrale
Très sélectif

Sources laser continues

FTIR
Large spectre
Bonne résolution 
Sensibilité basse
Lent mais multiplexé

Sources incohérentes

Techniques en cavité (CEAS)
Large spectre
Basse résolution 
Haute sensibilité
Lent et limité par la cavité

La spectroscopie comme 
outil de diagnostic
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Peigne de fréquences optiques
La couverture spectrale des sources incohérentes avec la résolution des lasers continus

Milliers de modes lasers synchronisés !!

Prix Nobel 2005
John Hall & Theodor Hänsch
for their contributions to the development 
of laser-based precision spectroscopy, 
including the optical frequency comb technique

S. Cundiff & J. Ye, Rev. Mod. Phys. 75, 325 (2003)
http://www.fisi.polimi.it/en/research/research_structures/laboratories/54063

http://www.nobelprize.org/nobel_prizes/physics/laureates/2005/Lucile Rutkowski – GDR plasmas froids, St Dié des Vosges 2020



Qu͛est-ce qu͛un peigne de fréquences 
et d͛où ça vient? 
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Qu͛est-ce qu͛un peigne de fréquence et d͛où ça vient? 

S.A. Diddams et al., Science 369, 267 (2020)Lucile Rutkowski – GDR plasmas froids, St Dié des Vosges 2020



Qu͛est-ce qu͛un peigne de fréquence et d͛où ça vient? 

Des lasers impulsionnels aux peignes

Trep

DWp

t

Wcep 2Wcep

Domaine temporel

Domaine de Fourier

n

Dnlas~1/DWp

frep=1/Trepfceo=1/Wcep

Lasers femtosecondes à modes bloqués
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Qu͛est-ce qu͛un peigne de fréquence et d͛où ça vient?

Peignes de fréquences

n

frepfceo

Le lien parfait entre les radio-fréquences et le spectre optique

Fréquence optique du nième mode:

 Indice du mode 104 ʹ 106

ࢋ࢘ࢌ Taux de repetition 50 MHz ʹ 10 GHz

ࢋࢉࢌ FréqƵence d͛offset 0 ʹ frep
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nn = n frep + fceo



Qu͛est-ce qu͛un peigne de fréquence et d͛où ça vient? 

Stabilisation de frep

Mesure: photodiode rapide
Actuateurs: longueur de cavité (stepper motor, PZT, EOM) et/ou courant de pompe

Détection des 
impulsions

Peigne amplifié 

1/frep
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Qu͛est-ce qu͛un peigne de fréquence et d͛où ça vient? 

Stabilisation de fceo

Mesure: interferomètre f-2f
Actuateurs: courant de pompe, dispersion intracavité et/ou EOM externe 

m = 2n

ν2 - ν1 = 2(nfrep + f0) - (mfrep + f0) = f0

n2n1

Octave 
spanning

D.J. Jones et al., Science 288, 635 (2000)

Peigne amplifié Fibre non linéaire
supercontinuum

Cristal SHG Détection du 
battement
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Comment fait-on de la spectroscopie 
avec des peignes de fréquences?
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Comment fait-on de la spectroscopie avec des peignes?

Spectroscopie par peigne

Détection large bande

Spectre transmis

n

Vernier
FTS

VIPA
͙

Absorption moléculaire

n

Cavité optique
Sensibilité

Longueur d͛intéraction
∝ finesse

Haute résolution ET couverture spectrale
Couplage efficace avec les cavités optiques

Laser à modes bloqués

Spectre du peigne

n

~105 lasers équidistants

fs laser
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Comment fait-on de la spectroscopie avec des peignes?

Sources infrarouges

I. Coddington et al., Optica 3(4), 414 (2016)Lucile Rutkowski – GDR plasmas froids, St Dié des Vosges 2020

Sources commerciales
Ti-Sa DFG 3µm
Erbium-fiber QCL-comb
Ytterbium-fiber

ν3

Conversion non linéaire
Difference Frequency Generation 

Optical Parametric Oscillator

c(2)

ν3 = ν1 - ν2

ν1

ν2

DFG

ν1 = ν2 + ν3

c(2)
ν3

ν1 ν2
pump

signal

idler

OPO

(    )



Comment fait-on de la spectroscopie avec des peignes?

Cavités optiques

Domaine temporel:

L = c / 2frep

La longueur de cavité correspond à la separation entre impulsions

Accord parfaiƚ peigne caǀiƚé с aƵgmenƚer d͛Ƶn facƚeƵr ϭϬ2-105 la longƵeƵr d͛inƚeracƚion

n

Instervalle spectral libre: ISL= c/2L =  frep

Domaine des fréquences:

Modes du peigne
Résonances de cavité

Les résonances de la cavité correspondent aux modes du peigne

Finesse de la cavité: F = FSR/Dn

Dn

Lucile Rutkowski – GDR plasmas froids, St Dié des Vosges 2020

Résolution spatiale
100 ʹ 1000 µm

Temps caractéristique
<1 ʹ 100 µs



Comment fait-on de la spectroscopie avec des peignes? 

Asservissement peigne-cavité

0f

у

1er point (frep)
PZT ~6 kHz; EOM ~500 kHz

2nd point (frep et fceo)
Courant de pompe ~150 kHz

A. Foltynowicz et al., Appl. Phys. B 110, 2 (2013)
C. Abd Alrahman et al., Opt. Express 22, 13889 (2014)

Two-point Pound-Drever-Hall locking technique

𝐼𝑆𝐿 ൌ
𝑐
2𝐿

ൌ 𝑓ݎ𝑒

ߥ

Réseau

Peigne de 
freq. EOM

Cavité

PBSf λ/4λ/2

~

démodulation

démodulation
PZT servo

EOM servo

fPDH

Current servo PD2

PD1
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Comment fait-on de la spectroscopie avec des peignes?

Echantillonnage spectral

S. Schiller, Opt. Lett. 27, 766 (2002)
P. Maslowski et al., Phys. Rev. A 93, 021802(R) (2016)

L. Rutkowski et al., JQSRT 204, 63-73 (2017)

repf

Scan de frep ou fceo
échantillonner les raies d a͛bsorption entières

� Résolution = largeur des modes
� Echelles de fréquence = peigne
� Echantillonnage = adaptable au besoin
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Comment fait-on de la spectroscopie avec des peignes? 

Dispersion 1D

R. Grilli et al., Phys. Rev. A 85, 051804 (2012)
R. Grilli et al., Environ. Sci. Technol. 46, 10�04í10�10 (2012)

Dispersion 1D
ͻ Réseau de diffraction + barrette CCD
ͻ Résolution > GHz
ͻ Calibration en fréquence du réseau
ͻ Spectre ʹ quelques nm
ͻ Temps d a͛cqƵsitionʹ ms
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Comment fait-on de la spectroscopie avec des peignes? 

Dispersion 2D
VIPA (NIR & MIR)
ͻ Virtually Imaged Phased Array

+ réseau dispersive orthogonal
+ camera

ͻ Modes résolus
ͻ Spectre ʹ ~50 cm-1

ͻ Acquisition ʹ ms

S. A. Diddams et al., Nature 445, 627 (2007)
M. J. Thorpe et al., Opt. Express 16, 2387 (2008)

K. Iwakuni et al., Opt. Express 27 (3), 1911 (2019)

Grating immersif (10 µm)
ͻ Réseau immersif

+ réseau dispersive orthogonal 
+ camera

ͻ Modes résolus (frep = 1 GHz)
ͻ Spectre ʹ ~50 cm-1

ͻ Acquisition ʹ ms
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Comment fait-on de la spectroscopie avec des peignes? 

Cinétique réactionnelle

200 µs

Lucile Rutkowski – GDR plasmas froids, St Dié des Vosges 2020

Mesure de OD, CO, DOCO, H2O

Résolution temporelle = 50 µs

Moyenne sur 950 impulsions

Fleisher, et al. J. Phys. Chem. Lett., 5(13), 2241-2246 (2014).



Comment fait-on de la spectroscopie avec des peignes? 

Filtrage Vernier

Ordres Vernier

ISLV

ISLV / F

Couplage désaccordé

L. Rutkowski and J. Morville, Opt. Lett. 39, 6664 (2014)

ISL = frep

ISL = frep+Df
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Comment fait-on de la spectroscopie avec des peignes? 

Filtrage Vernier

nk nk+1nk-1

Ordre k >> 1 
DL = k llas

Peigne Vernier

ISLV ~ THz

ISLV / F

L. Rutkowski and J. Morville, J. Quant. Spectrosc. Radiat. Transf., 187 pp.204-214 (2017)

Résolution Γ ൌ Δߥ
L
ΔL

ISL Vernier FSRV ൌF ⋅ Γ

Fréquences des ordres ν୩ ൌ k
c
ΔL

െ f
L
ΔL

Scan / contrôle L  /  frep /  f0
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Comment fait-on de la spectroscopie avec des peignes?

Diagnostic dans une flamme

C. Lu et al., Opt. Express 27(21), 29521 (2019)

Flamme de laboratoire
� diamètre = 3.8 cm 
� température ~1950 K

Mesures à l͛équilibre stœchiométrique
� CH4 flow rate = 950 mL/min
� Air flow rate = 9050 mL/min

- Transitions de H2O et OH
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Comment fait-on de la spectroscopie avec des peignes? 

Approches à transformée de Fourier
TF mécanique à scan rapide avec un peigne

Translation

1/frep

Différence de 
marche
c / frep - (1)

(2)

Détecteur unique
Autobalanced detectorʹ Scan rapide: 1 m/s

ʹ Résolution de 1 GHz en 0.4 s
ʹ Calibration de la différence de marche par HeNe
ʹ Auto-balancing detector : réduction du bruit

Auto-balanced detection

A. Foltynowicz et al., Phys. Rev. Lett. 107, 233022 (2011)Lucile Rutkowski – GDR plasmas froids, St Dié des Vosges 2020



Comment fait-on de la spectroscopie avec des peignes?

Diagnostic plasma
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Comment fait-on de la spectroscopie avec des peignes? 

Interféromètre dual-comb

I. Coddington et al., Optica 3(4), 414 (2016)

Domaine de Fourier

Domaine temporel

FT sans mouvement mécanique
ͻ Deux peignes stabilisés, mutuellement cohérents
ͻ Acquisition ʹ 1/Dfrep

ͻ Modes résolus
ͻ Spectre ʹ dépend de Dfrep
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Comment fait-on de la spectroscopie avec des peignes?

Diagnostic plasma

Lucile Rutkowski – GDR plasmas froids, St Dié des Vosges 2020 Zhang, Yu, et al. Optics letters 44(14) p3458 (2019).

Mesure de Fe (absorption forte)

Résolution temporelle = 20µs

Moyenne sur 800 impulsions



Comment fait-on de la spectroscopie avec des peignes?

Cinétique réactionnelle

Lucile Rutkowski – GDR plasmas froids, St Dié des Vosges 2020

Mesure de CH3OH, HO2, H2CO

Résolution temporelle = 25 µs

MoǇenne sƵr ϰϬϬϬ tirs d͛eǆcimère

Luo & Horng, Com. Chem., 3(1), p1-8 (2020).



Aller plus loin

Bibliographie (articles de review)
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AstrophǇsiqƵe de laboratoire à l͛IPR

Cinéticiens & Spectroscopistes

Reproduire en laboratoire les espèces et les 
processus physico-chimiques observés par les 

télescopes spatiaux (Hubble, James Webb, 
ARIANE…Ϳ

Spectroscopie µ-onde, IR, & visible

Merci pour votre attention!
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